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ṁ Le débit de la masse ablatée

κ Condutivité thermique

Λ Nombre d'életrons dans la sphère de Debye.

Me La masse molaire des életrons

Mi La masse molaire de l'espèe i

N Nombre d'Avogadro

ν Fréquene du rayonnement

ωi Le terme soure massique de l'espèe i

ωEe
Le terme soure de l'énergie életronique

ωE Le terme soure de l'énergie des espèes lourdes

ℜ La onstante des gaz parfaits

ρ La densité du mélange

ρi Densité partielle de l'espèe i

ρvap Densité de la vapeur

σph Setion e�ae de photoionisation.

τ Temps de relaxation des életrons.

τp Durée de l'impulsion

ζ Temps orrespondant à une intensité maximale du rayonnement

10



E L'énergie totale des espèes lourdes

Ee L'énergie életronique

P Pression totale du mélange gazeux

P0 La pression atmosphérique

Pe Pression totale des életrons

Pl Pression totale des espèes lourdes

Ps La pression du gaz au dessus de la surfae du matériau

u Vitesse de la plume

CES Terme de orretion d'émission stimulée

E

∗
Énergie d'exitation

E

+
Énergie d'ionisation

En ; Em Énergie des niveaux n et m

En ; Em Énergie des niveaux n et m

EIB Taux d'énergie absorbée par inverse Bremsstrahlung

e

rec
Énergie gagnée par les életrons durant la reombinaison à trois orps.

Eech Énergie d'éhange entre les életrons et les partiules lourdes.

Eimp Énergie d'éxitation par impate életronique

Eioni Énergie d'ionisation par impate életronique

gn ; gm Poids statistique des niveaux n et m

H Enthalpie

h Constante de Plank

I0(t) Pro�l temporel du rayonnement inident

IH Potentiel d'ionisation d'un atome d'hydrogène

I(x,t) Intensité du rayonnement transmise transmise à une distane x dans la ible au

temps t

kb Constante de Boltzmann

Ke−i ; Ki−e Taux d'ionisation et de reombinaison à trois orps par impate életronique

Kf−e ; Ke−f Taux d'exitation et désexitation par impate életronique

me Masse des életrons

R Ré�etivité du matériau

Sq Terme soure du hau�age de la ible par laser

T Température

t temps

11



T0 Température d'ébullition à pression atmosphérique

Tb Température d'ébulition

Te Température életronique

x Position (distane)

xe Taux des életrons à l'équilibre

xf distane maximale dans le matériau a�etée par les e�ets thermiques

xi ; xj Taux des espèes i et j fois ionisées à l'équilibre

xn ; xm Taux de population des niveaux n et m à l'équilibre

12



Remeriements

Avant toutes hoses, je tiens à remerier toutes personne ayant ontribué de près où

de loin pour à la réalisation de e travail.

Plus partiulèrement et du plus profond de mon oeur, je tiens à exprimer mes sinères

remeriements à M. Abdelhamid SARI, pour m'avoir initié à la reherhe dans le domaine

de l'interation laser-matière, pour tous les e�orts qu'il a déployé pour me former durant

mon magistère et pour m'avoir proposé e sujet de thèse. Je lui suis à jamais reonnais-

sante.

Je tiens à remerier vivement M. Bahir LIANI, direteur du laboratoire de physique

théorique (LPT) de l'université de Tlemen, qui m'a enadré depuis mon DES jusqu'à

mon dotorat et dont les onseils, les diretives et l'inontestable soutien, m'ont permis

d'arriver là où j'en suis aujourd'hui.

Une in�nité de remeriements sont adressés à mon o-direteur de thèse, M. Jean-Denis

PARISSE, qui m'a ouvert les portes de l'IUSTI, qui a ru en moi et a su me pousser au

delà de mes limites, et sans qui le présent travail n'aurait jamais pu voir le jour.

Un grand meri à M. Lounès TADRIST direteur de l'IUSTI d'avoir aepter de m'a-

ueillir dans son laboratoire. Je le remerie également pour sa disponibilité, son éoute et

ses onseils judiieux.

Je remerie M. Mokhtar Kamel INAL, qui a été mon enseignant durant deux années de

mon ursus universitaire, qui m'a beauoup appris et que j'ai toujours onsidère omme

un modèle. Je suis très honorée qu'il ait aepté de présider le jury de ma thèse.

Je remerie Mme. Fouzia OUELD KEDDOUR pour avoir aepté de juger mon tra-

vail. Ses enouragements alors qu'elle été mon prof de méanique quantique sont resté

gravés dans ma mémoire et pour ça aussi je tiens sinèrement à la remerier.

Je voudrai grandement remerier Mme. Viviana LAGO d'avoir aepté de faire partie du

jury de ma thèse. Je lui suis sinèrement reonnaissante pour le temps qu'elle m'a onsaré

lors de nos éhanges, pour ses remarques et ses suggestions qui ont fortement ontribué à

la mise en valeur de mon manusrit.

Un grand meri à M. Tew�k BABA-HAMED

Je remerie Ibtissem DIDI (ma Bissa) pour tout e qu'elle représente pour moi, pour

13



les longues heures que nous passons à se pauser les plus étranges des questions existen-

tielles et à refaire le monde. Je la remerie d'avoir été là dans une des périodes les plus

di�iles de ma vie, d'avoir ompris ma peine, pleurer pour moi, séhé mes larmes, éouté

sans jamais se plaindre, et puis de m'avoir onseillé et aider à me relever, et d'être toujours

là pour moi. Je la remerie également pour les purs moments de bonheur, les fous rire et

la ompliité que nous partageons...

Je remerie sinèrement mon amie Chafea BOUCHENNA (houhou) pour son sou-

tien, sa sinèrité et ses préieux onseils. Elle m'a aidé à traverser pas mal de périodes

di�iles ave une ompassion inouïe. Elle a toujours su trouver les mots pour me réon-

forter et me dire la vérité sans jamais me blesser. Je lui suis tellement reonnaissante de

m'avoir appris tant de hose sur la vie, d'avoir veillé sur moi et m'avoir protégé...

Je remerie du fond de mon oeur Meberika BENYAMINE, pour sa doueur sa gen-

tillesse et son a�etion maternelle ave lesquelles elle nous a entouré moi et Chafea. C'est

une femme exeptionnelle, la onnaitre est un immense privilège.

D'immenses remeriements tout partiuliers sont adressés à mon ami Lionel ISNARD,

pour son éoute, sa disponibilité, et ses préieux enouragements.

Un grand meri à Amel BOUTASTA d'être aussi serviable et à l'éoute. Je la remerie

pour son soutien, ses enouragements et ses onseils judiieux . Je la remerie également

pour nos agréables esapades qui furent de purs moments de plaisir.

Je remerie Meriem KEBBAB pour son éoute sa gentillesse et son soutien moral.

Je ne voudrais pas oublier de remerier grandement toutes les personnes qui ne font

plus onrètement partie de ma vie, elles m'ont donné autant de raison de réussir par leur

présene à mes �té que que lorsque j'ai dû me séparer d'elles, je leur suis profondément

et sinèrement reonnaissante pour tout...

14



Dédiaes

Aux prunelles de mes yeux

Maman, Papa

Je vous dois tout...Je vous aime...

A mes hères tantes et mon petit Zizou. Je vous aime...

15



Introdution Générale

16



Ce travail de thèse qui est insrit dans le adre d'une ollaboration entre le Labo-

ratoire de Physique Théorique (LPT) de l'université Abou Bekr Belkaid de Tlemen

et l'Institut Universitaire des Systèmes Thermiques Industriels (IUSTI) de l'université

d'Aix-Marseille, est une ontinuation de e que nous avons ommené lors de notre thèse

de magistère soutenue en Juin 2012. Il a pour but de proposer une ontribution à la

modélisation de l'interation laser-matière et des plasmas induits par laser. Pour e faire

nous présentons une approhe omplète dérivant les divers aspets de l'interation des

impulsions lasers ave les solides et plus partiulièrement les métaux.

Avant d'entrer dans le vif du sujet, nous présentons d'abord dans la présente introdu-

tion, des notions de base néessaires à la ompréhension de la physique de l'interation

laser-matière, ainsi que l'intérêt de la modélisation au vu des divers appliations qui en

déoule. Nous revenons en�n vers la desription de notre propre travail et l'organisation

de la suite du manusrit.

Rayonnement laser

Laser : Aronyme pour Light ampli�ation by stimulated emission radiation (Ampli�-

ation de la lumière par émission stimulée de rayonnement). Les lasers sont des dispositifs

basés sur l'ampli�ation ohérente d'une onde lumineuse survenant lors de la traversée

d'un milieu atif par émission stimulée (�gure(1)).

Figure 1 � Prinipe de fontionnement d'un laser

Si le taux des espèes (atomes ou moléules) du milieu qui se trouvent dans un état

exité est supérieur au taux de es espèes à l'équilibre thermodynamique le phénomène

d'émission stimulée peut devenir dominant on parle ainsi d'inversement de population.

L'onde s'enrihit alors en photons ayant tous des propriétés identiques : même fréquene,

même diretion, même polarisation et même phase. Il en résulte une lumière présentant

une exellente ohérene temporelle [1℄.
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Figure 2 � Inversement de population et émission d'un rayonnement laser.

Depuis son invention vers la �n des années inquante, le laser a été très largement

développé de sorte qu'il puisse, en plus de ses propriétés fondamentales à savoir, la o-

hérene ; la monohromaité et la diretionnalité, ouvrir un large domaine du spetre

életromagnétique, et délivrer de très fortes puissanes. C'est préisément e dévelop-

pement assoié aux propriétés des lasers, qui est à l'origine de ses di�érents domaines

d'appliation, quelques une de es appliations sont assez aniennes, presque aussi an-

ienne que le laser lui même, alors que d'autres beauoup plus réentes [1℄.

Un laser peut être ontinu ou pulsé, selon que sa puissane soit onstante ou bien

qu'elle prenne la forme d'impulsions pendant un ertain laps de temps.

Les impulsions lasers peuvent être lassées en deux atégories [2℄

� Impulsions ourtes : milli, miro et nanoseonde

� Impulsions ultra-ourtes : pio femto et attoseondes

Figure 3 � Éhelle temporelle des impulsions laser

Les lasers pulsés sont apables de délivrer de très hautes puissanes, vu que leur

énergie est émise sur de ourts intervalles de temps (milli, miro, nano, pio, femto ou

enore attoseondes), de plus ette puissane peut être foalisée sur des spots de quelques

millimiètres [3℄ voir quelques miromètres de diamètre [4℄.
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Figure 4 � Exemple d'impulsions laser [5℄ (a) impulsion Gaussienne, (b) impulsion arrée,

() pro�le triangulaire, (d) impulsion régulière, (e) impulsion roissante, (f) impulsion

déroissante

Figure 5 � Foalisation d'une impulsion laser
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type de laser

longueur

d'onde

durée du

pulse

énergie/pulse

CO2 10.6 µm 10− 100 µs 0.1− 5 J

CO2 10.6 µm 200 ns

0.1 J

Er :YAG 2.94 µm 170 ns

25 mJ

Nd :YAG 1.06 µm 5− 10 ns

1− 3 J

Ruby
694.3 nm 0.2− 10 ms

1− 500 J

Ruby
694.3 nm 5− 30 ns

1− 50 J

Ruby
694.3 nm 10 ps

0.01− 0.5 J

Nd :YAG
532.0 nm 4− 8 ns

0.5− 2 J

Nd :YAG
354.7 nm 4− 8 ns

0.2− 0.7 J

Laser N2 337.1 nm 3− 6 ns

0.1− 0.6 mJ

XeCl Eximer 308 nm 20− 30 ns

0.5− 1 J

Nd :YAG 266 nm 3− 5 ns

0.1− 0.3 J

KrF Eximer 248 nm 25− 35 ns

0.5− 1 J

ArF Eximer 193 nm 8− 15 ns

8− 15 mJ

Tableau 1 � Exemple des laser pulsés les plus largement utilisés [6℄

État plasma

Dès que les lasers ont été développés les sienti�ques ont ommené a étudié leur uti-

lisation potentielle dans la prodution de plasmas suite à leur interation ave la matière.

Une première observation était qu'un laser pulsé pouvait produire un petit plasma dans

l'air.

De même que les états fondamentaux (solide, liquide et gazeux) sous lesquels se trouve

la matière de notre environnement prohe, le plasma est onsidéré omme étant le qua-

trième état de la matière. A l'état solide, les atomes sont fermement emprisonnés dans un

réseau rigide. Si l'on hau�e une substane solide, les partiules qui la onstituent vont

s'agiter de plus en plus. Au fur et à mesure que la température augmente la substane

en question passe à l'état liquide puis gazeux. L'augmentation de la température au-delà

de elle qui a permis le passage de la substane à l'état gazeux va faire que les moléules

du gaz vont progressivement se briser et former un mélange d'atomes libres : le gaz mo-

léulaire devient gaz d'atomes libres. A des températures plus élevées enore l'agitation

thermique des atomes est tellement grande que de violentes ollisions se produisent, les

atomes peuvent alors être ionisés, ainsi le milieu sera onstitué d'un mélange d'ions et

d'életrons et d'espèes neutres, nommé plasma.
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Figure 6 � États de la matière

On peut lasser les plasmas selon leurs températures en deux grandes atégories :

1. Les plasmas froids qui peuvent à leur tour être lassés en deux sous atégories :

� les plasmas thermiques : également dits plasmas en équilibre thermique ar les

életrons, les ions et les neutres ont une température voisine de 104 à 3 104 K. Le
milieu est partiellement ionisé.

� les plasmas froids hors équilibre thermique : Les életrons ont une température

supérieure à 104 K. Les partiules lourdes neutres ou ioniques ont la même tem-

pérature.

2. Les plasmas hauds : un plasma est dit haud si la température des életrons et des

ions est supérieure à 10 millions de Kelvin. La densité életronique est supérieure à

1022 e/cm3
. Ces plasmas sont en équilibre thermodynamique. A es températures, le

plasma est totalement ionisé, toutes les partiules omposant le plasma portent une

harge. Contrairement aux plasmas froids ou seuls les életrons ont assez d'énergie

pour e�etuer des réations les ions des plasmas hauds sont su�samment éner-

gétiques pour in�uer sur le omportement de elui-i. Les plasmas hauds existent

dans la nature, dans les étoiles : telles que le soleil, et sont produites sur terre dans

les réateurs nuléaires. Les ollisions ions-ions sont elles qui aratérisent le plus

les plasmas hauds et leurs appliations.

Un plasma est soumis à deux tendanes, une tendane au désordre due à l'agitation ther-

mique et une tendane à l'organisation due à l'aspet olletif que peut manifester l'in-

teration Coulombienne. Ces deux tendanes permettent au plasma de rester sous forme

ionisée, tout en restant globalement neutre.

De nombreux proessus sont suseptibles d'avoir lieu au sein du plasma en raison des

divers interations entre les di�érentes espèes qui le omposent notamment :

� L'emission du rayonnement de freinage (Bremsstrahlung) : e proessus orrespond

à l'émission d'un photon lorsqu'un életron libre du plasma est dévié suite à une

ollision ave un atome ou un ion du plasma.
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� La reombinaison radiative : qui onsiste en l'émission d'un rayonnement lors de la

apture d'un életron par un ion

� L'émission spontanée : 'est le rayonnement émis lors de la transition d'un életron

entre deux états dans un atome neutre ou un ion.

� L'ionisation : qui est l'éxtration d'un ou plusieurs életrons à un atome ou une

moléule. Dans les plasmas l'ionisation des atomes et ions se produit essentiellement

par ollisions entre életrons et atomes ou moléules. La photo ionisation intervient

lorsque le plasma onsidéré est exposé à une soure externe de rayonnement.

� absorption du rayonnement par Bremsstrahlung (rayonnement de freinage ) inverse :

qui est une ollision inélastique entre un photon et un életron dans le hamp d'un

ion, dans ette réation le photon disparait et son énergie est essentiellement trans-

férée à l'életron.

Ablation laser

L'interation d'une impulsion laser ave une ible solide peut être essentiellement dé-

rite par les étapes suivantes [7℄ :

1. Absorption de l'énergie du rayonnement par le matériau et augmentation de sa

température.

2. La fusion et/ou évaporation d'une ertaine quantité de matière de la ible

3. Interation du rayonnement laser ave la matière évaporée, qui grâe à ette absorp-

tion peut devenir ionisée et passer à l'état plasma

4. L'expansion du panahe plasma dans le milieu environnant

L'ensemble de ses étapes peut être résumé par la formation d'un plasma à partir de l'ex-

tration d'une ertaine quantité de matière de la ible irradiée par l'impulsion laser est

ommunément appelé "ablation laser".

L'ablation laser en régime impulsionnel est un phénomène assez omplexe dont les

méanismes ne sont jusqu'à présent pas totalement ompris et maitrisés [8,9℄. Cette om-

plexité est dûe au fait que les proessus qui apparaissent durant l'interation varient selon :

� les aratéristiques du rayonnement laser

� la nature de la ible

� et le milieu environnant

L'interation du rayonnement laser ave un éhantillon est onsidérablement modi�ée par

la présene de la matière émise de la surfae. La matière éjetée exere une haute pression

sur la surfae et modi�e ses aratéristiques de vaporisation. Puisque la densité du �ux

du laser est très élevée, la matière éjetée peut être hau�ée d'avantage par absorption

du rayonnement inident.

Le plasma absorbant empêhe la lumière d'atteindre la surfae de l'éhantillon. A la

�n du pulse la matière éjetée devient tellement haude qu'elle ommene à émettre du

rayonnement thermique. Une partie de ette radiation peut atteindre la surfae de la ible

provoquant d'avantage de vaporisation.

22



Figure 7 � Étapes de l'interation laser-solide [10℄

Les ourtes impulsions, de très hautes puissanes ne produisent pas beauoup de vapo-

risation en revanhe elles arrahent une petite quantité de matière de la surfae, alors que

les plus longues de moindre puissane produisent des trous étroits et profonds dans la ible.

Le plasma induit par des impulsions ultra-ourtes n'est pas soumis à un hau�age

additionnel par absorption du rayonnement laser omme 'est le as des plasmas induits

par des impulsions ourtes. Ainsi le volume du plasma produit dans le premier as est

plus petit que dans le deuxième. En raison du hau�age additionnel du plasma produit

par des impulsions ourtes, elui-i s'étend en diretion du rayonnement inident.

Interêt de la modélisation

Puisque les appliations des lasers se basent essentiellement sur leur interation ave

la matière, il est intéressant de développer des modèles physiques apables de dérire le

omportement de la matière vis à vis des rayonnements lasers.

La reherhe dans e domaine est toujours d'atualité. Alors que beauoup de modèles

ont été développés dans e sens, on ne sait toujours pas dérire exatement e qui se

passe lors de l'interation laser-matière de manière à prédire e qui en résulte et que ei

orresponde aux observations expérimentales.

La modélisation de l'interation des impulsions laser ave la matière susite e très

grand intérêt ar la maitrise et la ompréhension de son aspet fondamental permettrait

d'optimiser les paramètres de l'interation pour un grand nombre d'appliations tehno-

logiques telles que :

� La PLD(Pulsed Laser Deposition) une tehnique de dép�t de ouhes mines par

ablation laser. Un faiseau laser est foalisé sur une ible plaée dans une eneinte

ultra-vide. Si les onditions de l'interation le permettent une ertaine quantité de

matière est extraite de la ible et transformée en un "panahe plasma".Grâe à son

expansion e panahe ontenant des espèes provenant de la ible va les transporter

vers un substrat plaé vis-à-vis de la ible
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Figure 8 � Prinipe de la tehnique PLD [11℄

� La LIBS (Laser indued breakdown spetrosopy) : une tehnique de miroana-

lyse basée sur l'étude par spetrosopie d'émission d'un panahe plasma rée par

l'ablation d'une ible. Cette tehnique emploie un pulse laser à basse énergie (ty-

piquement quelques dizaines jusqu'à quelques entaine de mJ) et une lentille de

foalisation pour générer un plasma à partir de la vaporisation d'une ertaine quan-

tité de l'éhantillon. Une portion de la lumière émise par le plasma est olletée

et un spetromètre disperse la lumière émise par les espèes atomiques et ioniques

exitées dans le plasma, un déteteur enregistre les signaux émis et les résultats

sont ensuite a�hés sur un miro-ordinateur grâe à un système életronique qui les

digitalise.

Figure 9 � Prinipe de la tehnique LIBS [12℄

� La LA-ICP-MS : utilise le faiseau laser pour ablater de la matière en surfae. La
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matière ablatée est ensuite introduite dans une torhe à plasma et analysée par

spetrométrie de masse.

� La soudure par impulsion laser

� Le nano et miro usinage au laser

� Le traitement de surfae par impulsions laser

Alors que les modèles développés pour des appliations telles que la soudure, le traitement

de surfae ou enore l'usinage par laser, s'intéressent exlusivement aux méanismes de

l'interation de l'impulsion ave la ible (absorption du rayonnement, hangement de

phase, ablation), les modèles dédiés à des appliations telles que la PLD visent à dérire

non seulement e qui se passe au niveau de la ible mais également les di�érents proessus

qui régissent la dynamique de la vapeur formée au dessus de la surfae de la ible ainsi que

la formation du plasma et son expansion dans le milieu environnant. Pour des appliations

telles que la LIBS ou la LA-ICP-MS (dont le but �nal est l'analyse spetrohimique des

éhantillons) on herhe à développer des modèles qui permettent d'optimiser la qualité du

signal émis par les espèes ontenues dans les plasmas induits par laser, pour de meilleures

performanes analytiques.

Objetif du présent travail

Même si dans le adre de notre travail de magistère nous avons également étudié les

di�érents aspets de l'interation, depuis les e�ets thermiques dans le matériau jusqu'à

l'expansion de la vapeur et la formation du plasma, notre étude s'est faite dans le adre de

l'hypothèse de l'équilibre thermodynamique loal (ETL). Pour des raisons de simpliité

ette hypothèse est largement admise [9, 13�19℄ néanmoins, il existe un bon nombre de

travaux qui l'ont remise en question [20�24℄ mais qui se sont limité à l'étude du plasma

ave des modèles 0D et sans se préouper de l'intégralité de l'interation.

L'approhe que nous adoptons, permet une étude globale de l'interation, en ouplant

un modèle thermique unidimensionnel dérivant les e�ets thermiques dûs à l'absorption

du rayonnement par la ible, ave un modèle hydrodynamique unidimensionnel hors équi-

libre, dérivant la formation et la dynamique du plasma induit par laser.

Notre modèle à été initialement développé a�n de dérire l'interation des impulsions

laser nano et pioseonde ave les semionduteurs. Il a été appliqué à l'étude de l'ablation

laser du siliium ristallin sous les onditions de la PLD [7, 25, 26℄.

Nous l'avons fait évoluer d'abord pour qu'il puisse dérire l'interation ave les métaux et

ensuite pour qu'il prenne en ompte la présene des espèes doublement ionisées dans le

plasma induit par laser tout en onsidérant le déséquilibre entre les életrons et les espèes

lourdes onstituants le plasma.

Lorsque nous avons entamé e travail de thèse nous nous sommes équitablement in-

téressé aux deux régimes, nano et pioseonde, ependant vu l'énormité du travail de

modélisation qu'il fallait e�etué pour haun des deux régimes il nous fallait faire un

hoix. Dans l'état de l'art, nous mettons en évidene la omplexité de la modélisation de

l'interation laser-matière en régime pioseonde. Nous nous sommes don foalisé sur le

régime nanoseonde qui en soit n'a pas été une tahe faile mais qui nous a permis de vali-

der notre approhe et d'apporter des ontributions que nous présentons dans e manusrit
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et qui se sont soldées par des publiations internationales. Se onsarer à la modélisation

de l'interation laser-matière en régime pioseonde pourrait faire l'objet d'un sujet de

thèse à part.

Le présent manusrit est organisé omme suit :

� Le premier hapitre : est onsaré à la présentation d'un état de l'art sur la modé-

lisation de l'interation laser matière en régime ourt et ultra-ourt.

� Le deuxième hapitre : est onsaré à la présentation de notre modèle et notre outil

numérique.

� Le dernier hapitre est en�n onsaré à l'appliation de notre modèle sur l'étude de

l'ablation laser du uivre (Cu) et du titane (Ti) et la présentation et disussion de

nos résultats de simulation.

� Nous terminons e manusrit par une onlusion générale et des perspetives.

� Quatre annexes présentent les publiations internationales e�etuées à partir de es

travaux de thèse.
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1.1 Modélisation de l'interation laser-ible

Lors de l'interation d'une impulsion laser ave une ible solide, son énergie est d'abord

absorbée par les életrons ensuite di�usée au sein du matériau.

Soit lT , lαa
, w, e la longueur de di�usion de la haleur dans l'éhantillon, la longueur

de pénétration du rayonnement dans la ible, le rayon du laser et l'épaisseur du matériau

respetivement.

Quand l'épaisseur de di�usion de la haleur dans l'éhantillon est largement plus

grande que la longueur de pénétration du rayonnement dans la ible et plus petite que le

rayon du laser et l'épaisseur du matériau (lαa
<< lT << w, e) le �ux de haleur latéral due

à l'absorption de l'énergie de l'impulsion par le matériau peut être négligé et la di�usion

de la haleur au sein de la ible peut être assimilée à un problème à une seule dimension [1℄

lαa
est l'inverse du oe�ient d'absorption du matériau, et la profondeur de di�usion

de la haleur qui aratérise la distane sur laquelle la variation de la température se

propage dans le matériau durant l'impulsion peut être estimée par [2℄ :

lT =
√

2χt (1.1)

t étant la durée de l'impulsion et χ la di�usivité thermique du matériau qui s'exprime

omme suit :

χ =
κ

ρCp

(1.2)

Ave κ, ρ, Cp la ondutivité thermique, la densité massique et la haleur spéi�que à

pression onstante du matériau.

En pratique, hormis quelques exeptions [3℄, ette ondition est presque tout le temps

satisfaite, e qui fait que les e�ets thermiques dans les matériau sont le plus souvent dé-

rits par des modèles à une seule dimension [1, 4�9℄.

En plus de la dimension du problème de di�usion de la haleur dans la ible, il est

néessaire de savoir selon les aratéristiques du rayonnement et la nature du matériau

si un équilibre thermique peut exister entre les életrons et le réseau. C'est le temps de

relaxation életrons-phonons qui permet de répondre à ette question.

Avoir une estimation des temps aratéristiques de relaxation permet, de savoir, en

fontion de la durée de l'impulsion si un équilibre thermique entre les életrons et le réseau

peut exister durant l'impulsion et ainsi hoisir le modèle adéquat qui permet de dérire

les e�ets thermiques induits dans le matériau dus à l'absorption du rayonnement.

Par exemple lors de l'interation d'une impulsion laser ave un métal, son énergie

életromagnétique est absorbée par les életrons libres de la bande de ondution sur une

épaisseur de 10 nm [10℄, par inverse Bremsstrahlung. Cette absorption est suivit d'une

relaxation des életrons, di�usion de la haleur et transfert d'énergie au réseau dû au

ouplage életron-phonon. [11�13℄.

Alors que le temps de ollisions életrons-életrons τe dans les métaux varie entre

10−14
et 10−12

s (10 fs- 1 ps), le temps de relaxation életrons-phonons τe−ph est quant à

lui beauoup plus long, e qui est dû la grande di�érene de masse entre les életrons et

les ions, e temps qui dépend de la fore de ouplage életrons-ions varient entre 10−12
et

10−10
s [10℄.
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Figure 1.1 � Proessus d'ablation laser en régime ourt et ultra ourt [14℄.

Il existe une grande di�érene entre les méanismes qui gouvernent l'interation laser-

matière en régime ourt et ultra-ourt

1. Impulsions ourtes "miroseonde, nanoseonde"

Les impulsions sont largement plus grandes que les temps aratéristiques de re-

laxation, ei implique que le transfert d'énergie entre les életrons et le réseau a

largement le temps d'avoir lieu et par onséquent on peut onsidérer que l'équilibre

thermique entre es deux sous systèmes est toujours établi durant l'impulsion.

Ce qui se traduit par

Te = Ti = T (1.3)

Te et Ti représentent la température életronique et elle des ions respetivement

Dans e as la variation de la température au sein de la ible peut être donnée au

moyen d'une équation de la haleur de forme générale :

∂T (x, t)

∂t
=

∂

∂x
[
κ

Cpρ

∂T (x, t)

∂x
] + S(x, t) (1.4)

Ave κ, ρ, Cp, S(x,t) : la ondutivité thermique, la densité, la haleur spéi�que à

pression onstante et le terme soure.

En régime nanoseonde et pour des densités de puissane de l'ordre de 108 −
1011W/m

2
les proessus suéptibles d'apparaitre durant l'ablation sont : la fusion,

la sublimation, la vaporisation et l'ionisation. Si la densité de puissane du laser est

su�samment élevée, l'ablation non thermique est aussi importante et peut oéxister

ave es méanismes thermiques. Pour une impulsion nanoseonde ave des densités

de puissanes inférieures à 108W/m

2
, le méanisme dominant est la vaporisation

thermique [15℄, la température de la surfae du solide roit et une transition de phase

bien dé�nie a lieu, du solide au liquide, du liquide à la vapeur et de la vapeur au

plasma. Quand la durée de l'impulsion est dans le régime nanoseonde, la dernière

partie de l'énergie laser peut être absorbée par le plasma induit, e proessus est

ommunément appelé plasma shielding ou érantage plasma.
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Figure 1.2 � Cratère formé par ablation laser d'une feuille épaisse en aier par une

impulsion laser nanoseond de 781 nm [16℄.

2. Impulsions ultra-ourtes "pio et femtoseonde"

En régime ultra-ourt les impulsions sont beauoup plus ourtes que le temps ara-

téristiques de transfert d'énergie entre les életrons et le réseau. Durant l'impulsion

l'énergie ne peut être instantanément transferée du gaz d'életrons au réseau d'ions

ainsi l'équilibre thermique entre les deux sous systèmes életron- phonon n'est pas

établit.

Figure 1.3 � E�ets thermiques en régime ultra ourt [14℄.

Ainsi les modèles lassiques purement thermiques qui dérivent l'ablation laser en

régime nanoseonde ne sont plus valides. Le proessus de di�usion de la haleur doit

être dérit par un modèle à deux températures [14℄

Ce

∂Te

∂t
=

∂

∂x
(ke

Te

∂x
)−G(Te − Ti) + S (1.5)
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Ci

∂Ti

∂t
= G(Te − Ti) (1.6)

OùCe,Ci sont les apaités thermiques volumique des életrons et du réseau, ke :

la ondutivité thermique des életrons et G le oe�ient de ouplage életrons-

phonon, qui est donnée par [13℄ :

G = Ce/τe−ph (1.7)

En régime pioseonde les impulsions peuvent être du même ordre de grandeur que

les temps de relaxation életron-phonons. Dans e as la di�usion de la haleur dans

le matériau peut dans ertains as (que nous évoquerons plus tard) être modélisée

au moyen de l'équation de la haleur lassique [17, 18℄.

Pour l'ablation laser en régime pioseonde le réseau peut fondre à travers des pro-

essus thermiques et non-thermiques, dépendant de la densité de puissane du laser.

Les életrons sont éjetés de la surfae de la ible durant l'impulsion, les életrons

libres peuvent intéragir ave l'air et absorber l'énergie du laser pour initier un plasma

d'air pendant la durée du rayonnement. Le plasma d'air se forme avant que la ible

se vaporise [19℄ [20℄. Le plasma d'air au dessus de l'éhantillon, absorbe une partie

du rayonnement du laser inident. Contrairement à l'ablation laser en régime nano-

seonde l'érantage du rayonnement par le plasma n'est pas auser par l'absorption

de la vapeur, en régime pioseonde et érantage est ausé par le plasma d'air.

D'une manière générale, le proessus d'ablation en régime ultra-ourt est très om-

plexe, a�n de mettre en évidene ette omplexité, divers méanismes physiques ont

été proposé dans la littérature. Nous nous ontentons d'en iter quelques un, no-

tamment les phases d'explosion et de séparation, la fragmentation, le point ritique

la spallation, et... [21℄.

Figure 1.4 � Cratère formé par ablation laser d'une feuille épaisse en aier par une

impulsion laser pioseonde de 781 nm [16℄.
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1.1.1 Modèles basés sur l'équilibre

1.1.1.1 Approhes analytiques

Un nombre onsidérable d'approhes analytiques ont été développées pour étudier les

e�ets thermiques dans des matériaux irradiés par des impulsions laser.

Ces modèles s'intéressent aux types d'interations qui provoquent le hau�age, la fu-

sion ou tout au plus l'évaporation de l'éhantillon [22�31℄.

Leur but est de pouvoir, à travers une desription assez simpli�ée du problème de

l'interation laser-ible et en utilisant des méthodes analytiques pour résoudre l'équation

de la haleur, obtenir des expressions de

� la variation spatio-temporelle de la température dans les di�érentes phases du ma-

tériau

� les temps aratéristiques pour initier la fusion et l'évaporation de la surfae de

l'éhantillon

� les profondeurs de fusion et d'ablation au niveau de la ible

Même si es approhes analytiques ont été appliquées en grande partie pour étudier l'in-

teration dans des régimes miroseondes, il est très important de les évoquer dans et

état de l'art ar elles sont à l'origine de formules qui permettent d'estimer des grandeurs

aratéristiques telles que la profondeur de di�usion de la haleur (1.1) et des temps

de fusion et d'évaporation en fontion des propriétés du matériau et des paramètres du

rayonnement. L'estimation de es grandeurs aratéristiques permet non seulement de

dé�nir la dimension du problème mais également de gérer les onditions aux limites et le

hangement de phases dans ertaines approhes numériques.

Ces approhes sont d'une très grande utilité notamment pour des appliations telles

que la hirurgie, le déoupage et le perçage par laser. L'estimation des temps de fusion et

d'évaporation permet soit de ontr�ler es proessus ou les éviter si néessaire.

L'absorption du rayonnement laser dans es approhes est onsidérée omme un proes-

sus purement surfaique, le terme soure S(x,t) de l'équation (1.4) est toujours onsidéré

omme étant égale à zero. L'équation de la haleur dans e as s'érit omme suit :

∂2Tsol(x, t)

∂2x
− 1

χsol

∂Tsol(x, t)

∂t
= 0, 0 < x < ∞ (1.8)

et l'absorption de l'énergie de l'impulsion par la surfae de la ible est exprimée par :

− ksol
∂Tsol(x, t)

∂x
= (1− Rsol)I, x = 0 (1.9)

Tsol, χsol sont la température et la di�usivité de la phase solide respetivement, ette

dernière est donnée par l'équation (1.2). I, Rsol et ksol : la densité de puissane du rayon-

nement, la ré�etivité et la ondutivité thermique du matériau en phase solide respeti-

vement.

La ible est supposée su�samment épaisse pour qu'à une distane très éloignée de sa

surfae, la onditions suivante soit valide :

Tsol(∞, t) = Ta (1.10)
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Au début de l'interation la ible est à température ambiante.

Tsol(x, 0) = Ta (1.11)

Ave Ta : la température ambiante.

Dans le but d'étudier le hau�age d'une ible en aluminium (Al) par une impulsion

laser, Hassan et al [22℄ sont parmi les premiers a avoir adopter une approhe analytique

qui permet de déterminer en fontion des paramètres du rayonnement ; la profondeur de

di�usion de la haleur dans le matériau ainsi que le temps néessaire pour le début du

proessus de fusion.

δ(t) =
√

2χsolt (1.12)

tm =
(Tf − Ta)

2Cpsolρsolksol
2(1− Rsol)I2

(1.13)

où Tf : est la température de fusion du matériau.

t,Cpsol, ρsol sont le temps, la haleur spéi�que à pression onstante et la masse volumique

du matériau à l'état solide respetivement. Les expressions du temps de fusion varient en

fontion du hoix de la solution de l'équation de la haleur. En optant pour des solutions

di�érente que elle de Hassan et al [22℄, Shen et al [23℄, Shehawy et al [24℄ ou enore

Carlslaw [25℄ ont obtenu des expressions du temps de fusion variant de quelques fateurs

près :

tm =
2ksolρsolCpsol

3
(

Tf − Ta

I(1− Rsol)
)2 (1.14)

tm =
3ksolρsolCpsol

4
(

Tf − Ta

I(1− Rsol)
)2 (1.15)

tm =
πksolρsolCpsol

4
(

Tf − Ta

I(1− Rsol)
)2 (1.16)

Hassan et al [22℄ ont également examiné l'impat de la prise en ompte de la varia-

tion en fontion de la température de l'absorptivité de la surfae de l'éhantillon sur les

résultats obtenus et ei en proposant une variation linéaire de la forme :

A = A0 + A1 Ts (1.17)

Ave A=1-Rsol et Ts la température de la surfae de la ible. A0 et A1 sont l'absorp-

tivité à température ambiante et la pente de la variation linéaire respetivement.

Cette étude leur a permis de onlure que la prise en ompte de la variation en fontion

de la température du oe�ienet d'absorption permet d'avoir des estimations plus préises

des temps de fusion.

En plus d'avoir utilisé la même proédure analytique pour déterminer les temps de

fusion et d'évaporation ainsi que les profondeurs ablatées en fontion de l'intensité du

rayonnement, Shen et al [23℄ ont étendu ette approhe pour prendre en ompte le pro-

essus d'évaporation. Les formules qu'ils ont obtenues leur ont permis de dévaluer les

temps relatifs au début de l'évaporation de plusieurs matériaux à savoir : l'aluminium

(Al), l'argent (Au), le uivre (Cu), le titane (Ti)et le quartz.
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Après la fusion de la ible la même proédure analytique est adoptée en tenant ompte

de la présene des deux phases solide et liquide.

Figure 1.5 � Changement de phase dû à l'absorption de l'énergie du rayonnement laser.

Les équations de ondution de la haleur dans les régions liquide et solide peuvent

être dérite par [23, 32℄

∂2Tliq(x, t)

∂2x
− 1

χliq

∂Tliq(x, t)

∂t
= 0, 0 ≤ x ≤ S(t) (1.18)

∂2Tsol(x, t)

∂2x
− 1

χsol

∂Tsol(x, t)

∂t
= 0, S(t) ≤ x ≤ ∞ (1.19)

Ave les onditions aux limites suivante :

kliq
∂Tliq(x, t)

∂x
= (1− Rliq)I, x = 0 (1.20)

Tsol(x, t) = Tliq(x, t) = Tf , x = S(t) (1.21)

Tsol(x, t) = Ta, x −→ ∞ (1.22)

Tliq et χliqsont la température et la di�usivité thermique de la phase liquide du maté-

riau. S(t) la position de l'interfae solide/liquide.

kliq et Rliq sont la ondutivité thermique et la re�etivité de la phase liquide du matériau.

Quand le solide fond , l'interfae solide-liquide se déplae (dans la diretion des x ≥ 0 ).

Dans e as la haleur latente de fusion absorbée à l'interfae durant la fusion est délivrée

à l'interfae grâe à l'apport en haleur en x = 0.

En érivant l'équation du bilan énergétique à l'interfae [32℄ :
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qsol − qliq = ρL
dS(t)

dt
(1.23)

qsol et qliq : sont respetivement les �ux venant des phases solide et liquide.

[ksol
∂Tsol

∂x
− ksol

∂Tliq

∂x
]x=S(t) = ρL

dS(t)

dt
(1.24)

Considérons maintenant les pro�les de températures suivant dans les phases solides et

liquides respetivement : [23℄

Tliq = Tsol exp(−
x

δliq(t)
) (1.25)

Tsol = Tf exp(
−x− S(t)

δsol(t)
) (1.26)

satisfesants (1.21)et(1.22)

δliq(t) :profondeur de pénétration de la température dans la région liquide δsol(t) :pro-
fondeur de pénétration de la température dans la région solide

A partir de es équations, des expressions de la position de l'interfae solide/liquide et

du temps néessaire pour initier le proessus d'évaporation peuvent alors être obtenues :

S(t) =
kliq

(1− Rliq)I
[
2χliq(1− Rliq)

2I2

k2
liq

t+ C0]
1

2 ln(
[
2χliq(1−Rliq)

2I2

k2
liq

t + C0]
1

2

Tf

) (1.27)

tv =
(T 2

v − C0)k
2
liq

2((1− Rliq)I)2χliq

(1.28)

ave

C0 = T 2
f − χliqk

2
solβ

2
liq

χsolk
2
liq(1− Rsol)2

(Tf − Ta)
2

(1.29)

En tenant ompte de la variation temporelle de la densité de puissane de l'impulsion

laser, ainsi que la variation en fontion de la température du oe�ient d'absorption

de la surfae de la ible, El-Niklawy et al [26℄ et plus réement Abdel Ghany [33℄ ont

repris la résolution analytique du problème de fusion d'une ible en aluminium dans le

but d'obtenir des expressions de la variation spatio-temporelle de la température dans

la ible ainsi que l'évolution de l'épaisseur liqui�ée, pour des impulsions de 15, 30 et 50

10−5
s et des intensités de 1, 2 et 3 1010W/m2

pour El-Niklawy et al et 16, 20, 30 ns et

une intensité de 2 1011W/m2
pour Abdel Ghany. Une impulsion laser de type Ready [34℄

(1.30)a été hoisi pour es études.

g(t) =

{

(n+1)n+1t

nnτ
(1− t

τ
)n pour 0 ≤ t ≤ τ

0 pour t ≤ τ
(1.30)

τ étant la durée de l'impulsion

El Adawi et al [30℄ ont présenté une étude analytique basée sur la résolution de l'équa-

tion de la haleur par les séries de Fourier. Cette étude a été réalisée dans le but d'exami-

ner l'impat des propriétés des impulsions laser de type Ready sur les e�ets thermiques
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qu'elles induisent sur une variété d'éhantillons (4 métaux : Al, Cu, Ag, Au et 5 semi-

onduteurs :, sulfure de admium (CdS), germanium (Ge), siliium (Si) et le arbure de

siliium (SiC). Les densité d'énergie et durées d'impulsions onsidérées dans ette étude

sont 5 1012 et 1013W/m2
et 4.5 ; 5 et 7µs respetivement. Des estimations des temps de

fusion des matériaux en question ont pu être obtenues en fontion des paramètres du

rayonnement onsidérés .

A �n d'étudier le problème d'évaporation d'un éhantillon en aluminium (Al) par im-

pulsion laser de type Ready et tout en tenant ompte de la variation en fontion de la

température du oe�ient d'absorption de la surfae irradiée, Abdel Ghany et al [31℄ ont

eu reours à la transformée de Laplae pour résoudre leur modèle thermique. En plus

d'avoir pu donner des expressions du hamp de température dans la partie liquide et so-

lide de la ible ainsi que la variation en fontion du temps de l'interfae solide/liquide,

une expression de la profondeur ablatée à également été obtenu.

El-Adawi et al [27℄ ont proposé une résolution analytique du problème du hau�age

d'un éhantillon de séléniure d'argent (Ag2Se) ave une impulsion laser de pro�le temporel

idéalement Gaussien, d'une largeur à mi-hauteur de 3.5µs et un temps de 4µs pour que

l'intensité du rayonnement atteigne son maximum.

I(t) = I0exp(−
(t− τ)2

2ζ2
) (1.31)

I0, τ et ζ2 sont l'intensité maximale du rayonnement inident, le temps au bout du quel

l'intensité du rayonnement atteint sont maximum et la largeur à mi-hauteur du pro�le

respetivement. Les intensité de rayonnement onsidérées sont 0.5, 0.7, et 1·108W/m2
. En

appliquant le développement en séries de Fourier sur l'équation de la haleur ils ont pu

déterminer le hamp de température dans la ibe et le temps aratéristique pour initier

le proessus de fusion.

El-Adawi et al [28, 29℄ ont également adopté une approhe analytique pour étudier

le problème du hau�age par laser d'un système à deux ouhes, notamment alumi-

nium/verre ; or/verre ; argent/verre et uivre/verre ave une absorptivité de la surfae

du matériau, variable et onstante respetivement. Le but de ses études est pareil que e-

lui de Hassan et al [22℄, qui est la détermination des expressions exates de la distribution

de la température dans le système et elle du temps néessaire pour que la surfae de la

ible atteigne la température de fusion.

Les approhes analytiques restent valides pour modéliser les e�ets thermiques dans

la ible quand les onditions de l'interation permettent uniquement sa fusion et tout

au plus l'évaporation son évaporation. Lorsque d'autres méanismes sont pris en ompte,

notamment l'absorption en volume du rayonnement laser, de la variation non linéaire des

propriétés thermique des matériaux en fontion de la température ou enore l'émission de

radiation par la surfae de la ible et la prodution d'életrons par photo et thermoemis-

sion, la résolution analytiques de es modèles thermiques n'est alors plus possible.

De plus quand les onditions de l'interation sont telles que les e�ets thermiques dans

le matériau non seulement oexistent mais sont également in�uenés par la présene d'une

vapeur et la formation d'un plasma au dessus de la surfae de la ible, il devient impératif

dans e as là de faire appel à des approhes numériques.
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1.1.1.2 Approhes numériques

1.1.1.2.1 Terme soure

L'absorption de l'énergie du rayonnement laser par la ible est onsidérée par les approhes

analytiques omme étant un phénomène purement surfaique. Cette approximation est

faite pour des raisons de simpliité, pour que la résolution analytique des modèles ther-

miques soit possible.

A�n de orretement dérire la nature physique de l'interation laser-ible il est né-

essaire de tenir ompte de la pénétration et l'absorption du rayonnement au sein de la

ible et ei au moyen du terme soure S(x,t) de l'équation de la haleur (1.4) [35℄.

Ce terme tient ompte du fait qu'une partie du rayonnement est ré�éhie au niveau

de la surfae de la ible et la partie qui arrive à être absorbée est atténuée au sein du

matériau suivant la lois de Beer-Lambert e qui revient à érire le terme soure omme

suit :

Sq(x, t) = [1− R]αI(t) exp−αx (1.32)

Ave R et α la ré�etivité et le oe�ient d'absorption du matériau qui sont fontion de

la longueur d'onde de l'impulsion, de la phase du matériau (solide/liquide) et/ou de sa

température.

I(t) le pro�le temporel de l'impulsion et x la distane au sein du matériau.

Quand un plasma est rée à partir de la matière ablatée, un proessus ommunément

appelée "plasma shielding" aura lieu. Le plasma shielding ou érantage plasma signi�e

que le plasma une fois formé absorbera une ertaine quantité du rayonnement laser et

dans e as là l'énergie du rayonnement laser qui atteint la surfae de la ible sera réduite.

L'absorption de l'énergie de l'impulsion laser au sein du plasma suit également la lois

de Beer-Lambert, le terme soure S(x,t) dans e as là devient

Sq(x, t) = [1− R]αI(t) exp (−αx) exp (−αplX) (1.33)

Ave αpl le oe�ient d'absorption du plasma et X la position au sein du plasma.

Nous parlerons plus en détails des proessus d'absorption du rayonnement laser par

le plasma et du oe�ient αpl dans la partie dédiée à la modélisation des plasmas induits

par laser.

En plus du plasma shielding, la photoionisation du gaz environnant (selon sa nature)

peut également jouer un r�le dans la diminution de la quantité d'énergie du rayonnement

qui arrive à la surfae de la ible [36℄, dans e as elle pourra être inluse dans le terme

soure ave la même formulation que elle du plasma shielding.

1.1.1.2.2 Propriétés du matériau

Dans la modélisation de l'interation laser-ible, la nature du matériau est prise en

ompte à travers deux types de propriétés :

� Propriétés optiques : oe�ient d'absorption, re�etivité

� Propriétés thermophysiques : Masse volumique, ondutivité thermique et haleur

spéi�que à pression onstante.
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Alors que dans la plus grande majorité des modèles thermiques [1, 4, 5, 9, 37, 39�41℄les

propriétés des ibles sont assimilées à des valeurs onstantes qui varient en fontion de la

phase du matériau et/ou en fontion de la longueur d'onde de l'impulsion, quelques tra-

vaux e sont distingués par la prise en ompte de la variation non-linéraire des propriétés

du matériau en fontion de la température.

� Variation des propriétés optiques

A partir de la théorie lassique de l'életromagnétisme et des équations de Maxwell,

Li et al [6℄ ont présenté pour la première fois une démonstration qui leur a permis

d'obtenir des expressions de la variation non-linéaire de l'absorptivité (1.34) et du

oe�ient d'absorption (1.35) des métaux en fontion de la température, qui sont

donnés respetivement par :

β(T ) = 2

√

4πcǫ0(1 + αT (T (x, t)− Ta))

λσ0

(1.34)

αa(T ) =

√

4πσ0

ǫ0λ(1 + αT (T (x, t)− Ta))
(1.35)

Ils ont pu examiner l'impat de la prise en ompte de la dépendane en température

des propriétés optiques de la ible sur la profondeur de fusion d'une ible en uivre en

omparant les résultats de leur modèle thermique résolu ave un shéma en di�énes

�nies ave des résultats expérimentaux. Leurs aluls ont montrés que les résultats

obtenus ave des propriétés optiques dépendantes de la températures sont les plus

prohes des résultats expérimentaux. A la base Li et al [6℄ se sont uniquement li-

mité à la phase de fusion de la ible, mais Fang et al [5℄ ont étendu ette étude

après la fusion et l'évaporation jusqu'à la formation du plasma. Ils ont en onlu

l'importane de la prise en ompte de la variation des propriétés optiques en fon-

tion de la température sur les résultats obtenus en omparaison ave l'expérimental.

Vasantgadkar et al [3℄ ont proposé un modèle thermique résolu en éléments �nis dédié

à la prédiion des profondeurs ablatées par des impulsions laser sur des ibles de

arbure de titane (TiC). Cette étude prend non seulement en ompte la dépendane

en température des propriétés optiques du matériau selon les équations (1.34) et

(1.35) mais également la variation des propriétés thermiques à savoir la ondutivité

thermique et la haleur spéi�que à pression onstante. Les températures obtenues

dans le as de propriétés optiques variables sont plus basses que elles alulées ave

des propriétés optiques onstantes. Cei à été on�rmé plus tard dans l'étude menée

par Aitoumeziane et al [9℄ sur l'interation d'impulsions laser naonsoonde dans les

domaines UV-Vis-IR ave une ible en uivre.

� Variation des propriétés thermiques

Dans le modèle qu'ils ont proposé pour l'étude de l'ablation d'une ible en alumi-

nium par une impulsion laser d'une durée d'une miroseonde à 350 nm, Rosen et

al [42℄ ont pris en ompte la variation en fontion de la température de la ondu-

tivité thermique du matériau mais uniquement dans sa phase liquide.
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Parisse et al [43℄ dans leur modélisation de l'ablation laser du siliium en régime

nanoseonde à 193 nm ont pris en ompte la variation en fontion de la température

de la ondutivité thermique du matériau dans les phases solide et liquide.

Clair et al [7℄ quant à eux ont modélisé l'ablation laser d'une ible en uivre par

une impulsion d'une durée de 6 ns à 532 nm et ont pris en ompte dans leur modèle

thermique la variation en fontion de la température de la ondutivité thermique

et de la haleur spéi�que suivant dans les deux phases solide et liquide.

Dans la même optique Willis et al [18℄ ont pr±enté une étude sur l'ablation laser

du nikel par une impulsion laser de 25 ps à 1064 nm. Leur modèle thermique tient

ompte de la variation en fontion de la température de la ondutivité et de la

haleur spéi�que du matériau.

1.1.1.2.3 Proessus d'évaporation

Une fois le proessus d'évaporation initié, de nombreux proessus omplexes fortement

ouplés apparaissent à la surfae de la ible et à son voisinage immédiat. Au voisinage de

la surfae de la ible, les espèes éjetées atteignent un équilibre thermique translation-

nel après quelques ollision sur une épaisseur de quelques libres parours moyens. Cette

ouhe de transition est appelée ouhe de Knudsen [44, 45℄.

Une fois le proessus d'évaporation initié la vapeur atomique quitte la surfae de

la ible ave une vitesse qui suit une distribution Maxwellienne à une dimension [46℄.

Cette vitesse, également appelée vitesse de réession est donnée par l'équation de Hertz-

Knudsen [10, 47℄.

va = vev = 0.32

√

M

kbTs

Ps

ρ
(1.36)

où Ps et Ts sont la température et la pression à la surfae de la ible, M et ρ la masse

molaire et volumique du matériau, kb : la onstante de Boltzmann.

L'impat du proessus d'ablation sur les e�ets thermiques dans le matériau peut être

pris en ompte dans l'équation de la haleur en l'érivant omme suit : [1, 5, 9, 39, 48℄

ρCp(
∂T

∂t
− va

∂T

∂x
)− κ

∂2T

∂x2
= S(x, t) (1.37)

Ps la pression de la vapeur à la surfae donnée par l'équation de Clausius Clapeyron

Ps = P0 exp[
M∆Hv(Tb)

kb
(
1

Tb

− 1

Ts

)] (1.38)

Stafe et al [49℄, ont développé un modèle photo-thermique dans le but d'évaluer le taux

de matière ablatée dans le as de multiples impulsions nanoseondes. Dans ette approhe

les phénomènes omplexes assoiés à l'ablation laser notamment l'évaporation et le plasma

shielding sont pris en ompte sous forme de termes supplémentaires dans l'équation de la

haleur lassique à travers (1.37) et (1.33). Ce modèle a été appliqué à l'aluminium et a

pu être validé ave l'expériene. Cette étude s'est entrée sur la détermination du taux

d'ablation d'une ible en aluminium ave un rayonnement laser d'une durée d'impulsion

de 4.5 ns ave un taux de répétition de 10 Hz, une longueur d'onde de 532 nm et une
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intensité maximale de 109W/cm2
.

Fang et al [5℄ ont subdivisé le problème d'interation d'un rayonnement UV ave une

ible en Fer en deux parties, avant et après la fusion de la ible. Le hangement de phase

à été géré en faisant des tests sur le temps de fusion, tels que estimés par Hassan et

al [22℄. Deux équations de la haleur ont été utilisés pour dérire la di�usion de la haleur

dans les deux phase. Alors qu'avant la fusion, 'est l'équation de la haleur lassique qui

est employé (1.4), après la fusion non seulement l'impat du proessus d'ablation sur les

e�ets thermiques dans le matériau est intégré dans l'équation de la haleur (1.37) mais

également le taux de l'érantage plasma dans le terme soure.

1.1.1.2.4 Conditions aux limites

Un modèle thermique ne peut être résolu qu'une fois ses onditions aux limites dé�nies.

Dans le as de l'interation laser-ible, il est néessaire de dé�nir deux onditions aux

limites, la première au niveau de la surfae de la ible et la seonde à une ertaine distane

à l'intérieur du matériau (que nous dé�nirons par la suite).

Dans ette setion nous présentons un résumé des onditions aux limites les plus

admises dans la modélisation de l'ablation laser.

1. A la surfae de la ible

Cette ondition permet de prendre en ompte :

� les proessus selon les quels le rayonnement intéragit ave la ible au niveau de

sa surfae

� omment la vapeur et le plasma intéragissent ave la ible

� le proessus d'ablation (éjetion de la matière au niveau de la surfae)

� émission d'életrons primaires à partir de la surfae de la ible

La majorité des modèles [9, 48, 50℄ de l'ablation laser supposent que le proessus

d'évaporation est à l'origine de la variation du �ux de haleur au niveau de la

surfae de la ible, e qui se traduit par :

− κ
∂T

∂x
= ρva∆Hv(Tv) (1.39)

ave ∆Hv la haleur latente d'évaporation et Tv la température d'évaporation.

Rappelons que ρ et va sont la masse volumique de la ible et la vitesse d'abla-

tion(réession)

En plus de l'évaporation, ertains tiennent aussi ompte de l'énergie requise pour la

fusion de la ible [1℄

− κ
∂T

∂x
= ρva[∆Hf(Tf ) + ∆Hv(Tb)] (1.40)

ave ∆Hf la haleur latente de fusion et Tb la température d'ébulition du matériau.
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En plus des �ux d'énergies dus aux di�érents hangements de phase du matériau,

divers proessus peuvent exister.

Stafe et al [49℄ par exemple tiennent ompte des pertes par radiations et par ondu-

tion au niveau de la surfae.

Fang et al [5℄ prennent en ompte l'absorption du rayonnement laser au niveau de

la surfae de la ible,

− κ
∂T

∂x
= (1− R)I0(t) (1.41)

ave R : la re�etivité de la surfae du matériau et I0(t) l'intensité inidente du

rayonnement. dans leur modèle ette ondition est valable avant le début du pro-

essus de fusion.

Après la fusion, la ondition à la surfae de la ible tient ompte de l'absorption du

rayonnement par la surfae du matériau, du plasma shielding ainsi que du proessus

d'ablation.

− κ
∂T

∂x
= −sρva∆Hv(Tb) + (1−R)I0(t) exp (−αplX) (1.42)

Bogaerts et al [39℄, Aghei et al [8℄ et Clair et al [7℄ quant à eux tiennent ompte du

ouplage ave le gaz et le plasma.

− κ
∂T

∂x
= −va[ρ∆Hf + ρE + ρv2a/2 + P ] + (1−R)I(t) (1.43)

Ave E et P : l'énergie interne de la vapeur et la pression qu'elle exere à la surfae

de la ible respetivement

Parisse et al [43℄ ont quant à eux opté pour une ondition d'adiabaité au niveau

de la surfae de la ible dans les deux phases solide et liquide. Dans ette étude e

qui se passe au niveau de la surfae de la ible n'est pas �xé à travers l'équation

de Hertz-Knudsen (1.36) omme il est le as des autres modèles, e qui se passe au

niveau de la surfae est alulé au fur et à mesure. Nous aurons l'oasion de d'en

parler plus en détail dans les hapitres suivants.

2. A l'intérieur de la ible

La détermination de la profondeur de di�usion de la haleur au sein d'un matériau

en fontion de ses propriétés thermophysiques et de la durée de l'impulsion laser

(1.1) permet d'éstimer la distane au bout de laquelle le matériau n'est plus a�eté

par les e�ets thermiques engendrés par l'absorption du rayonnement laser .

Selon qu'on hoisisse de dé�nir une ondition à une épaisseur beauoup plus grande

ou de l'ordre de la profondeur de di�usion thermique on peut hoisir l'une de ses

onditions aux limites respetivement :

T (d, t) = T0 (1.44)

− κ
∂T

∂x
= 0 (1.45)
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1.1.2 Modèles hors équilibre

Rappelons que l'existene d'un équilibre thermique entre les életrons et le réseau

dépend de la durée de l'impulsion et du temps aratéristique de relaxation életrons-

phonons. Lorsque e dernier et supérieur à la durée de l'impulsion, on fait appel à des

modèles thermiques prenant en ompte le déséquilibre thermique entre les életrons et le

réseau a�n de dérire l'interation laser-ible.

A�n d'examiner l'e�et de la longueur de l'impulsion laser sur le proessus d'ablation

Tatra et al [51℄ ont mené une étude sur l'interation d'un rayonnement laser visible (532

nm) ave une ible de fer pour trois durées d'impulsions nano, pio et femtoseonde (60

ns, 10 ps, 170 fs). Le modèle qu'ils ont adopté est un modèle lassique d'ablation laser,

où les e�ets thermiques dans le matériaux sont dérits par l'équation de ondution de la

haleur sans prendre en ompte le déséquilibre életrons-réseau. Cette étude a démontré

que l'érantage plasma peut être négligé dans le as des impulsions pio et femtoseondes,

alors que pour le as nanoseonde il joue un r�le signi�atif et diminue onsidérablement la

quantité de matière ablatée. Leur résultats ont également montré que l'érantage plasma

a aussi une très grande in�uene sur la forme du ratère formé. Cei peut être expliqué par

le fait que dans les régimes pio et femtoseondes, le proessus d' évaporation ne débute

qu'après la �n de l'impulsion. Les résultats qu'ils obtiennent dans le as nanoseonde sont

en exellent aord ave les résultats expérimentaux alors que pour le as femtoseonde

leur modèle donne une surestimation de la profondeur ablatée. Pour y remédier ils pro-

posent l'utilisation d'un modèle à deux températures où le ouplage életrons-phonon est

pris en ompte. Cette étude n'a pas été onluante en e qui onerne l'interation en ré-

gime pioseonde, ei peut être expliqué par le fait que les impulsions pioseondes sont

du même ordre de grandeur que les temps de relaxation des matériau et ainsi l'emploi

d'un modèle thermique à une seule température est apable dans ertains as de bien

dérire l'interation laser-ible [17, 18℄.

Dans la même optique et a�n d'examiner l'impat de la durée d'impulsion sur le pro-

essus d'ablation Leitz et al [14℄ ont présenté une étude omparative de l'ablation d'une

ible en fer par des impulsions laser miro, nano, pio et femtoseonde, 1064 nm (80 µ s,

10 ps), 532 nm (60 ns) et 800 nm (170 fs). Ce travail a permis de on�rmer qu'en régime

ourt l'interation laser-ible est parfaitement dérite au moyen de modèles thermiques

à une seule température. En régime femtoseonde, 'est les modèles thermiques à deux

températures qui onviennent à l'étude de l'interation laser-ible. Rien n'a été onlu en

e qui onerne les modèles adapté pour l'étude de l'interation laser-matière en régime

pioseonde.

En plus d'avoir utilisé un modèle à deux températures pour modéliser les proessus

thermiques lors de l'interation d'impulsions laser pioseondes 10 et 100 ps à 355 nm et

100 ps à 266 nm ave des métaux Itina [48℄ a pris en ompte dans es travaux le phénomène

d'émission d'életrons libre à partir de la surfae de la ible par deux proessus à savoir

la thermo et la photoémission. Dans le as de la thermoémission l'énergie qui permet aux

életrons de quitter la surfae de la ible est due au hau�age de ette dernière, alors que

dans le as de la photoémission les életrons peuvent être émis après avoir absorbé un

photon du rayonnement laser.

Après avoir passé en revue les ontribution les plus importantes à la modélisation de
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l'interation laser-ible et des e�ets thermiques qui en déoulent, nous allons maintenant

passer à la modélisation des plasmas induits par laser.

1.2 Modélisation des plasmas induits par laser

La réation du plasma se fait initialement par la prodution d'életrons primaires au

sein de la vapeur. Ces életrons proviennent soit de la surfae par thermo et photo-émission

ou ils sont diretement rées dans la vapeur par photionisation et ionisation thermique.

La photo-émission a lieu quand l'énergie du rayonnement laser est su�sante pour per-

mettre l'extration d'un életron à un atome soit depuis son état fondamental ou à partir

d'un état exité intermédiaire.

L'ionisation thermique quant à elle est due aux ollisions entre les életrons énergé-

tiques ave les espèes lourdes.

Les életrons primaires gagnent d'avantage d'énergie en absorbant des photons du

rayonnement laser par e�et de Bremsstrahlung inverse. Ces életrons énergétiques pour-

ront à leur tour ioniser des espèes lourdes par ollision et ainsi le nombre d'életrons

libres ontinuera à augmenter au sein du plasma. Ce proessus de réation d'életrons

libres qui est appelé ionisation en asade ou ionisation en avalanhe ontinuera à avoir

lieu pendant toute la durée de l'impulsion.

Une fois généré le plasma est maintenu grâe à divers proessus ollisionnels et radia-

tifs, dont les prinipaux sont présentés dans la �gure [53℄.

L'énergie du rayonnement est transférée au plasma par la photionisation des espèes

lourdes et le hau�age des életrons par inverse Bremsstrahlung. Les életrons hau�és

sont responsables des proessus ollisionnel omme l'exitation et l'ionisation par impat

életronique.

Le taux d'absorption du rayonnement par le plasma, que nous avons représenté par αpl

dans l'équation (1.33) est la somme de la ontribution du taux d'absorption par inverse

Bremsshtrahlung et par photoionisation.
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Figure 1.6 � Représentation simpli�ée des prinipaux proessus dans les plasmas induits

par laser. [53℄.

On distingue deux types d'absorption par inverse Bremsshrahlung : l'absorption életron-

neutre et l'absorption életron-ion. Il existe une grande variété de oe�ients utilisés dans

la littérature pour modéliser es taux d'absorption, voii un résumé des oe�ients les

plus utiliés dans la littérature :

� Bremsstrahlung életron-neutre

Bogaerts et al [4℄

αe−n = [1− exp(
−hc

λkbT
)]σcnen0 (1.46)

Ave h : la onstante de Plank,  : la élérité de la lumière,λ : la longueur d'onde du

rayonnement, T : la température de la plume, kb : la onstante de Boltzmann, σc la

setion e�ae d'absorption d'un photon par un életron, ne la densité életronique

et n0 : la densité des espèes neutres.

Clair et al [7℄

αe−n =
ν2
pe

ν2

< νen >

µc
(1.47)

Ave ν2
pe la fréquene plasma, µ : l'indie de réfration, < νen > la fréquene e�e-
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tive de ollisions életrons-atomes,  : élérité de la lumière et ν la fréquene du laser.

Aghaei et al [54℄

αe−n =
e2

πmecν2

√

8kbT

πme

σcnen0 (1.48)

Ave e : la harge élémentaire, me : masse d'un életron Zel' dovith [55℄ :

αe−n = 6.1.10−29 λ3

√
Te

nen0

[

π

15
√
3

] [

2.IH
hν + Te

]
(1.49)

Ave IH : le potentiel d'ionisation de l'hydrogène et Te la température des életrons

dans la plume.

Frang et al [5℄

αe−n = [1.25 · 10−46λ3T−0.5
e

n0

200
+ ne]ne (1.50)

� Bremsstrahlung életron-ion

Bogaerts et al [4℄ et Aghaei et al [54℄

αIB,e−i = [1− exp(
hc

λkbT
)]

4e6λ3

3hc4me

√

2π

3mekbT
Z2

i nine (1.51)

Ave ni, Zi la densité et la harge de l'ion i et ǫ0 la perméabilité du vide.

Clair et al [7℄

αIB,e−i =
1

(4πǫ0)3
4e6λ3ne

3hc4me

√

2π

3mekbT
Z2

i ni (1.52)

Morel et al [56℄

αIB,e−i = 1.2
1

(4πǫ0)3
4e6λ3

3hc4me

√

2π

3mekbT
Z2

i ne (1.53)

Thomann et al [57℄

αe−i = 6.1.10−29 λ3

√
kbTe

n2
e (1.54)

La setion e�ae de l'absorption du rayonnement laser par le plasma via le proessus de

photionisation des espèes lourdes est donné dans la plus-part des modèles par [5,55,57,58℄

αph = 7.910−18I0.5H

(E+)2

hν3 (1.55)

Une fois le plasma formé il s'étendra en agissant omme un piston qui omprime le

gaz environnant. La vitesse initiale d'expansion du plasma est supersonique et une onde
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de ho sera formée et entrainée dans le milieu environnant. L'onde de ho se déplaera

vers l'éxterieur à une vitesse initiale égale à elle de la plume [53℄.

Figure 1.7 � Représentation simpli�ée de l'expansion du plasma dans le milieu environ-

nant [43℄.

Dans ette partie on présentent une étude bibliographique des modèles les plus perti-

nent des plasmas induits par laser.

1.2.1 Modèles basés sur l'équilibre thermique

Pour des appliations telles que la PLD, l'étude de la dynamique du plasma est d'une

très grande utilité. A ette �n de nombreux modèles hydrodynamiques basés sur la onser-

vation de la masse, de l'énergie et de la quantité de mouvement du plasma ont été déve-

loppés.

En plus des propriété du plasma, es modèles tiennent également ompte de la présene du

milieu environnant et sont développés sous l'hypothèse de l'équilibre thermodynamique

loal.

On en distingues deux atégories, la première regroupe les modèles hydrodynamiques ba-

sés sur les équations d'Euler et la seonde regroupe des modèles basés sur les équations

de Navier-Stokes. Alors que les modèles basés sur les équations d'Euler traite le plasma

omme un �uide parfait, eux basés sur les équations de Navier-Stokes tiennent ompte

de la visosité du plasma et de sa ondutivité thermique.

1.2.1.1 Équations d'Euler

A�n d'étudier théoriquement l'expansion dans le vide d'un plasma induit par un laser

à rubis (694.3 nm) d'une durée d'impulsion de 30 ns et des densités d'énergies de 30
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et 36 J/m

2
, à partir d'une ible en uivre, Vertes et al [59℄ ont présenté un modèle

hydrodynamique (1.56 - 1.58) ouplé à un modèle thermique. Le but de ette étude est

de mettre en évidene l'importane des di�érents proessus ayant lieu dans la plume en

expansion pendant et après la �n de l'impulsion.

∂ρ

∂t
= −∂(ρv)

∂x
(1.56)

∂(ρv)

∂t
= − ∂

∂x
[p+ ρv2] (1.57)

∂

∂t
[ρ(E +

v2

2
)] = − ∂

∂x
[ρv(E +

P

ρ
+

v2

2
)] + Ep (1.58)

ρ, v, P , E, Ep sont la densité du plasma, sa vitesse d'expansion, sa pression, son énergie

interne et le bilan sur l'énergie gagnée et perdue par le plasma respetivement.

Comme ette approhe est basée sur l'hypothèse de l'équilibre thermodynamique lo-

al la formation du plasma qui est supposé ontenir trois espèes (neutre Cu, une fois

Cu+
et deux fois ionisée Cu+2) est dérite par les équations de Saha-Eggert (1.59 ; 1.60)

aompagnée des équations de onservation de la matière et de la harge (1.61 ; 1.62)

respetivement.

xexi1

x0

=
1

nvap

(
2πmekBT

h2
)
3

2 exp−(
IP1

kBT
) (1.59)

xexi2

x1
=

1

nvap

(
2πmekBT

h2
)
3

2 exp−(
IP2

kBT
) (1.60)

x0 + xi1 + xi2 = 1 (1.61)

xi1 + 2xi2 = xe (1.62)

les xe, x0 xi1, xi2, sont les frations des életrons, des espèes neutres, une fois et deux

fois ionisées...

IP1, IP2 sont le premier et deuxième potentiel d'ionisation.

Bogaerts et al [4℄ ont repris le même modèle que Vertes et al [59℄ pour étudier l'abla-

tion sous vide, d'une ible en uivre par une impulsion laser de 10 ns à 266 nm ave une

densité de puissane de 109 W/cm2
.

Ce modèle leur a servi de base pour ensuite enhainer les études sur l'ablation laser

du uivre dans divers milieux à di�érentes pressions.

Aghaei et al [54℄ ont présenté un modèle onstitué de deux parties prinipales, la

première dérivant les e�ets thermiques dans le matériau dus à son irradiation par le

rayonnement laser et une partie hydrodynamique dérivant la formation et l'expansion

du plasma dans le gaz environnant, ouplées par des bilans de masse et d'énergie et

des onditions sur la ouhe de knundsen à l'interfae vapeur/matériau. L'hypothèse de

l'équilibre thermodynamique est admise et dans e as là des équations de Saha-Eggert

sont utlisées pour étudier la formation du plasma et son absorption du rayonnement laser

par photoionisation et par l'e�et Bremsstrahlung inverse qui sont à l'origine du plasma
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shielding. Les radiations émises par le plasma par e�et Bremsstrahlung et par rayonne-

ment du orps noir et raies spetrales sont aussi examinées. Cette étude a été faite pour

une impulsion nanoseonde à trois di�érentes longueurs d'ondes 510, 516 et 521 nm. La

radiation du orps noir est le proessus le moins important omparé à elui produit par

e�et Bremsstrahlung et à eux dues aux émissions de raies spetrales. L'émission due

Bremsstrahlung est la plus dominante au premiers instants de formation du plasma après

'est l'émission des raies spetrales qui prend le relais. Ces résultats peuvent être utiliés

pour prédir le temps et la position optimales de l'émission des raies spetrales pour des

appliations telles que la LIBS.

Mehrabian et al [8℄ ont étudié l'e�et de la pression (100, 500 et 760 torr) du gaz

environnant (He) et l'intensité du rayonnement (0.5, 0.7 et 1 GW/cm2
) sur les radiations

émises par le plasma ainsi que les proessus d'ablation. Pareil que le modèle de Boagerts

ou elui de Claire, elui i est un modèle ouplé onstitué de deux parties, la première

modélisant les e�ets thermiques dans le matériaux et les di�érents hangements de phases

au moyen de l'équation de la haleur et la deuxième modélisant la dynamique de la plume

au moyen d'équations hydrodynamiques. Les deux parties du modèle sont ouplées au

moyen de la ondition sur la ouhe de Knundsen et d'un bilan de masse et d'énergie à

l'interfae entre la ible et la vapeur. L'étude de l'impate de la pression du gaz ambiant

sur le rayonnement émis par le plasma a révélé que juste après la �n de l'impulsion les

radiations émises par le plasma sont prinipalement dues au rayonnement de freinage

(Bremsstrhalng). Les radiations dues au raies spetrales du uivre n'apparaissent que

plus tard dans le temps. Alors que le rayonnement de freinage est dominant auprès de la

surfae du matériau, plus on s'éloignent de elle i plus il devient faile de déteter les

raies spetrales émises par le uivre. L'augmentation de la pression du gaz environnant

entraine le retardement de l'émission des raies spetrales du uivre et leur éloignement de

la surfae de la ible.

1.2.1.2 Équations de Navier-Stokes

Bogaerts et al [37,40℄ ont développé un modèle dérivant l'ablation laser d'une ible en

uivre dans un gaz d'hélium à pression atmosphérique, ils ont e�etué une omparaison

ave leur anien modèle [4℄ qui dérivait l'ablation laser du uivre dans le vide. Le modèle

hydrodynamique qu'ils ont utilisé à été mis à jour pour prendre en ompte la présene du

gaz ambiant à travers des équations de Navier-Stokes. Cette étude à permis de démontrer

que la présene d'un gaz environnant ralenti l'expansion du plasma et le refroidi.

Chen et al [39℄ ont également étudié l'expansion d'un plasma de uivre dans un milieu

environnant onstitué d'hélium à pression atmosphérique,en utilisant le même modèle que

Bogaerts et al [37,40℄ ave en plus la prise en ompte de l'ionisation du gaz ambiant. Cette

étude a permis de déterminer l'importane des taux d'absorption du rayonnement laser

par le plasma via inverse Bremsstrahlung et photoionisation et d'évaluer la dominane de

l'un et de l'autre en fontion du temps et de la position dans la plume.

Comme un omplément pour le travail de Chen et al [39℄, Bogaerts et al [41℄ ont étudié

l'e�et des paramètres du rayonnement (longueur d'onde, �uene, durée d'impulsion) sur

l'ablation laser d'une ible en uivre dans un gaz environnant onsitué d'hélium à pression

atmosphérique, tout en prenant en ompte l'ionisation du gaz ambiant.
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En adoptant la même approhe que Chen et al [39℄,Bogaerts et al [37℄ ont étudié

l'ablation laser d'une ible en uivre dans divers milieux environnants à savoir, l'hélium,

néon, argon et azote. L'objetif de l'étude a été de mettre en évidene l'impat du milieu

environnant sur les di�érents hangements de phase de la ible ainsi que sur la formation

et l'expansion du plasma. Leur travaux ont démontré que le degrè d'ionisation, la tem-

pérature et la densité du plasma ne sont que faiblement a�etés par la présene du gaz

environnant même si e dernier a un faible potentiel d'ionisation. Le plasma shielding n'est

à son tour que légèrement a�eté par le gaz environnant par ontre en e qui onerne

les profondeurs ablatées leur aluls ont révélés qu'elles sont beauoup plus importantes

dans le as de l'hélium.

1.2.2 Modèles basés sur le déséquilibre thermique

1.2.2.1 Modèles 0D

Liu et al [60℄ ont étudié au moyen d'un modèle inétique 0D la formation d'un plasma

à partir du laquage d'une vapeur de siliium par une impulsion laser KrF (193 nm) de

durée d'impulsion de 40 ns pour des �uenes de 6 J/cm2
et 30 J/cm2

. Ce modèle prend

en onsidération le déseéquilibre entre les életrons et les ions ainsi que l'absorption du

rayonnement par inverse Bremsstrahlung, la photionisation des états exités et l'exitation

et ionisation par impate életronique. Cette étude à permis de aluler le temps au bout

du quel le proessus d'ionisation peut ommener. Ils ont utilisé un modèle thermique

pour déterminer le temps néessaire pour l'évaporation du solide. Ce modèle permet de

aluler le temps de laquage à partir de la somme des temps dévaporation et d'ionisation.

Pietanza et al [61℄ ont présenté un modèle ollisionnel-radiatif 0D pour étudier un

plasma métallique (aluminium) induit par laser sous des onditions expérimenales de la

LIBS. Cette approhe étudie l'importane et la hiérarhie des proessus élementaires ainsi

que la déviation de es plasmas de l'équilibre thermodynamique loal. Le modèle à été

validé en omparant les taux d'ionisation et d'exitation qu'il prédit à des valeurs expé-

rimentales.

A�n d'étudier le laquage optique d'une vapeur métallique, Mazhukin et al [62℄ ont dé-

veloppé un modèle inétique 0D hors équilibre pour dérire l'interation d'une impulsion

laser d'une intensité omprise entre 106-1010 W/m

2
à 1.06 µm ave une vapeur de uivre.

Cette étude prend en ompte la présene dans le plasma induit par laser des espèes

neutres Cu, une fois ionisés Cu+
et deux fois ionisées, Cu2+

sujets à des proessus in-

tétiques d'exitation/désexitation et ionisation/reombinaison à trois orps. Cette étude

à permis de démontrer l'importane de la prise en ompte du déséquilibre thermodyna-

mique dans l'étude de l'interation des impulsions laser ave les vapeurs en uivre. Le

déséquilibre est présent ar l'absorption de l'énergie du rayonnement par les életrons se

fait plus rapidement que et l'éhange d'énergie ave les partiules lourdes. En utilisant la

même approhe, Mazhukin et al [63℄ ont examiné l'in�uene de la struture életronique

des atomes sur les seuils d'allumage dans des vapeurs métalliques.

Mazhukin et al [58℄ examinent le laquage optique induit par un rayonnement laser

ultraviolet dans une vapeur d'aluminium au moyen d'un modèle ollisionnel-radiatif. Ce

travail examine l'évolution d'un plasma hors-équilibre induit par un rayonnement laser

ultraviolet et la variation des seuils de laquage en fontion de la longueur d'onde du
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rayonnement. Les méanismes de base de l'ionisation hors-équilibre sont examinés et les

r�les des proessus de photoexiation et photoionisation sont mis en évidene. Les résul-

tats sont en bon aord ave les résultats expérimentaux étudiant le laquage optique des

vapeurs d'aluminium ave des lasers eximer dans les régimes nano et miroseonde.

Morel et al [56℄ présentent un modèle ollisionnel radiatif 0D hors équilibre, pour étu-

dier les premiers instants de formation d'un plasma d'aluminium dans le vide, induit par

une impulsion laser de 4 ns de durée à 532 nm ave une énergie de 65 mJ. Ce modèle

ompare l'importane du proessus d'ionisation multiphotonique à elui du Bremsstrah-

lung inverse, e dernier s'est révélé être négligeable devant l'ionisation multiphotonique à

laquelle est attribué l'augmentation de la température des életron.

1.2.2.2 Modèles 1D

Bulgakova et al [64℄ ont présenté une étude de l'interation d'un plasma induit par

laser ave le gaz environnant, ave un modèle hydrodynamique basé sur les équations

d'Euler. Ce modèle a été développé pour dérire l'évolution spatiale et temporelle de de la

plume en expansion dans un gaz à une pression de quelques Pasal en tenant ompte du

déséquilibre thermique entre les életrons et les espèes lourde. Cette étude a été appli-

quée à la déposition en ouhe mine d'un superonduteur YBa2Cu3O7−x dans un milieu

environnant omposé d'oxygène.

Parisse et al [43℄ ont utilisé un modèle hydrodynamique basé sur les équations d'Euler

pour simuler l'expansion d'un plasma de siliium induit par une impulsion nanseonde à

193 nm, dans un gaz environnant onstitué d'hélium ou d'argon, à pression variable, en

prenant en ompte le déséquilibre thermique entre les életrons et les espèes lourdes.

Bulgakova et al [36℄ analyse di�érent aspets des plasmas induits par laser hormis

le plasma shielding. Cette étude prend en ompte l'ionisation du gaz ambiant ainsi que

le hau�age additionnel de la ible par les radiations émises par le plasma et le gaz

environnant.

1.3 Conlusion

Dans e hapitre nous avons présentés l'essentiel de e qu'il faut savoir sur la physique

de l'interation laser-matière y ompris les modèles les plus importants dans e domaine.

En e qui onerne l'interation d'une impulsion laser ave une ible solide, elle i est

étudié via des modèles thermiques basés sur l'équation de la haleur. Ces modèles dérivent

les di�érents méanismes de l'absorption de l'énergie du rayonnement laser par la ible

et les divers hangement de phase qu'ils produisent. Il existe des di�érenes notables

entre l'ensemble des modèles thermiques présents dans la littérature, notamment dans

la prise en ompte de l'absorption en volume et la pénétration du rayonnement dans la

ible, la variation ou non des propriétés optiques et/ou thermophysiques du matériau

en fontion de la température et surtout les onditions aux limites onsidérées. Selon la

durée de l'impulsion es modèles prennent en ompte le déséquilibre thermique entre les

életrons et le réseau du matériau. Quand les onditions de l'interation permettent la

formation d'une vapeur et par la suite la réation d'un plasma au dessus de la surfae

de la ible, les modèles thermiques doivent être ouplés à des modèles hydrodynamiques

51



ou inétiques qui tiennent ompte de l'absorption du rayonnement par le panahe et

son expansion dans le milieux environnant. La nature du milieu environnant ainsi que

sa pression in�uent sur les résultats de l'interation et doivent également être pris en

ompte. Bien que la majorité des modèles des plasmas induit par laser sont basé sur

l'hypotèses de l'équilibre thermodynamique loal où les életrons et les espèes lourdes sont

supposés avoir la même température, nous avons évoqué la présene d'un ertain nombre

de ontributions qui ont mis en évidene la néessité de la prise en ompte du déséquilibre

entre les életrons et les espèes lourdes dans la modélisation des plasmas induits par

laser. Deux prinipaux méanismes sont responsables de l'absorption du rayonnement

laser par le plasma à savoir la photoionisation et le Bremsstrahlung inverse. Il existe

une large variété de oe�ients qui permettent d'évaluer la ontribution de l'e�et de

Bremsstrahlung inverse dans l'absorption du rayonnement par le plasma induit par laser.

Il est à remarquer que tous les modèles qui existent dans la littérature n'utilisent pas

néessairement les mêmes.

Toutes es di�érenes font que jusqu'à présent il n'existe pas de modèle général apable

de prendre en ompte les di�érents aspets de l'interation. La modélisation de l'ablation

laser reste don un domaine de reherhe très atif ayant enore besoin de nouvelles

ontributions qui permettent de mieux omprendre sa phénoménologie. C'est e que nous

proposons de faire dans les deux hapitres suivants.
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2.1 Introdution

Rappelons que lorsqu'un solide est irradié par une impulsion laser, l'énergie d'agitation

thermique de ses életrons libres augmente au fur et à mesure qu'ils absorbent l'énergie

életromagnétique véhiulée par le rayonnement. Cette énergie aquise par les életrons

est ensuite transmise au réseau. Selon la durée de l'impulsion, et le temps aratéristique

de relaxation életron-phonon du matériau, un équilibre thermique peut ou ne pas s'éta-

blir entre les életrons et le réseau ristallin du matériau [1℄.

Si l'énergie absorbée est su�sante pour permettre de rompre les liaisons interatomique du

réseau, la zone thermiquement a�etée par le rayonnement pourra fondre et ainsi subir

un hangement de phase.

Quand l'énergie du rayonnement exède un ertain seuil, la matière s'évapore et le pro-

essus d'ablation débute. En absorbant l'énergie du rayonnement laser et à partir d'un

ertain seuil aussi, un plasma pourra être rée au dessus de la surfae du matériau.

Une fois rée, le plasma réduit la quantité du rayonnement qui atteint la surfae de la

ible, en absorbant un ertain taux de l'énergie inidente, e proessus est ommunément

appelé "érantage plasma" (plasma shielding) [2�4℄. L'absorption du rayonnement par

le plasma se fait prinipalement au moyen de la photoionisation et du Bremsstrahlung

inverse [3℄. L'expansion du plasma dans un gaz environnant pourrait éventuellement pro-

voquer des onde de ho [5℄.

Nous onsarons e hapitre à la présentation de notre modèle mathématique dédié

à la desription de es di�érentes phases de l'interation d'une impulsion laser ave des

ibles métalliques.

Le type d'approhe que nous allons présenter à été initialement développé par Parisse

et al [5, 6℄ dans le adre de leurs études sur l'interation d'impulsions laser ultraviolettes

nanoseondes ave du siliium ristallin et son appliation pour le dépot des ouhes

mines par impulsions laser (PLD : pulsed laser deposition). Nous avons modi�é e mo

�

dèle

pour qu'il s'adapte au as des métaux et nous l'avons amélioré de telle sorte qu'il puisse

prendre en ompte, la présene des espèes doublement ionisées dans le plasma.

2.2 Interation laser-ible

Avant de présenter les équations sur les quelles notre modèle thermique est basé, nous

dé�nissons d'abord les diverses hypothèses que nous avons admises, onernant notre

système, y ompris les aratéristiques du rayonnement, les propriétés du rayonnement

et la manière dont e dernier se omporte vis-à-vis de l'impulsion et du plasma formé au

dessus de sa surfae.

2.2.1 Hypothèses

Les Hypothèses qui régissent la partie de notre modèle dérivant l'interation de la

ible ave l'impulsion laser sont les suivantes :

1. Les aratéristiques du rayonnement et les prorpiétés thermophysiques du matériau

sont supposées véri�er la ondition de validité d'une approhe unidimentionnelle.

2. Les durées des impulsions sont largement plus grandes que les temps aratéristiques

de relaxation des matériaux, un équilibre thermique entre les életrons et le réseau

est don supposé être présent.
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3. Les propriétés thermophysiques du matériau dépendent uniquement de sa phase.

4. Les proporiétés optiques du matériau dépendent uniquement de la longueur d'onde

du rayonnement.

5. L'absorption du rayonnement par la ible à lieu non seulement en surfae mais

également en volume de la ible.

6. La vitesse de réession n'est pas �xée, e qui se passe après l'évaporation de la ible

est géré par la deuxième partie du modèle.

7. L'interation plasma-ible n'est pas prise en ompte.

2.2.2 Modèle

A �n de dérire les e�ets thermiques qui résultent de l'absorption de l'impulsion laser

par la ible, à savoir la ondution de la haleur et les divers hangements de phases

suseptibles d'avoir lieu durant l'interation, nous utilisons une formulation enthalpique

unidimensionnelle de l'équation de la haleur qui peut être érite omme suit [6℄ :

∂H

∂t
=

∂(κ∂T
∂x
)

∂x
+ Sq (2.1)

où H, T,κ représentent l'enthalpie, la température et la ondutivité thermique du maté-

riau. x et t sont la position au sein de la ible à partir de la surfae et le temps.

L'enthalpie H est dé�nie par H = ρCpT ave ρ et Cp la densité massique et la haleur

spéi�que à pression onstante du matériau respetivement.

Le terme soure Sq représente le hau�age induit par le laser et est donné par :

Sq = α0I(x, t) (2.2)

où α0 est le oe�ient d'absorption du matériau et I(x,t) l'intensité du rayonnement trans-

mise dans la ible à une distane x de sa surfae au temps t.

L'équation (2.1) qui est valide aussi bien dans la phase solide que liquide du matériau,

obéit aux onditions aux limites suivantes :

A l'instant initial

T (t = 0s) = 300K (2.3)

A la surfae du matériau

(
∂T

∂x
)x=0 = 0 (2.4)

A travers ette ondition nous traduisons l'absene de �ux d'énegie ou de partiules au

niveau de la surfae, du moins jusqu'à e que l'évaporation débute.

Au delà d'une ertaine distane xf que nous prenons su�samment grande par rapport

à la profondeur de di�usion de la haleur dans le matériau, e dernier n'est plus a�eté

par les e�ets thermiques dues à l'absorption du rayonnement, e qui se traduit par la

ondition aux limites suivante :

T (xf) = 300K (2.5)
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L'absorption du rayonnement laser par la ible qui est représentée par le terme soure

Sq, dépend du oe�ient d'absorption du matériau et de l'intensité du rayonnement trans-

mise au sein de la ible. L'évolution de ette dernière à une profondeur x et à un temps t

est donnée par la loi de Beer-Lambert [7℄

I(x, t) = (1− R).I0(t).e
−α0.x

(2.6)

Ave R la re�etivité du matériau et I0(t) le pro�le temporel de l'impulsion.

Dans la plus part des travaux sur la modélisation de l'interation laser-matière la

variation temporelle de la densité de puissane de l'impulsion laser est onsidérée omme

étant idéalement Gaussienne [2, 3, 5, 8�15, 29℄. Le pro�l que nous avons don onsidéré

pour notre étude est donné omme suit :

I0(t) = I0exp(−
(t − τp)

2

2ζ2
) (2.7)

I0, τp et ζ
2
sont l'intensité maximale du rayonnement inident, le temps au bout du quel

l'intensité du rayonnement atteint sont maximum et la largeur à mi-hauteur du pro�le

respetivement.

Travailler ave des enthalpies au lieu des températures nous permet de ne pas avoir de

di�ultés à gérer les divers hangement de phases qui apparaissent durant l'interation

du rayonnement laser ave la ible (fusion, évaporation). Pour e faire nous travaillons

ave un diagramme de phase (2.2) qui nous permet de déterminer la température de la

ible (solide/liquide/gaz) à partir de son enthalpie.

La température d'ébullition qui dépend de la pression du gaz au dessus de la surfae

de la ible, elle est donnée par l'équation de Clausius-Clapeyron :

Teb =

(

1

T0
−

lnPS

P0

∆h

)

(2.8)

où T0, P0 PS et ∆h représentent la température d'ébulition à pression atmosphérique,

la pression atmosphérique, la pression de la vapeur exerée à la surfae de la ible et la

haleur latente de vaporisation respetivement.

Grâe à e modèle d'interation laser-matière, nous pouvons simuler la première phase

du proessus d'ablation laser. Pour faire le lien ave la deuxième phase qui orrespond à

la réation du plasma, il ne nous reste plus qu'à déterminer le débit massique de matière

ablatée :

ṁ = ρliq(
dx

dt
)
evap

(2.9)

où (dx
dt
)
evap

est la variation en fontion du temps de la profondeur ablatée et ρliq la

densité du liquide au niveau de la surfae de la ible.
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Figure 2.1 � Diagramme d'état d'un orps pur [6℄

2.2.3 Méthode numérique

A�n de résoudre notre modèle thermique, nous utilisons :

� Pour la disrétisation spatiale : un shéma aux di�érenes �nies entré d'ordre 2.

� Pour la disrétisation temporelle : un shéma expliite à l'ordre 1.

Les dérivées partielles sont disrétisées omme suit :

∂U

∂x
= (

1

∆xi

− 1

∆xi+1

)Ui +
1

∆xi +∆xi+1

(
∆xi

∆xi+1

Ui+1 −
∆xi+1

∆xi

Ui−1) (2.10)

∂2U

∂x2
=

2

∆xi +∆xi+1
(
Ui+1

∆xi+1
+

Ui

∆xi

)− 2

∆xi∆xi+1
Ui (2.11)

La disrétisation temporelle en un point i du maillage à un instant t+∆t s'e�etue
omme suit :

∂U

∂t
=

Ui
t+∆t − Ui

t

∆t
(2.12)

Le ritère de stabilité à respeter pour déterminer le pas de temps est donné par :

∆t

∆x2
≤ 1

2χ
(2.13)
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Rappelons que χ est la di�usivité thermique du matériau et est donnée par l'équation

(1.2).

Nous hoisissons la taille et le pas d'espae de notre domaine en tenant ompte de la

longueur aratéristique de pénétration du laser dans la ible (lα0
qui rappelons le est l'in-

verse du oe�ient d'absorption du matériau) et de la longueur de di�usion de la haleur

dans le matériau (lT ). Le pas d'espae est hoisi inférieur ou égale à lα0
(∆x = 10−6cm),

tandis que la taille totale de notre domaine est prises supérieure à (lT ) (5.10
−4

m) et ei

pour que la ondition (2.5) soit valide.

Figure 2.2 � Disrétisation spatiale [6℄

2.3 Chau�age de la plume et formation du plasma

La matière évaporée qui se forme au dessus de la surfae de la ible absorbera un

ertain taux de l'énergie résultante de l'impulsion laser, si ette dernière est su�sante

la vapeur peut devenir ionisée, et un plasma pourra alors être formé. Le plasma induit,

absorbera à son tour une partie de l'énergie du rayonnement inident et aura tendane à

s'étendre en diretion de elui-i perpendiulairement à la surfae de la ible.

Avant de présenter les équations qui régissent le hau�age de la plume, la formation

du plasma et son expansion dans le milieux environnant, nous énumérons les di�érentes

hypothèses sur les quelles se base notre desription du problème, notamment la manière

dont le plasma est formé et les aratéristiques du �uide qui le repésente.

2.3.1 Hypothèses :

1. Les életrons primaires sont formés au sein de la vapeur par photoionisation et ioni-

sation par impat életronique des espèes lourdes à partir d'un état intermdédaire

exité.

2. Le plasma est assimilé à un �uide

� Continu

� Compressible

� Non visqueux

3. L'éoulement du �uide est

� unidimentionel

� instationnaire
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� non soumis aux fores de pesanteur

4. Le plasma est assimilé à un mélange gazeux onstitué tout au plus de six espèes

� A : esp�es neutres

� A∗
: espèes neutres exitées

� A+
: espèes une fois ionisés

� A2+
: espèes deux fois ionisés

� e− : életrons libres

� Ge : gaz environnant.

5. Chaque onstituant du mélange gazeux est supposé suivre la loi des gaz parfaits.

6. Les onstituant du mélange véri�ent la lois de quasi-neutralité.

7. Il existe un déséquilibre thermique entre les életrons et les espèes lourdes.

Figure 2.3 � Shéma représentatif de l'éxpansion du plasma dans le milieu environnant [5℄

L'hypothèse 1D est valide ar nous étudions seulement l'évolution de la plume à ourt

terme. La distane sur laquelle s'étend le plasma suivant l'axe des x durant et intervalle
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est très petite omparée ave le rayon du spot de l'impulsion, qui varie entre 0.05 et

2 mm [16℄. Si nous étendons notre étude au delà de l'intervalle temporel auquel nous

nous limitons dans nos simulations, l'expansion du plasma ne pourra plus être assimilée à

phénomène unidimensionnel. A�n de orretement la dérire nous devrions alors oupler

ette partie de notre modèle à une autre de dimension supérieure (minimum 2D) [17,18℄.

2.3.2 Modèle

Dans ette setion nous présentons les di�érentes équations de la partie de notre modèle

onsarée à la desription de la formation et l'expansion du plasma dans un gaz ambiant.

2.3.2.1 Équations hydrodynamiques

L'évolution du plasma est gouvernée par des équations d'Euler qui expriment la onser-

vation de masse (2.14), de quantité de mouvement (2.15) et d'énergie (2.16) [5, 19℄.

Ces équations s'érivent omme suit :

� L'equation de onservation de la matière :

∂ρi
∂t

+
∂ρiu

∂x
= ωi (2.14)

� Léquation de onservation de la quantité de mouvement

∂ρu

∂t
+

∂(ρuu + P )

∂x
= 0 (2.15)

� L'équation de onservation de l'énergie des partiules lourdes :

∂E

∂t
+

∂ (uE + uPi)

∂x
= ωE (2.16)

� L'équation de onservation de l'énergie des életrons :

∂Ee

∂t
+

∂ (uEe)

∂x
= ωEe

− Pe

∂u

∂x
(2.17)

ρi étant la densité partielle de l'espèe i. Dans un premier temps nous nous intéressons

à un plasma qui ontient inq espèes ave i=1 : A, i=2 : A∗
, i=3 : A+

, i=4 :Ge, i=5 : e
−
.

u, P ,Pi, Pe, E et Ee sont la vitesse de la plume, la pression du mélange gazeux, la

pression partielle de l'éspèe i, la pression életronique, l'énergie des espèes lourdes et

l'énergie életronique respetivement.

ωi, ωE et ωEe
représentent le terme soure de l'espèe i, le terme soure de l'énergie

des espèes lourdes et le terme soure de l'énergie életronique respetivement.

x est la position sur laquelle la plume s'étend dans le gaz environnant et le temps au

bout du quel la plume se trouve à la position x.
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Puisque haque espèe ontenue dans le plasma est supposée suivre la lois des gaz

parfaits, sa pression partielle est donnée par :

Pi = ρi
ℜ
Mi

T (2.18)

pour les espèes lourdes (i variant de 1 jusqu'à 4) et par :

Pe = ρe
ℜ
Me

Te (2.19)

pour les életrons.

Ave Mi la masse molaire de l'éspèe i et ℜ, la onstante des gaz parfaits.

Notons que M1 = M2 = M3 = M

La température T des espèes lourdes est déterminée à partir de leur énergie qui s'érit

omme suit :

E =
∑

i=1:3

ρi(Cv +
1

2
u2 +Hi) (2.20)

La température Te des életrons est déduite à partir de leur énergie qui s'érit omme

suit :

Ee =
ρe
2
(3

ℜ
Me

+ u2) (2.21)

Ave Cv et Hi la haleur spéi�que massique à volume onstant assoiée à la transla-

tion de l'éspèe i et l'enthalpie massique de formation de l'espèe i.

La pression de l'ensemble des espèes lourdes est don :

Pl =
∑

i=1:4

ρi
ℜ
Mi

T (2.22)

et la pression totale du mélange gazeux est :

P = Pl + Pe (2.23)

L'équation (2.23) assure la ohésion de l'ensemble du système d'équations hydrodyna-

miques.

Grâe à l'hypothèse de quasi-neutralité, qui assure la onservation de la harge nous

pouvons érire :

ρe = Me

Z4ρ4
M4

(2.24)

Z4 représente la harge életrique de l'espèe ionisée dans e as là il est égale à 1.

La ondition de quasi-neutralité permet de réduire le nombre d'équations de ontinuité

à résoudre.

Dans notre modèle, nous tenons ompte de la présene du déséquilibre thermique

entre les életrons et le reste des espèes lourdes, epandant aux premièrs instants de
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formation de la vapeur, ette dernière est supposée être en équilibre thermique [20℄, ainsi

les équations de Boltzmann (2.25) et de Saha (2.26) sont utilisées pour évaluer les densités

des espèes présentes dans la vapeur y ompris les életrons primaires.

xn

xm

=
gn
gm

exp(
Em − En

kbT
) (2.25)

xexj

xj−1

=
1

ρvap
(
2πmekbT

h2
)
3

2 exp(
E+

j

kbT
) (2.26)

ave xn ;xm, gm ; gn et Em ; En sont les taux de population , poids statistiques et éner-

gies des niveaux exités n et m, respetivement.

xe ;xj ;xj−1, ρvap, E
+
j sont les taux des életrons, espèe j et j-1 fois ionisées présents

dans la vapeur, la densité de la vapeur et le j eme potentiel d'ionisation, respetivement.

T , kb, me et h sont la température de la vapeur, la onstante de Boltzmann, la masse

des életrons et la onstante de Plank.

Avant le début de l'évaporation de la ible, au niveau de la surfae le �ux de haleur

est nul, la pression P est égale à la pression atmosphérique et la vitesse u est égale à

zero. Après le début de l'évaporation la ondition à l'interfae ible/gaz environnant doit

être hangée. Dans e as la vapeur émerge de la surfae. A�n de traiter e problème un

bilan de masse, quantité de mouvement et dénergie doit être fait au niveau de la première

maille du domaine gazeux [5℄.

2.3.2.2 Termes soures des équations hydrodynamiques

Rappelons que dans un premier temps nous nous intéressons à la modélisation de la

réation et l'évolution d'un plasma ontenant inq espèes (i=1 : A, i=2 : A∗
, i=3 : A+

,

i=4 :Ge, i=5 :e−). Toute grandeur faisant référene à i=5 sera notée d'une manière gé-

nérale ave un indie e.

Les termes soures ωi, ωE et ωEe
des équations (2.14),(2.16) et (2.17) respetivement,

doivent tenir ompte des di�érents proessus qui gouvernent la formation, la disparition

ainsi que la oexistene de es di�érentes espèes dans l'ensemble du plasma.

A�n de hoisir les proessus ollisionnels et radiatifs pertinents pour notre étude, nous

nous sommes inspiré du modèle inétique développé par Rosen et al [21℄. Plus partiulière-

ment, les termes soures qui apparaissent dans l'équation (2.14) sont alulés en utilisant

l'approhe de Zeldovith [22℄.

Les proessus que nous avons retenu pour notre modèle sont les suivants :

� L'exitation par impat életronique des espèes neutres

A + e− + E∗ ↔ A

∗
+e−
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� L'ionisation par impat életronique des espèes exitées

A

∗
+ e− + [E+

1 −E∗
℄ ↔ A

+
+e−+e−

� La photoionisation des espèes exitées

A

∗
+ hν → A

+
+e−

� L'absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung.

Figure 2.4 � Shéma représentatif des di�érentes réations prises en ompte dans notre

modèle à inq espèes.

Ave E∗
l'énergie requise pour éxiter l'atome A vers l'état A∗

, E+
1 le premier potentiel

d'ionisation de l'atome A et hν : l'énregie du rayonnement laser.

1 et 1' indiquent les proessus d'exitation et de desexitation par impat életronique

à partir du niveau fondamental pour le proessus diret et à partir du niveau exité pour

le proessus inverse respetivement. 2, 2', 2� représentent l'ionisation par impat éle-

tronique de l'état exité, la reombinaison à trois orps de l'espèe une fois ionisée et la

photoionisation de l'état exité respetivement .

L'état exité A∗
est un état intermédiaire qui joue un r�le très important après la

formation de la vapeur et les premiers instants de réation du plasma.

Il est très important de noter que le hoix de l'état intermédiaire exité A∗
doit se faire

sur la base de l'énergie hν du rayonnement de telle sorte que la photoionisation puisse

avoir lieu.

Il en est de même pour l'ionisation de l'état exité par impat életronique. Pour que e

proessus puisse avoir lieu, il faut que les életrons du plasma aient une énergie qui soit au

minimum égale á l'éart entre l'état exité et le premier potentiel d'ionisation. L'énergie

qu'aquièrent les életrons du plasma dépend exlusivement de l'énergie du rayonnement

laser.
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Les proessus que nous venons de iter peuvent être lassés sous deux grandes atégo-

ries des proessus ollisionnels et des proessus radiatifs, dans e qui suit nous présentons

la manière ave laquelle la ontribution de es di�érents proessus est prise en ompte

dans notre modèle.

2.3.2.3 Proessus ollisionnels

1. Exitation par impat életroniques :

A + e− + E∗ ↔ A

∗
+e−

Ce proessus est aratérisé par un éhange d'énergie entre les életrons et des

atomes lourds à l'état fondamental et exités.

Pour que la transition de l'atome neutre de son état fondamental A vers l'état

exité A∗
, il est néessaire que les életron aient une énergie qui soit au moins égale

à l'énergie d'exitation des atomes neutrs A vers l'état exité A∗
.

Durant le proessus diret, les életron énergétiques qui rentrent en ollision ave les

atomes neutres, leur èdent de l'énergie, leur permettant de passer à un état exité

A∗
.

Durant le proessus inverse les partiules exitées reviennent à leur état fondamental

en édant de l'énergie aux életrons.

les taux de prodution pour les proessus direts et inverses dans e as sont données

par les relations suivantes [21℄

Kf−e = 6 · 10−12 ·
√

Te(2 +
E∗

kbTe

)
ρ1ρe · N 2

M1Me

exp(− E∗

kbTe

)[g/cm3.s] (2.27)

Ke−f = 1.8 · 10−11 ·
√

Te

(

2 +
E∗

kbTe

)

ρ2ρe · N 2

M2Me

[g/cm3.s] (2.28)

Ave N le nombre d'Avogadro

Connaissant les taux de prodution nous pouvons déterminer l'énergie assoiée au

proessus d'exitation par impat életronique qu'on exprime omme suit :

Eimp = (Ke−f −Kf−e)E
∗

(2.29)

2. Ionisation par impat éltronique des espèes exitées :

A

∗
+ e− + [E+

1 −E∗
℄ ↔ A

+
+e−+e−

Ce proessus est aratérisé par un éhange d'énergie entre des életrons et des

espèes lourdes exitées et ionisées.

Cet éhange d'énergie se solde durant le proessus diret par la réation d'életrons

libres et la formation d'éspèes une fois ionisées à partir de l'état exité, et leur dis-

parition durant le proessus inverse.

Les taux de prodution diret et inverse de es réations sont donnés par les relations

suivantes [21℄
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Ke−i = 2.2 · 10−10
√

Te(
IH
E+

)2
ρ2ρe N 2

M2Me

exp(− E+

kbTe

)[g/cm3.s] (2.30)

Ki−e =
10−25

Te

(

IH
E+

)2(
ρe N
Me

)3

[g/cm3.s] (2.31)

Ave IH le potentiel d'ionisation de l'atome d'hydrogène il est égale à 13.6 eV

Le taux d'énergie d'ionisation de l'état exité par impat életronique est donnée

par :

Eioni =
2

3
Ki−e e

rec

(Me

N

)3

−Ki−e E
+

(M2Me

N 2

)

(2.32)

erec : désigne l'énergie gagnée par les életrons durant la reombinaison à trois orps,
elle est donnée par [22, 23℄

erec = 4.3.10−4 E+

(

ρe N
Me

)
1

3

T
1

2
e si kbTe ≤ erec ≤ estar

= 3.1.10−4 E+

(

ρe N
Me

)
1

6

T
1

12
e si erec ≥ estar

= E+
si erec ≥ E+

= kbTe si erec ≤ kbTe,

Ave estar = 1
2
kbTe

(

2e+

kbTe

)
1

3

.

Le taux d'énergie éhangée entre les életrons et les partiules lourdes est donnée

par :

Eech =
3

2

(

ρe N
Me

)

k
Te − T

τ
(2.33)

Ave :

τ =
7.103.T 1.5

e

lnΛ
(

ρe N

Me

)
(2.34)

Λ =
3.(kbTe)

1.5

2.(4π)0.5 e3
(

ρe N

Me

)0.5 (2.35)

τ étant le temps de relaxation des életrons et Λ repésente le nombre d'életrons

dans la sphère de Debye.
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2.3.2.4 Proessus radiatifs

Le plasma induit par laser absorbe l'énergie de elui-i au moyen de la photoionisation

et du Bremsstrahlung inverse. Connaitre le taux d'absorption dû à haun de es proessus

permet d'évaluer le taux de l'érantage du laser par le plasma.

1. Photoionisation de l'état exité :

A

∗
+ hν → A

+
+e−

Durant e proessus le rayonnement laser fourni de l'énergie aux espèe exitées.

Cette énergie absorbée permet la réation d'ions et d'életrons libres.

La setion e�ae de e proessus de photoionisation est donnée par [21, 22℄ :

σph = 7.910−18.

(

IH
E+

)0.5(
E+

hν

)3

[cm−2] (2.36)

Le taux d'ionisation du à e proessus est donné par

Kph = σph(
ρ3 N
M3

) I(x, t)[g/cm3.s] (2.37)

ave I(x,t) : l'intensité du rayonnement laser à une position x dans la plume à un

instant t donné.

l'énergie de photoionisation de l'état exité

Eph = KphI(x, t)(hν − E+
1 )

M3

N (2.38)

2. Absorption du rayonnement par inverse Bremsstrahlung :

La transmission de l'intensité du rayonnement à travers la matière ablatée suit

également la loi de Beer-Lambert :

I(x, t) = I0(t).e
−α.x, (2.39)

I0 étant l'intensité inidente du rayonnement et α le oe�ient d'absorption du

rayonnement par inverse Bremsstrahlung.

α = αe−n + αe−i (2.40)

Ce oe�ient prend en ompte l'absorption életron-neutre et l'absorption életron-

ion. Le oe�ient életron-ion domine une fois que le plasma est rée, mais la prise

en ompte du oe�ient életron-neutre est néessaire a�n de dérire orretement
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l'allumage du plasma.

Il existe dans la littérature une très grande variété de oe�ients d'inverse Bremss-

trahlung. Nous en avons testés plusieurs avant de trouver le bon ouple de oe�ient

qui nous ont permis d'avoir des résultats en bon aord ave des résultats expéri-

mentaux.

Les oe�ients d'absorption par inverse Bremsstrahlung que nous avons retenu pour

notre modèle sont donnés par les relations suivantes :

� Le oe�ients d'inverse Bremsstrahlung életron-ion [24℄ :

αe−i[A
+] = (Z1)

2 × 6.1× 10−29 λ3

√
kbTe

(

ρ3ρe
M∋Me

)

N 2(cm−1), (2.41)

où Z1 est la harge de l'ion A

+
qui dans e as là égale à 1

� Le oe�ient d'inverse Bremsstrahlung életron-neutre [22℄ :

αe−n[A] = 6.1× 10−29 λ3

√
Te

(
ρe N
Me

)(
ρ1 N
M1

) [
π

15
√
3
][

2.IH
hν + Te

](cm−1), (2.42)

L'énergie absorbée par une maille du domaine gazeux par e�et de Bremsstrahlung

inverse est donnée par :

EIB = α.Iabs (2.43)

Iabs est l'intensité du rayonnement absorbée par une maille du domaine gazeux et

est donnée par

Iabs = I(x, t)− I(x+∆x, t) (2.44)

A �n de prendre en ompte le fait qu'à haute température les partiules peuvent

émettre des photons, le oe�ient d'absorption doit être multiplié par un fateur de

orretion qui prenne en ompte la ontribution du phénomène d'émission stimulée,

e dernier a été introduit par Rosen et al [21℄ et est donné par :

CES = 1− exp

(

− hν

kbTe

)

(2.45)

Iabs = IabsCES (2.46)

Apès avoir dé�nit tous les paramètres qui servent à dérire et évaluer l'e�et de haque

proessus intervenant dans la formation et le maintien du plasma et des di�érentes es-

pèes dont il est omposé, nous passons maintenant à la présentation des di�érents termes

soures des équations (2.14),(2.16) et (2.17) respetivement :
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� Termes soures des équations de onservation de la matière :

ωi















ω1 = Ke−f −Kf−e

ω2 = −Ke−f +Kf−e −Kph −Ke−i +Ki−e

ω4 = 0.
ω5 = Kph +Ke−i −Ki−e

(2.47)

� Termes soures des équations de onservation de l'énergie :

ωE/ωEe

{

ωE = Eech

ωEe
= EIB − Eech + Eioni + Eph + Eimp

. (2.48)

2.3.2.5 Création des espèes doublement ionisées

Selon les onditions de l'interation, à savoir les paramètres du rayonnement laser et

la nature du matériau, il est possible que les plasmas formés puisssent ontenir des és-

pèes doublement ionisées. Dans e as là la prise en ompte des proessus de réation

de es espèes ainsi que leur évolution dans le plasma doivent être intégrés dans le modèle.

Dans la littérature, les modèles hydrodynamiques dérivant les plasmas induits par

laser ontenant des espèes doublement ionisées, sont à notre onnaissane tous basés sur

l'hypothèse de l'équilibre thermodynamique loal [2, 3, 8�15, 25℄. A l'exeption des tra-

vaux de Mazhukin et al [20, 26℄ qui sont des approhes purement inétiques 0D mais qui

tiennent ompte non seulement du déséquilibre thermique entre les éltrons et les espèes

lourdes du plasma dont elles doublement ionisées.

Dans notre modèle, les espèes doublement ionisées sont suseptibles d'être formées à

partir de l'ionisation par impat életronique des epèes une fois ionisées.

A

+
+ e− + E+

2 ↔ A

2+
+e−+e−

Le plasma ontiendra dans e as là six esp�es qui seront notées de manière générale

omme suit : (i=1 : A, i=2 : A∗
, i=3 : A+

, i=4 : A2+
, i=5 :Ge, i=6 :e−). Toute grandeur

faisant référene à i=6 sera notée d'une manière ave un indie e.

E+
2 repésente l'énergie requise pour ioniser l'espèe A

+
et A

2+
fait référene à l'atome

deux fois ionisé.
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Figure 2.5 � Shéma représentatif des di�érentes réations prises en ompte dans notre

modèle à six espèes.

1 et 1' indiquent les proessus d'exitation et de desexitation par impate életronique

à partir du niveau fondamental pour le proessus diret et à partir du niveau exité pour

le proessus inverse respetivement. 2, 2', 2� représentent l'ionisation par impat életro-

nique, la reombinaison à trois orps et la photoionisation de l'état exité respetivement.

3 et 3' représentent l'ionisation par impate életronique à partir de l'état ionisé et la

reombinaison à trois orps de l'espèe une fois ionisée respetivement.

En as de présene d'éspèe deux fois ioniées la ondition de quasi-neutralité exprimée

par l'équation (2.24) devient :

ρe = (ρ3 + 2ρ4)(Me/M), (2.49)

Il est néessaire de tenir ompte de la présene des éspèes deux fois ionisées dans

l'expression de l'énergie des esp�es lourdes, l'équation (2.20) devient alors :

E =
∑

i=1:4

ρi(Cv +
1

2
u2 + hi) (2.50)

Les taux de prodution diret et inverse de e proessus seront donnés par :

K
′

e−i = 2.2 · 10−10
√

Te(
IH
E+

2

)2
ρ3ρe N 2

M3Me

exp(− E+
2

kbTe

)[g/cm3.s] (2.51)

K
′

i−e =
10−25

Te

(

IH
E+

2

)2(
ρe N
Me

)3

[g/cm3.s] (2.52)
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L'énergie d'ionisation par impat életronique de l'éspèe une fois ionisée est donnée

par :

E
′

ioni =
2

3
K

′

i−e e
rec′
(Me

N

)3

−K
′

i−e E
+
2

(M3Me

N 2

)

(2.53)

erec
′

: désigne l'énergie gagnée par les életrons durant le proessus inverse de l'io-

nisation des espèes une fois ionisées par impate életronique, par analogie à elle de

l'ionisation des éspèes exitées par impate elle est donnée par :

erec
′

= 4.3.10−4 E+
2

(

ρe N
Me

)
1

3

T
1

2
e si kbTe ≤ erec

′ ≤ estar
′

= 3.1.10−4 E+
2

(

ρe N
Me

)
1

6

T
1

12
e si erec

′ ≥ estar
′

= E+
2 si erec

′ ≥ E+
2

= kbTe si erec
′ ≤ kbTe,

Ave estar
′

= 1
2
kbTe

(

2 E+

2

kbTe

)
1

3

.

Le oe�ient qui traduit la ontribution des espèes doublement ioniées à l'absorption

du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung est donné par :

αe−i[A
2+] = (Z2)

2 × 6.1× 10−29 λ3

√
kbTe

(

ρ4ρe
MMe

)

N 2(cm−1), (2.54)

Z2 qui représente la harge életrique de l'espèe deux fois ionisée est égale à deux.

Il est néessaire de tenir ompte de la ontribution des ions deux fois ionisés dans l'ab-

sorption de l'énergie du rayonnemet par e�et de Bremsstrahlung inverse dont le oe�ient

total d'absorption devient alors :

α
′

= αe−n + αe−i[A
+] + αe−i[A

2+] (2.55)

L'énergie absorbée par le plasma par e�et Bremsstrahlung inverse devient alors :

EIB

′

= α
′

.Iabs (2.56)

Il ne nous reste plus maintenant qu'à dé�nir les nouveaux termes soures des équations

hydrodynamiques qui tiennent omptes de la présene des ions deux fois ioniés :

� Termes soures des équations de onservation de la matière :

ωi























ω1 = Ke−f −Kf−e

ω2 = Kf−e −Ke−f −Kph −Ke−i +Ki−e

ω3 = −Ke−i

′

+Ki−e

′

+Ke−i −Ki−e

ω5 = 0

ω6 = Kph +Ke−i −Ki−e +Ke−i

′ −Ki−e

′

(2.57)
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� Termes soures des équations de onservation de l'énergie :

ωE/ωEe

{

ωE = Eech

ωEe
= EIB

′ − Eech + Eioni + Eioni

′

+ Eph + Eimp

. (2.58)

En raison de la ontribution des espèes doublement ionisées dans l'absorption du

rayonnement laser par e�et Bremsstrahlung inverse, le taux de l'énergie laser érantée par

le plasma devrait êtres plus important dans e as. Nous examinerons e point plus en

détail lorsque nous présenterons nos résultats de simulation.

2.3.3 Méthode numérique

A�n de résoudre notre modèle hydrodynamique nous avons eu reours à l'algorithme

LCPFCT (Flux Correted Transport algorithm for Solving Generalized Continuity Equa-

tions) développé et mis à jour par Boris et al [27, 28℄. Cet algorithme expliite est basé

sur un shéma aux di�érenes �nies assoié à des méthodes générales de orretion de

�ux. Ce shéma numérique est préis à l'ordre 2 en temps et 4 en espae. L'avantage de

e shéma est qu'il est robuste, il peut don traiter de forts gradients tout en respetant

les gradients les plus faibles. Il a été testé pour simuler une grande variété d'éoulements

subsonique et supersoniques [29�31℄ ainsi que sur des problèmes de type plasma laser [32℄.

Étant donné que l'algorithme LCPFCT est basé sur un shéma numérique expliite,

sa stabilité doit être assurée au moyen du ritère de Courant Friedriks-Lewy

∆t = CFL min

(

∆x

| u | +a

)

(2.59)

| u |, a et CFL sont la norme de la vitesse, la élérité du son loal et un fateur

multipliatif respetivement.

En raison des forts gradients de masse, de pression, de vitesse et de termes soures

nous �xons CFL de 0.001. Pour nos simulations nous utilisons un maillage uniforme ave

un pas d'espae de 10−4
m et un pas de temps de 10−14

s. A�n d'éviter tout problème

de ouplage, nous utilisons le même pas de temps pour résoudre la partie thermique et

hydrodynamique de notre modèle.

L'algorithme LCPFCT qui est implémenté en tant que subroutine sous FORTRAN

sert à résoudre des équations de ontinuité généralisées de la forme :

∂ρ

∂t
= − 1

rα−1

∂

∂r
(rα−1ρu)− 1

rα−1

∂

∂r
(rα−1D1) + C2

∂D2

∂r
+D3 (2.60)

La subroutine est relié à d'autres subroutines auxiliaires qui dé�nissent le maillage, les

fateurs dépendants de la vitesse, les divers termes soures et les onditions aux limites.

Elle se aratérise par sa apaité à gérer les termes soures de l'équation (2.60) ie D1 D2

D3 et la prise en ompte de diverses géométries qui peuvent être séletionées au moyen

de la variation du nombre entier α. Pour α=1 s'il s'agit d'une géométrie artésienne ou

plane, α=2, 3 si le problème a une géométrie ylindrique ou sphérique respetivement.
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Figure 2.6 � Représentation du régime d'ablation [6℄

2.4 Conlusion

Dans e hapitre nous avons présenté notre approhe de modélisation dérivant globa-

lement l'ablation laser d'un métal, depuis les e�ets thermiques et les di�érents hangement

de phases dus à l'absorption du rayonnement par la ible jusqu'à la formation et l'expan-

sion du plasma dans le gaz environnant.

Notre approhe présente de nombreux avantages par rapport aux divers modèles pré-

sents dans la littérature, plus partiulèrement la prise en ompte du deséquilibre thermique

dans le plasma et la présene d'esp�es doublement ionisées dans le adre d'un modèle hy-

drodynamique.

Les résultats de simulation que nous avons pu obtenir grâe à notre modèle seront

présentés dans le hapitre suivant.
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Grandeurs[Unités℄ De�nition

H[erg m

−3
℄ Enthalpie

t[s℄, x[m℄ temps, position

λ[erg s

−1
m

−1
℄ Condutivité thermique

T[K℄ Température

α0[m
−1
℄, α[m−1

℄

Coe�ient d'absorption, oe�ient de

Bremsstrahlung inverse

I(x,t)[erg s

−1
m

−2
℄ Intensité transmise du rayonnement

ρ[g m

−3
℄, ωi[g m

−3
s

−1
℄ Densité de masse, terme soure massique

u[m s

−1
℄ Vitesse de la plume

P[g m

−1
s

−2
(Barye=0.1

Pa)℄

Pression

E[erg m

−3
℄, ωE [erg m

−3

s

−1
℄

Energie des espèes lourdes, terme soure de

l'énergie des espèes lourdes

Ee[erg m

−3
℄, ωEe

[erg

m

−3
s

−1
℄

Énergie életronique, terme soure de l'énergie

életronique

Kf−e[g m

−3
s

−1
℄

Coe�ient du taux d'exitation par impate

életronique

Ke−f [g m

−3
s

−1
℄

Coe�ient du taux de désexitation par impate

éltronique

Ke−i[g m

−3
s

−1
℄

Coe�ient du taux d'ionisation par impate

életronique

Ki−e[g m

−3
s

−1
℄ Coe�ient du taux de reombinaison à trois orps

Kph[g m

−3
s

−1
℄

Coe�ient du taux de photoionisation

Eech[erg m

−3
s

−1
℄

Taux d'éhange d'énergie entre les életrons et les

partiules lourdes

EIB[erg m

−3
s

−1
℄

Taux d'énergie absorbée par Bremsstrahlung

inverse

Eioni[erg m

−3
s

−1
℄

Taux d'énergie absorbée par ionisation par

impate életronique

Eph[erg m

−3
s

−1
℄ Taux d'énergie due proessus de photoionisation

Eimp[erg m

−3
s

−1
℄

Taux d'énergie due au proessus d'éxitation par

impate életronique

Tableau 2.1 � Résumé des prinipaux termes de notre modèle et de leurs unités respetives
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3.1 Introdution

Dans le présent hapitre qui est onsaré à la présentation et la disussion de nos

résultats de simulation nous nous intéressons en premier lieu à l'interation d'impulsions

laser dans le rayonnement ultraviolet ave le uivre. Ce dernier est un matériau dont

les propriétés thermophysiques et optiques sont bien onnues et dont l'ablation laser a

largement été étudiée dans la littérature, mais toujours dans le adre de l'hypothèse de

l'équilibre thermodynamique loal [1�6℄. L'un des objetifs de e travail est justement de

remettre en question ette hypothèse et de mettre en évidene l'importane de la prise en

ompte du déséquilibre életronique dans les plasmas métalliques induits par laser.

En plus du uivre, nous nous intéressons également au titane, qui est un matériau

largement utilisé dans de nombreuses appliations tehnologiques basées sur l'interation

laser-matière, mais dont l'ablation laser est très peu étudiée [7℄.

Dans tout e qui suit nous avons utilisé notre modèle (présenté dans le hapitre préé-

dent) pour étudier l'intégralité du proessus d'ablation de nos ibles métalliques (le uivre

et le titane) par trois impulsions lasers dans le rayonnement ultraviolet ArF (193 nm, 8

ns), KrF (248 nm, 21 ns) et XeF (351 nm, 17 ns). Ces types de rayonnements ont été uti-

lisés pour la détermination expérimentale [7℄ et théorique [8℄ de seuils d'allumage plasmas.

Le seuils d'allumage plasma, appelé aussi seuil de laquage optique de la vapeur for-

mée au dessus de la surfae de la ible, est dé�nit omme étant l'énergie minimale du

rayonnement à partir de laquelle apparaissent des méanismes de hau�age et d'exita-

tion non-linéaires qui sont à l'origine d'un taux d'ionisation plus élevé que elui qu'on

prédit au moyen de l'équation de Saha [7℄. Avant d'entamer notre étude nous proédons

d'abord - et pour haque as que nous traitons - à la détermination des seuils d'allumage,

qui nous servent omme moyen de valider notre approhe.

3.2 Interation d'une impulsion laser ave une ible en

uivre

3.2.1 Validation du modèle thermique 1D

Rappelons que, si l'épaisseur de di�usion de la haleur dans l'éhantillon est largement

plus grande que l'épaisseur de pénétration du rayonnement dans la ible et plus petite

que le rayon du laser et l'épaisseur du matériau (lαa
<< lT << w, e) le �ux de haleur

latéral dû à l'absorption de l'énergie de l'impulsion par le matériau peut être négligé et la

di�usion de la haleur au sein de la ible peut être assimilée à un phénomène à une seule

dimension [9℄.

Avant d'entamer nos aluls nous avons d'abord véri�é la validité de ette approxima-

tion au moyen des propriétés du matériau (tableau 3.1) et des paramètres des impulsions

que nous utilisons.

Dans le tableau (3.2), nous présentons les valeurs de la profondeur de pénétration du

rayonnement et la longueur de di�usion de la haleur dans le uivre pour les trois impul-

sions laser ArF (193 nm, 8 ns), KrF (248 nm, 21 ns) et XeF (351 nm, 17 ns).
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Étant données es valeurs et puisqu'en pratique, le rayon du faiseau laser varie entre

0.05 et 2 mm [10℄ et que dans notre as nous supposons avoir a�aire à une une ible

su�samment épaisse, nous sommes en mesure de on�rmer la validité de notre modèle

thermique 1D pour dérire la partie interation laser-ible du proessus d'ablation dans

le as du uivre.

Paramètre Cuivre solide Cuivre liquide

Chaleur spéi�que, Cp (J g−1K−1
) 4.2 ×106 4.94 ×106

Densité volumique, ρ (gcm−3
)

8.96 8

Condutivité thermique, κ(ergs−1cm−1K−1
) 3.8×107 1.7×107

Enthalpie ∆h(Jg−1) fusion 204

évaporation

4796.5

Ré�etivité, R
(193 nm) 0.3 (193 nm) 0.3

(248 nm) 0.35 (248 nm) 0.35

(351 nm) 0.5 (351 nm) 0.5

Coe�ient d'absorption, α(m−1) (193 nm) 9.5·105 (193 nm) 9.5·105

(248 nm) 8.9·105 (248 nm) 8.9·105

(351 nm) 6.5·105 (193 nm) 6.5·105

Tableau 3.1 � Propriétés du uivre utilisées dans nos simulations.

λ(nm)/τ(ns) lαa
(m) lT (m) lαa

(m) lαa
(m)

(Cu solide) (Cu solide) (Cu liquide) (Cu liquide)

193/8 1.05 ·10−6
1.26 ·10−4

1.05 ·10−6
8.29 ·10−5

248/21 1.12 ·10−6
2.070 ·10−4

1.12 ·10−6
1.34 ·10−4

248/30 1.78 ·10−4
1.6 ·10−4

351/17 1.54·10−6
1.86 ·10−4

1.54·10−6
1.2·10−4

Tableau 3.2 � Profondeur de pénétration et longueur de di�usion de la haleur dans le

uivre sous nos onditions de simulation.
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3.2.2 Proessus pris en ompte dans le modèle hydrodynamique

3.2.2.1 Modèle hydrodynamique à inq espèes

En premier lieu, dans la partie hydrodynamique de notre modèle qui dérit le hau�age

de la vapeur, la formation et l'évolution du plasma, nous avons mené notre étude en

prenant en ompte uniquement la présene de inq espèes dans la plume, à savoir : Cu,

Cu

∗
, Cu

+
, He, e. Dans e as, les proessus qui gouvernent l'évolution du mélange gazeux

sont les suivants :

� Exitation/désexitation par impate életronique

Cu + e− + 3.79 eV ↔ Cu

∗
+e−

� ionization de l'état exité par impate életronique

Cu

∗
+ e− + 3.93 eV ↔ Cu

+
+e−+e−

� Photoionisation de l'état exité

Cu

∗
+ hν eV → Cu

+
+e−,

Ave hν= 6.4 eV pour un rayonnement laser de longueur d'onde de 193 nm

5 eV pour un rayonnement laser de longueur d'onde de 248 nm

et 3.5 eV pour un rayonnement laser de longueur d'onde de 351 nm

� L'absorption du rayonnement par Bremsstrahlung inverse.

Figure 3.1 � Shéma représentatif des di�érents proessus et niveaux énergétiques pris

en ompte dans notre modèle à inq espèes dans le as du uivre.

1 et 1' indiquent les proessus d'exitation et de desexitation par impate életro-

nique à partir du niveau fondamental Cu pour le proessus diret et à partir du niveau

exité Cu

∗
pour le proessus inverse respetivement. 2, 2', 2� représentent l'ionisation par

impat életronique de l'état exité Cu

∗
, la reombinaison à trois orps de l'espèe une

fois ionisée Cu

+
et la photoionisation de l'état exité respetivement.
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Le niveau intermédiaire Cu

∗
sert à initialiser la formation du plasma. Le hoix du

niveau exité 3.79 eV se justi�e par rapport aux énergies des impulsions laser a�n que le

proessus de photoionisation puisse avoir lieu, en partiulier pour 193 nm et 248 nm.

3.2.2.2 Modèle hydrodynamique à six espèes

A�n d'examiner l'impat de la formation des espèes doublement ionisées sur les dif-

férents aspet du proessus d'ablation du uivre, nous avons pris en ompte leur présene

dans notre modèle hydrodynamique. Le hau�age de la plume et la formation du plasma

sont dans e as là gouvernés par les proessus représentés par la �gure (3.2) :

Figure 3.2 � Shéma représentatif des di�érents proessus et niveaux énergétiques pris

en ompte dans notre modèle à six espèes dans le as du uivre

1 et 1' indiquent les proessus d'exitation et de desexitation par impate életronique

à partir du niveau fondamental pour le proessus diret et à partir du niveau exité pour

le proessus inverse respetivement. 2, 2', 2� représentent l'ionisation par impat életro-

nique, la reombinaison à trois orps et la photoionisation de l'état exité respetivement.

3 et 3' représentent l'ionisation par impate életronique à partir de l'état ionisé et la

reombinaison à trois orps de l'espèe une fois ionisée respetivement.

Ces proessus sont résumés omme suit :

� Exitation/désexitation par impat életronique

Cu + e− + 3.79 eV ↔ Cu

∗
+e−

� ionization de l'état exité par impat életronique

Cu

∗
+ e− + 3.93 eV ↔ Cu

+
+e−+e−
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� Photoionisation de l'état exité

Cu

∗
+ 6.4 eV → Cu

+
+e−,

� ionisation par impat életronique des espèes une fois ionisées

Cu

+
+ e− + 20.29 eV ↔ Cu

2+
+e−+e−

� Bremsshtrahlung inverse

Rappelons que dans notre modèle nous ne tenons pas ompte de la présene d'états

exités pour les espèes une fois ionisées ar omme nous l'avons expliqué auparavant, le

seul état exité au quel nous faisons appel ie Cu

∗
sert uniquement à amorer la formation

du plasma.

3.2.3 Résultats

3.2.3.1 Modèle hydrodynamique à inq espèes

3.2.3.1.1 Calul des seuils d'allumage et validation

Avant d'entamer notre étude nous avons ommené par valider notre approhe en

alulant les seuils d'allumage plasma à partir de la matière évaporée au dessus de la

surfae de la ible et ei pour les mêmes onditions expériementales et théoriques que

Clarke et al [7℄ et Dyer [8℄ respetivement.

Longueur

d'onde (nm)

Durée

d'impulsion

(ns)

Pression du

milieu

environnant

193 8

248 21

Ablation sous

vide

30

355 17

Tableau 3.3 � Condition expérimentales et théoriques de Clarke et al [7℄ et Dyer [8℄

Le tableau (3.3) présente les onditions expérimentales et théorique d'interation laser-

uivre, de Clarke et al et Dyer [7, 8℄.

A�n d'être le plus prohe possible de la ondition d'ablation sous vide admise par

Clarke et al [7℄ et Dyer [8℄, nous avons �xé la pression de notre gaz environnant à 10 Pa

omme nous l'avons fait préédement dans le as du uivre.

Dans le tableau (3.4) nous présentons les données expérimentales de Clarke et al [7℄, les

aluls théoriques de Dyer [8℄ ainsi que les seuils d'allumage prédits par notre modèle.
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La omparaison des résultats montre un bien meilleur aord entre les résultats expé-

rimentaux et les résultats numériques.

On peut tout de même onstater que plus la longueur d'onde de l'impulsion est grande

plus l'éart entre nos seuils et les seuils expérimentaux devient important. Cei peut être en

partie lié à l'éart qui existe entre le niveau intérmédiaire exité et l'énergie de l'impulsion.

Plus et éart est grand plus notre modèle devient moins préis au niveau du alul des

seuils d'allumage, néanmoins pour une même longueur d'onde et une durée d'impulsion

plus longue la préision augmente (as de 248 nm).

λ (nm) τ (ns) Fexp (J/cm
2
)

Ftheo (J/cm
2
)

(erreur

relative%)

Fnum

(J/cm2
)

(erreur

relative%)

193 8 1 >0 0.84 (16%)

248 21 1.26 3.024 (140%) 1.7 (35%)

30 3 3.6 (20%) 2.3 (23%)

351 17 1.21 3.34 (176%) 1.9 (57%)

Tableau 3.4 � Comparaison de nos seuil d'allumage plasma ave des seuils expériemen-

taux et théoriques déterminés sous les mêmes onditions pour des ibles en uivre, en

supposant l'interation avoir lieu dans le vide [7,8℄, Fexp, Ftheo, Fnum représentes les seuils

expérimentaux, théoriques et numériques respetivement

3.2.3.1.2 E�et de la pression sur les seuils d'allumages

Après avoir validé notre approhe via le alul des seuils d'allumage, nous présentons

dans le tableau (3.5) des résultats sur l'impat de la pression atmosphérique sur les seuils

d'allumage. Bien que les seuils ne varient pas onsidérablement en fontion de la pression,

ils sont néanmoins légèrement plus élevés à pression atmosphérique. Cette variation est

plus importante pour une longueur d'onde de 351 nm que pour les deux autres. Ce qui

veut dire que plus ourte est la longueur d'onde plus les seuils d'allumages sont moins

a�etés par la pression du gaz environnant. Il est aussi important de signaler que pour une

longueur d'onde donnée, plus longue est la durée de l'impulsion plus grand est l'impat

de la pression atmosphérique sur les seuils d'allumage.

85



λ (nm)
τ (ns)

10 Pa

(J/cm2
)

Pression at-

mosphérique

(J/cm2
)

193 8 0.842 1

248 21 1.7 2

30 2.3 2.9

355 17 1.9 2.3

Tableau 3.5 � E�et de la pression atmosphérique sur le seuil d'allumage plasma

Tous les résultats que nous allons présentés par la suite ont été alulé à pression

atmosphérique, e qui est le as de nombreuses appliations telles que la tehnique LIBS

[11℄

3.2.3.1.3 Seuils de fusion et d'évaporation

Nous présentons dans le tableau (3.6) les seuils de fusion et d'évaporation alulés à

pression atmosphérique pour les mêmes paramètres de rayonnement que Clarke et al [7℄.

Ces résultats indiquent que les seuils de fusion et d'évaporation sont plus bas pour

la plus ourtes des longueurs d'ondes et que pour une longueur d'onde donnée, les seuils

sont plus grands pour une durée d'impulsion plus longue.

A�n de pouvoir étudier l'impat de la longueur d'onde et de la durée d'impulsion sur

les seuils de fusion et d'évaporation, nous présentons dans la �gure (3.3) des seuils alulés

pour deux durées d'impulsion ( 8 et 17 ns) pour haune des trois longueurs d'ondes (193,

248 et 351 nm).

Pour une longueur d'onde donnée les seuils sont plus élevé lorsque la durée de l'impul-

sion est plus longue, ei ar la densité d'énergie est délivrée sur un intervalle de temps

plus long e qui fait que la densité de puissane (densité d'énergie par unité de temps I(t))

ave laquelle on irradie le matériau est moindre. Pour une durée d'impulsion donnée, les

seuils sont les plus bas pour la plus ourte longueur d'onde ar le rayonnement dans e

as là est plus énergétique e qui fait que moins d'apport d'énergie est requis pour initier

les proessus de hangement de phase.

En plus du tableau (3.5) où nous avons présenté des seuils d'allumage plasma à pression

atmosphérique pour les même paramètres de rayonnement que Clarke et al [7℄, nous

présentons dans la �gure (3.4) la variation des seuils d'allumage pour les trois longueurs

d'ondes 193, 248 et 351 nm pour deux durées d'impulsions 8 et 17 ns. De même que pour

les seuils de fusion et d'évaporation, es résultas montres que les seuils augmentent en

fontion de la longueur d'onde et de la durée d'impulsion.
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λ (nm) τ (ns)

Fusion

(J/cm2
)

Évaporation

(J/cm2
)

193 8 0.4 0.6

248 21 0.7 1.35

30 1.15 1.9

355
17 0.7 1.1

Tableau 3.6 � Seuils de fusion et d'évaporation pour une ible en uivre
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Figure 3.3 � Variation des seuils de fusion et d'évaporation en fontion de la durée

d'impulsion pour haune des trois longueurs d'ondes 193, 248 et 351 nm.
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Figure 3.4 � Variation des seuils de d'allumage en fontion de la durée d'impulsion pour

haune des trois longueurs d'ondes 193, 248 et 351 nm.

3.2.3.1.4 Érantage plasma

Les �gures (3.5)-(3.8) représentent la variation temporelle de l'intensité du rayonne-

ment laser arrivant à la surfae de la ible après son passage à travers la plume, pour des

impulsions de 193 nm ( 8ns ), 248 nm (20 et 30 ns) et 351 nm (17 ns).

I0 et It représentent l'intensités initiale du rayonnement et l'intensité du rayonnement

transmise à la surfae de la ible à travers le plasma formé au dessus de sa surfae res-

petivement.

Pour haune des trois longueurs d'ondes, nous avons étudié l'absorption du rayonne-

ment laser par le plasma pour quatre di�érentes densités d'énergie.

A�n de déterminer le taux de l'érantage plasma, nous évaluons la surfae omprise

entre les deux ourbes I0(t) et It(t) et ei à partir de la di�érene entre l'intégrale de

haune.
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Figure 3.5 � E�et de l'érantage plasma, pour une impulsion de 8 ns à 193 nm
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Figure 3.6 � E�et de l'érantage plasma, pour une impulsion de 20 ns et 248 nm.
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Figure 3.7 � E�et de l'érantage plasma, pour une impulsion de 30 ns et 248 nm.
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Figure 3.8 � E�et de l'érantage plasma, pour une impulsion de 17 ns et 351 nm.

La �gure (3.9) représente la variation du temps relatif au début du proessus d'éran-

tage pour haune des trois longueurs d'onde 193, 248 et 351 nm.
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Ces résultats montrent que le début d'érantage, dépend de la densité d'énergie de

l'impulsion. L'érantage met moins de temps à débuter lorsque la densité d'énergie du

rayonnement est élevée. La omparaison entre les temps du début d'érantage pour ha-

une des longueurs d'onde, montre que l'absorption du rayonnement par le plasma débute

plut�t lorsque la longueur d'onde de e dernier est ourte. Pour une longueur d'onde

donnée le proessus d'érantage débute plus t�t lorsque la durée d'impulsion est ourte.
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Figure 3.9 � Variation du temps relatif au début du proessus d'érantage en fontion

de la densité d'énergie pour les trois di�érentes longueurs d'onde (193, 248 et 351 nm)

A�n de mieux voir l'e�et de la longueur d'onde, la densité d'énergie et la durée d'im-

pulsion sur la quantité du rayonnement absorbé par le plasma, nous présentons dans

le tableau (3.7) des taux d'érantage du rayonnement pour haune des trois longueurs

d'ondes 193, 248 et 351 nm et leur durées d'impulsion respetives. La variation des taux

d'érantage en fontion de la densité d'énergie pour haune des trois longueurs d'onde

est représentée dans la �gure (3.10).

Aux alentours du seuil d'allumage l'e�et d'érantage du rayonnement par le plasma

est absent pour 193 nm et très faible pour 248 et 351 nm. Cei s'explique par le fait qu'au

seuil il y a à peine su�samment d'énergie pour permettre la formation du plasma. La

raison pour laquelle l'e�et d'érantage apparait aux seuils pour 248 et 351 nm est que

dans es as là notre modèle prédit des seuils d'allumage ave des erreurs plus élevées que

dans le as d'un rayonnement de 193 nm. Le taux d'érantage augmente lorsque la densité

d'énergie du rayonnement est élevée et que la longueur d'onde et la durée d'impulsion sont

ourtes.
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λ (nm) (τ ns)

Densité

d'énergie

(J/m

2
)

taux

d'érantage

%

193 nm (8ns) 1 0

2 60.66

2.5 72.35

4 82.98

248 nm (21ns) 2 0.044

2.5 19.71

3 38.174

4 58.17

248 nm (30ns) 2.9 6.0637

3.5 25.7

4 38.41

4.5 47.33

351 nm (17ns) 2.3 2

3 29.73

3.5 42.66

4 51.02

Tableau 3.7 � Taux d'érantage plasma en fontion de la longueur d'onde, la durée de

l'impulsion et des densités d'énergie

Pour une même densité d'énergie, l'érantage plasma roit en fontion de la densité de

puissane (densité d'énergie par unité de temps I(t)) du rayonnement, omme le montre la

�gure (3.11) qui représent Variation du taux d'érantage plasma en fontion de la densité

de puissane du rayonnement pour une densité d'énergie inidente de 4J/m

2
. Pour un

rayonnement de 193 nm et une durée d'impulsion de 8ns le matériau reçoit une densité de

puissane de 5×108W/m

2
. Cette densité de puissane est égale à 1.9×108W/m

2
pour

un rayonnement de 248 nm et une durée d'impulsion de 21 ns et 1.3×108W/m

2
pour

248 nm, 30ns et 2.3×108W/m

2
pour 351 nm et 17 ns. Bien que la densité de puissane

pour un rayonnement de 351 nm, 17 ns est supérieure à elle du 248 nm, 21 ns, le taux

d'érantage est quant à lui plus bas de 7.15%. Cei peut enore une fois être expliqué par

le fait que notre modèle donne des résultats moins préis pour un rayonnement de 351

nm qui sont dû au hoix du niveau intermédiaire exité qui ne permet pas au proessus

de photoionisation d'avoir lieu dans pour une impulsion de ette longueur d'onde.
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Figure 3.10 � Érantage plasma en fontion de la densité dénergie du rayonnement.
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3.2.3.1.5 Profondeurs ablatées

Tout d'abord rappelons que nous alulons la profondeur ablatée à partir du nombre

de mailles évaporée à haque instant t.

Les �gures (3.12-3.15) montrent la variation temporelle de la profondeur ablatée pour

des rayonnements laser de 193 nm (8 ns), 248 nm (20 et 30 ns) et 351 nm (17 ns) respe-

tivement à quatre di�érentes densités d'énergies.

A partir de es résultats nous avons pu extraire les temps relatifs au début et à la

�n du proessus d'ablation ainsi que la valeur maximale de la profondeur ablatée pour

di�érentes densités d'énergie et ei pour haun des trois rayonnements et leurs durées

d'impulsions respetifs. Toutes es données ont été regroupées dans le tableau (3.8) et la

variation des temps du début et de la �n de l'ablation en fontion de la densité d'énergie

du rayonnement est représentée dans la �gure (3.16).

L'analyse de es résultats montrent que le proessus d'ablation débute plut�t lorsque

� la densité d'énergie du rayonnement est élevée

� la longueur d'onde est ourte

� la durée d'impulsion est ourte

A partir de la �gure (3.17) nous pouvons omparer les temps relatifs au début et à

la �n du proessus d'ablation ave eux du début de l'e�et d'érantage. Nous pouvons

onstater que le proessus d'ablation s'arrête immédiatement après le début de l'e�et

d'érantage. Cei signi�e que l'absorption du rayonnement par le plasma formé au dessus

de la surfae de la ible bloque le proessus d'ablation et dans e as là la quantité du

rayonnement qui arrive à atteindre la surfae de la ible ne su�t plus pour que l'ablation

puisse ontinuer d'avoir lieu.
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Figure 3.12 � Profondeur ablatée pour une impulsion de 8 ns et 193 nm.
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Figure 3.13 � Profondeur ablatée pour une impulsion de 21 ns et 248 nm.
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Figure 3.14 � Profondeur ablatée pour une impulsion de 30 ns et 248 nm.

95



0,0 4,0x10
-9

8,0x10
-9

1,2x10
-8

1,6x10
-8

2,0x10
-8

0,0

1,0x10
-2

2,0x10
-2

3,0x10
-2

4,0x10
-2

P
ro

fo
n

d
e
u

rs
 a

b
la

té
e
s

(µ
m

)

 E
0
=2,3J/cm

2

 E
0
=3J/cm

2

 E
0
=3,5J/cm

2

 E
0
=4J/cm

2

t(s)

Figure 3.15 � Profondeur ablatée pour une impulsion de 17 ns et 351 nm
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λ (nm) /τ (ns)
193 / 8

densité d'énergie

(J/m

2
)

1 2 2.5 3

t1(ns) 9.8 7.2 6.7 6.4

t2(ns) 12.5 7.5 7 6

profondeur

ablatée (µm)

0.02 0.05 0.05 0.05

λ (nm) /τ (ns)
248 / 21

densité d'énergie

(J/m

2
)

2 2.5 3 4

t1 (ns) 9.2 6.4 4.8 3.2

t2 (ns) 15.2 12.4 9.6 6.8

profondeur

ablatée (µm)

0.03 0.05 0.05 0.05

λ (nm) /τ (ns)
248 / 30

densité d'énergie

(J/m

2
)

2.9 3.5 4 4.5

t1 (ns) 7.6 5.2 4 3.2

t2 (ns) 16.8 11.6 9.2 8

profondeur

ablatée (µm)

0.05 0.05 0.05 0.05

λ (nm) /τ (ns)
351 / 17

densité d'énergie

(J/m

2
)

2.3 3 3.5 4

t1 (ns) 9 6 5 4

t2 (ns) 16 10 8 7

profondeur

ablatée (µm)

0.03 0.04 0.04 0.04

Tableau 3.8 � Profondeurs ablatée pour haune des trois longueurs d'ondes et des durées

d'impulsions qui leur orrespondent 193 nm (8 ns), 248 (30 ns) and 351 nm (17 ns) pour

di�érentes densités d'énergies, t1 et t2 sont les temps orrespondants au début et à la �n

du proessus d'ablation respetivement.

97



0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

16

17

18

t(
n

s
)

E (Jcm
-2
)

 t1 ArF(193 nm, 8 ns)

 t2 ArF(193 nm, 8 ns)

 t1 KrF(248 nm, 21 ns)

 t2 KrF(248 nm, 21 ns)

 t1 KrF(248 nm, 30 ns)

 t2 KrF(248 nm, 30 ns)

 t1 XeF(351 nm, 17 ns)

 t2 XeF(351 nm, 17 ns)

Figure 3.16 � Variation des temps du début et de la �n du proessus d'ablation en
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3.2.3.1.6 Déséquilibre thérmique dans le plasma

La réation du plasma se fait grâe aux életrons primaires qui sont d'abord formé

dans la vapeur. Ces életrons absorbent l'énergie du rayonnement par inverse Bremss-

trahlung, e gain d'énergie leur permet en intéragissant ave les espèes lourdes de réer

d'avantage d'életrons libres, e qui se traduit par l'augmentation de la température des

lourds lors de et éhange d'énergie.

Les �gures (3.18)-(3.21) représentent la omparaison entre l'évolution en fontion du

temps de la température életronique et elle des espèes lourdes, au niveau de la première

maille du domaine gazeux.

Ces résultats montrent que le déséquilibre életronique est plus prononé au seuil d'allu-

mage. Cei est dû au fait que, l'énergie du seuil d'allumage permet la réation d'életrons

au sein de la plume, mais ne leur permet pas d'aquérir su�samment d'énergie à trans-

mettre aux espèes lourdes lors des proessus ollisionnels.

Pour des densités d'énergie supérieures aux seuils d'allumage et après que l'intensité

de l'impulsion atteigne son maximum, les deux températures se rejoignent e qui indique

qu'un équilibre s'installe entre les életrons et les partiules lourdes.

La �gure (3.22) permet d'étudier la variation du temps au bout duquel l'équilibre

s'installe entre les életrons et les espèes lourdes en fontion de la densité d'énergie du

rayonnement. Ces résultats montrent que pour une longueur d'onde et une durée d'impul-

sion données, e temps est d'autant plus ourt que la densité d'énergie du rayonnement

est élevée. Nous pouvons également voir que l'équilibre a tendane à s'établir rapidement

lorsque la longueur d'onde et la durée d'impulsion sont ourtes. Les temps relatifs à l'éta-

blissement de l'équilibre sont plus ourts dans le as d'un rayonnement de 351 nm et une

durée d'impulsion de 17 ns omparés aux as 248 nm, 20 et 30 ns. Cei s'explique par la

densité de puissane (densité d'énergie par unité de temps I(t)) qui est plus élevée pour

un rayonnement de 351 nm.

La �gure (3.23), permet de omparer le déséquilibre életronique dans la première

maille du domaine gazeux pour deux rayonnements le (193 nm, 8 ns) et le (351 nm, 17

ns) à une densité d'énergie de 3J/m

2
. Il est laire que le déséquilibre est plus important

pour un rayonnement de 351 nm. Alors que les températures életroniques sont du même

ordre de grandeur pour les deux longueurs d'ondes, la température des espèes lourdes est

beauoup plus élevée dans le as du rayonnement de 193 nm. Cei ar pour la plus ourte

longueur d'onde le rayonnement est plus énergétique, en plus l'impulsion dans e as est

plus ourte e qui fait que la densité de puissane du rayonnement est plus importante.

Ainsi les életrons aquièrent plus d'énergie e qui favorisent les proessus ollisionnel du-

rant lesquels ette énergie est transférée au espèes lourdes.

La �gure (3.24) permet d'étudier l'importane du déséquilibre életronique dans la

plume ainsi que son expansion. Au sein de la plume la température életronique est plus

élevée que elle des lourds, même après que l'intensité du rayonnement aie atteint sa

valeur maximale et e quelque soit la longueur d'onde de l'impulsion(193 ou 351 nm),

e déséquilibre reste présent jusqu'àu niveau du front de ho où les deux températures

baissent soudainement jusqu'à s'annuler. La position du front de ho pour haun des

rayonnements permet de voir omment la dynamique et l'expansion de la plume sont in-
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�uenées par les paramètres des impulsions. Les plumes ave les plus hautes températures

sont aélérés au plus loin de la surfae de la ible.

Pour les densités d'énergie onsidérées dans e travail et qui permettent l'ablation et

l'expansion du plasma dans le milieux environnant, les températures alulées par notre

modèles sont en bon aord ave les températures des plasmas induits par laser pour des

onditions d'interation telles que elles de la LIBS [11, 12℄.

Dans le tableau (3.9) nous résumons les valeurs maximales de la température életro-

nique et elle des espèes lourdes dans la première maille du domaine gazeux pour haque

longueur d'onde pour di�érentes densités d'énergies.
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Figure 3.18 � Température des életrons et des espèes lourdes à la première maille du

domaine gazeux pour une impulsion de 193 nm (8 ns).
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Figure 3.19 � Température des életrons et des espèes lourdes à la première maille du

domaine gazeux pour impulsion de 248 nm (20 ns).
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Figure 3.20 � Température des életrons et des espèes lourdes à la première maille du

domaine gazeux pour une impulsion de 248 nm (30 ns).
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Figure 3.21 � Température des életrons et des espèes lourdes à la première maille du

domaine gazeux pour une impulsion de 351 nm (17 ns).
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Figure 3.23 � Température des életrons et des espèes lourdes dans la plume pour des

impulsions de 193 nm (8 ns) et 351 nm (17 ns), à 3 J/cm2
.

0,010 0,012 0,014 0,016 0,018 0,020

0

10000

20000

30000

40000

50000

60000

70000

T
(K

)

x(cm)

 Tg(193nm)

 Teg(193nm)

 Tg(351nm)

 Teg(351nm)e
-

Cu,Cu
*
,Cu

+

Front de choc
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λ (nm) /τ (ns)
193 / 8

Densité

d'énergie

(J/cm2
)

1 2 2.5 3

Tegmax (K) 3× 104 4.7× 104 4.2× 104 4.8× 104

t(s) 12 10 8 8

Tgmax (K) 103 3.2× 104 4× 104 4.3× 104

tmax(s) 10 15 15 15

λ (nm) /τ (ns)
248/ 21

Densité

d'énergie

(J/cm2
)

2 2.5 3 4

Tegmax (K) 4× 104 3.8× 104 3.5× 104 4.6× 104

tmax(s) 15 12 9 7

Tgmax (K) 104 2× 104 3× 104 4× 104

tmax(s) 15 25 21 18

λ (nm) /τ (ns) 248 / 30

Densité

d'énergie

(J/cm2
)

2.3 3 3.4 4

Tegmax (K) 3× 104 3.8× 104 3.8× 104 4.6× 104

tmax(s) 15 10 9 8

Tgmax (K) 104 2.5× 104 3× 104 3.8× 104

tmax(s) 30 25 20 20

λ (nm) /τ (ns)
351 / 17

Densité

d'énergie

(J/cm2
)

1 2.5 3 4

Tegmax (K)
5.8× 104 5× 104 5× 104 4.3× 104

tmax(s) 11 10 9 8

Tgmax (K) 104 2.6× 104 3.8× 104 4× 104

tmax(s) 25 20 18 18

Tableau 3.9 � Températures maximales des espèes lourdes et des életrons à la première

maille du domaine gazeux, pour haune des longueurs d'ondes et durées d'impulsions

suivantes 193 nm (8 ns), 248 (21, 30 ns) and 351 nm (17 ns),Tg an Teg sont la température

des espèes lourdes et des életrons respetivement.
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3.2.3.1.7 Dynamique et expansion du plasma

A�n d'étudier le omportement du plasma en expansion, nous présentons la variation

spatiale à des temps suessifs de sa pression (3.25), sa vitesse d'expansion (3.26) et les

densités des di�érentes espèes qu'il ontient(3.27-3.29) ainsi que elle du gaz environnant.

Nous nous limitons au as d'une impulsion de longueur d'onde de 193 nm et de durée de

8 ns.

La �gure (3.25) représente la variation spatiale de la pression du plasma à di�érents

instants, pendant et après la �n de l'impulsion, elle-i dépend lairement de l'énergie du

rayonnement, qui plus elle est élevée plus les valeurs de la pression dans la plume sont im-

portantes. Près de la surfae du matériau, la pression de la plume est plus élevée, sa valeur

diminue au fur et à mesure que l'on séloigne de la surfae en diretion du rayonnement

inident. Cette hute de pression orrespond à l'augmentation de la vitesse de la plume,

qui se traduit par son expansion rapide dans le milieux environnant et la formation d'une

onde de ho.

Il est important de noter qu'une onde de ho peut seulement être présente dans une

atmosphère ambiante. En omparaison ave l'expansion sous vide, l'expansion dans un

gaz ambiant est un proessus beauoup plus ompliqué qui implique la déélération, l'at-

ténuation, la thermalisation et la reombinaison des espèes ablatées et la formation d'une

onde de ho [13℄.

La �gure (3.26) représente la variation de la vitesse de la plume. Ces résultats montrent

que les hautes densités d'énergies sont à l'origine d'une expansion beauoup plus rapide

et très éloignée de la surfae de la ible, l'expansion a lieu pendant et après la �n de

l'impulsion. Après la �n de l'impulsion, même si la plume ontinue son expansion loin

de la surfae de la ible, arrivée à une ertaine distane, la vitesse s'annule brusquement

au niveau du front de ho et l'expansion s'arrête. Le déplaement du front de ho peut

être failement suivi à haque instant ar elui-i orrespond justement à la position où

la vitesse devient soudainement égale à zero.

L'étude de la variation spatiale des densités des diverses espèes présentes dans le

plasma, montre que les impulsions ayant les plus grandes densités d'énergie permettent la

formation d'un nombre plus important d'espèes exitées et une fois ionisées, ei est une

onséquene direte de l'absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung

et l'ionisation en avalanhe dont l'impate roit en fontion de la densité d'énergie de

l'impulsion.

Les espèes neutres sont très largement onentrées près de la surfae du matériau leur

densité diminue ave le temps après la �n de l'impulsion et dans les zones de la plume

les plus éloignées de la surfae du matériau, ei est du à l'absorption de l'énergie du

rayonnement par la vapeur et la formation d'életrons libres, d'éspèes exitées et une fois

ionisées.

En e qui onerne le gaz ambiant, elui-i est poussé loin de la surfae du matériau

par la plume en expansion. Alors que près de la surfae de la ible le gaz ambiant à la

plus faible densité, elle i atteint des valeurs maximale au niveau du front de ho, après

lequel elle redevient égale à elle de l'hélium à pression atmosphérique.
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Figure 3.25 � Pression de la plume pour une impulsion de 193 nm (8 ns) à di�érents

instants.
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Figure 3.27 � Densité des espèes exitées dans la plume pour une impulsion de 193 nm

(8 ns) à di�érents instants.
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Figure 3.28 � Densité des espèes neutres dans la plume pour une impulsion de 193 nm

(8 ns) à di�érents instants.
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Figure 3.29 � Densité des espèes une fois ionisées pour une impulsion de 193 nm (8 ns)

à di�érents instants.
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Figure 3.30 � Densité du gaz environnant pour une impulsion de de 193 nm (8 ns) à

di�érents instants.
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Les résultats présenté jusqu'à présent qui nous ont permis de valider notre modèle et

étudier d'une manière globale l'interation d'une ible en uivre ave des impulsions laser

nanoseonde dans le rayonnement ultraviolet, ont été alulés en prenant en uniquement

ompte la présene de inq espèes dans la partie hydrodynamique de notre modèle. Dans

la setion suivante nous allons mettre en évidene l'impate de la formation d'espèes

doublement ionisées sur l'ablation laser d'une ible en uivre.

3.2.3.2 Modèle hydrodynamique à six espèes

A�n d'étudier l'e�et de la présene d'éspèes doublement ionisées sur le proessus

d'ablation y ompris la dynamique du plasma induit par laser, nous avons onsidéré une

impulsion laser d'une longueur d'onde de 193 nm ave un pro�l temporel idéalement

Gaussien d'une largeur à mi-hauteur de 8 ns. L'interation de l'impulsion ave la ible

en uivre a lieu dans un gaz environnant onstitué d'hélium à pression atmosphérique.

L'intégralité de l'interation a été simulée à savoir les e�ets thermiques dans le matériau

ainsi que la formation et expansion du plasma dans le milieux environnant. Dans e qui

suit "as 1" fait référene aux résultats alulés en utilisant notre modèle de base où

les équations hydrodynamiques ne tiennent ompte que de la présene de inq espèes

dans le plasma, à savoir Cu, Cu

∗
, Cu

+
, e

−
et He, et dont les prinipaux résultats ont

été présentés dans la setion préédente, alors que "Cas 2" fait référene à la nouvelle

version de notre modèle, développée pour prendre en onsidération la formation d'espèes

doublement ionisées. Nous présentons des résultats pour des densités d'énergies de 2 et 3

J/m

2

3.2.3.2.1 Seuil d'allumage plasma et validation

Avant d'examiner l'e�et de la présene des espèes deux fois ionisées sur la ible et

la dynamique du plasma induit par laser, nous nous sommes d'abord intéressés au seuil

d'allumage a�n de voir s'il est a�eté par la présene de la nouvelle espèe.

Le alul du seuil d'allumage plasma ave le modèle à six espèes, sous les onditions

dérites plus haut, donne exatement la même valeur que elle obtenue dans le as pré-

édent, où seules les espèes une fois ionisées sont prises en ompte et qui est égale à 1

J/m

2
. Ce alul nous permet enore une fois de valider notre approhe en omparaison

ave les travaux expérimentaux et théoriques de Clarke et al [7℄ et Dyer [8℄ respetive-

ment. Le seuil d'allumage n'est pas a�eté par la présene de l'espèe supplémentaire

ar ette densité d'énergie ne permet pas aux életrons d'aquérir su�samment d'énergie

pour permettre au proessus d'ionisation par impate életronique des espèes une fois

ionisées d'avoir lieu.

La �gure (3.31) présente la omparaison du déséquilibre thermique obtenu ave les

deux modèle au seuil d'allumage. Comme il a été montré préédement le seuil d'allumage

est indépendant du modèle hoisi et il débute après 13.2 ns du début de l'impulsion

dans les deux as. Les températures des életrons et elles des espèes lourdes varient

de la même manière, à l'exeption de la valeur des maximums, où l'éart entre les deux

as devient remarquable. Pour que le plasma se forme et soit temporairement maintenu,

les életrons dans le modèle à six espèes vont apporter plus d'énergie pour favoriser la

formation des espèes doublement ionisées d'avoir lieu, bien qu'au seuil ette énergie reste
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Figure 3.31 � Températures des életrons et des espèes lourdes au seuil d'allumage

plasma à la première maille du domaine gazeux

3.2.3.2.2 Profondeur ablatée et érantage plasma

Les �gures (3.32) et (3.33) présentent la variation en fontion du temps de la profon-

deur ablatée et de l'érantage plasma pour deux densités d'énergies 2 J/m

2
et 3 J/m

2
.

Ces résultats sont très importants ar ils permettent de omprendre la manière dont la

ible est a�etée par la présene des espèes doublement ionisés dans le plasma formé au

dessus de sa surfae.

On peut voir que la valeur maximale de la profondeur ablatée pour les deux densités

d'énergie est de 0.05 µm, mais que le proessus d'ablation débute après 7.2 ns pour 2

J/m

2
et 6.4 ns pour 3 J/m

2
. La profondeur ablatée et le temps qui aratérise le début

du proessus d'ablation ne sont pas a�etés par la présene des espèes doublement ion-

sées et ei quelque soit la densité d'énergie de l'impulsion laser.

A�n d'examiner omment la quantité d'énergie qui arrive à la surfae du matériau est

a�etée par la présene des espèes doublement ionisées, nous avons alulé le taux de

variation de l'e�et de l'érantage plasma entre le modèle à inq espèes et elui à six

espèes pour deux densités d'énergie 2 J/m

2
et 3 J/m

2
. les résultats obtenus sont 4%

et 6% respetivement. Bien que l'e�et de l'érantage plasma varie entre les deux as, le

temps relatif au début du proessus d'ablation et la valeur maximale de la profondeur

ablatée restent quant à eux onstants, ei ar le proessus d'ablation débute et s'arrête

avant que les ions doublement hargées ne soient formés. L'augmentation du taux de

l'érantage plasma par la présene des espèes doublement ionisées peut être attribué à

leur ontribution dans l'absorption du rayonnement laser par l'e�et de Bremsstrahlung
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Figure 3.32 � Profondeurs ablatées pour des densités d'énergies de 2 and 3 J/m
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Figure 3.33 � E�et de l'érantage plasma pour des densités d'énergies de 2 and 3 J/m

2
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3.2.3.2.3 Formation et expansion du plasma
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Figure 3.34 � Variation spatiale de la température des életrons et des partiules lourdes

dans la plume pour une densité d'énergie de 3 J/m

2
à un temps t = 9 ns
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Figure 3.35 � Variation spatiale de la température des életrons et des partiules lourdes

dans la plume pour une densité d'énergie de 3 J/m

2
à un temps t = 12 ns
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Figure 3.36 � Variation spatiale de la température des életrons et des partiules lourdes

dans la plume pour une densité d'énergie de 2 J/m

2
à un temps t = 9 ns
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Figure 3.37 � Variation spatiale de la température des életrons et des partiules lourdes

dans la plume pour une densité d'énergie de 2 J/m

2
à un temps t = 12 ns

A�n d'examiner l'e�et de la présene des espèes doublement ionisées sur la dynamique

du plasma induit par laser nous présentons dans les �gures (3.34 - 3.37) des omparaisons

113



entre la variation des températures életronique et des espèes lourdes ave et sans Cu2+

pour des densités de rayonnement de 2 J/m

2
et 3 J/m

2
à 9 et 12 ns après le début de

l'impulsion.

� A t=9 ns et pour les deux densités d'énergies onsidérées les températures életro-

niques des as ave et sans Cu

2+
ont des pro�les assez similaires. Pour un rayon-

nement laser d'une densité d'énergie de 3 J/m

2
, il existe un éart assez important

entre les températures des espèes lourdes du as sans Cu

2+ et elui ave Cu

2+
, et

éart est insigni�ant pour une densité d'énergie de 2 J/m

2
. En l'absene des espèes

doublement ionisées et pour les deux densités d'énergies 2 J/m

2
et 3 J/m

2
, on re-

marque une soudaine augmentation de la température életronique, au niveau du

front de ho, ei n'a lieu qu'à des temps relativement prohe du début l'allumage.

Nous en disuterons d'avantage par la suite.

� A t=12 ns et une densité d'énergie de 3 J/m

2
l'éart entre les températures életro-

nique devient un peu plus important par rapport à t=9 ns, alors que elui entre les

températures des espèes lourdes se réduit. Pour une densité d'énergie de 2 J/m

2

l'éart entre les températures életroniques et elles des espèes lourdes ave et sans

la présene de Cu

2+
devient plus important en omparaison à t= 9ns.

Ainsi, le déséquilibre thermique entre les életrons et les partiules lourdes en présene

des espèes doublement ionisées dans le plasma induit par laser doit être pris en ompte

dans la modélisation de l'ablation laser en régime nanoseonde. Cei a déjà été mis en

évidene par les travaux de Mazhukin et al [14, 15℄ sur les plasmas de uivre, mais dans

le adre de modèles inétiques 0D où la présene des atomes deux fois ionisés ainsi que le

déséquilibre thermique sont pris en ompte.

Les �gures (3.38 - 3.41) montrent la variation spatiale de la vitesse de la plume en

expansion dans le gaz environnant onstitué d'hélium.
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Figure 3.38 � Variation spatiale de la vitesse d'éxpansion de la plume à t = 9 ns pour

une densité d'énergie de 3 J/m
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Figure 3.39 � Variation spatiale de la vitesse d'éxpansion de la plume à t = 12 ns pour

une densité d'énergie de 3 J/m
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Figure 3.40 � Variation spatiale de la vitesse d'éxpansion de la plume à t = 9 ns pour

une densité d'énergie de 2 J/m
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Figure 3.41 � Variation spatiale de la vitesse d'éxpansion de la plume à t = 12 ns pour

une densité d'énergie de 2 J/m

2

� A t=9 ns et avant que l'intensité du rayonnement n'atteignent son maximum, la

vitesse de la plume ave les deux modèles varie quasiment de la même manière. Cei
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ar 9 ns est très prohe du temps d'allumage qui reste le même pour les deux as,

à e moment là l'absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung due

aux Cu

2+
n'est pas enore importante. Ainsi aux alentours du temps d'allumage il

n'y a pas de grand éart entre la variation de la vitesse d'expansion de la plume dans

les deux as ar Cu

2+
n'a�ete pas les premièrs instants de formation du plasma.

� A t=12 ns après que l'intensité du rayonnement n'atteigne son maximum, l'éart

entre la variation de la vitesse ave et sans la présene du Cu

2+
devient plus notable.

La vitesse dans le as 2 est la plus élevée. La ontribution des espèes doublement

ionisées dans l'absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung est alors

très importante, e qui peut d'ailleurs être on�rmé par la �gure (3.33) qui montre la

variation de l'e�et de l'érantage plasma. Ainsi en présene des espèes doublement

ionisées la plume absorbe plus d'énergie e qui se traduit par une expansion plus

rapide.

� Quand la présene des espèes doublement ionisées est prise en ompte et pour

une densité d'énergie de 2J/m

2
la plume traverse le milieu environnant ave un

nombre de Mah de 1.73 à t= 9 ns et 2 à t= 12 ns. En l'absene des Cu

2+
la plume

traverse le milieu environnant ave un nombre de Mah de 1.8 et 1.85 à t= 9 et 12

ns respetivement.

� Pour une densité d'énergie de 3 J/m

2
et en présene de Cu

2+
la plume traverse le

milieu environnant ave un nombre de Mah de 1.95 à t= 9 ns et 3.10 à t= 12 ns.

Quand les espèes doublement ionisées ne sont pas prises en ompte les nombres de

Mah de la plume en expansion sont 1.98 et 2.61 à t= 9 et 12 ns respetivement.

Densité d'énergie

(J/m

2
)

Temps (s)

Nombre de Mah

modèle à 5 espèes

Nombre de Mah

modèle à 6 espèes

2 J/m

2
9 ns 1.8 1.73

12 ns 1.85 2

3 J/m

2
9 ns 1.98 1.95

12 ns 2.61 3.1

Tableau 3.10 � Réapitulatif des taux de variation du nombre de Mah pour les di�érents

as étudiés

Le tableau (3.10) montre que quelque soit la densité d'énergie du rayonnement, l'aug-

mentation du nombre de Mah entre 9 et 12 ns est plus importante ave le modèle à

six espèes omparés aux résultats obtenus pour le modèle à inq espèes. L'expansion

rapide de la plume à partir de la surfae de la ible en diretion du rayonnement inident

produit une onde de ho supersonique dans le gaz environnant. A t= 9 ns l'onde de ho

est moins intense en présene des espées doublement ionisées, l'inverse est vrai à t= 12 ns.

L'étude de la variation des densités des espèes présente dans la plume, ave et sans la
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présene des espèes doublement ionisées, montre que les espèes neutres dominent près de

la surfae du matériau, leurs densités diminuent ave le temps après la �n de l'impulsion

et au fur et à mesure qu'on s'éloigne de la surfae de la ible. Cei est dû à l'augmentation

au ours du temps de l'absorption de l'impulsion par la vapeur du uivre onduisant à

la réation d'életrons libres, d'espèes exités ainsi qu'une fois et deux fois ionisées. Les

espèes les plus légères sont aélérées loin de la surfae du matériau prinipalement grâe

à l'énergie absorbée par le plasma par e�et de Bremsstrahlung inverse.

Les �gures (3.42 - 3.44) permettent de omparer la variation des diverses espèes

présentes dans la plume entre un modèle à six espèes et un modèle un inq espèes,

pour une densité d'énergie de 3 J/m

2
à 9 ns. Ces résultats montrent qu'à peu près 1.5

fois plus de Cu

+
que de Cu

2+
est formé dans le plasma (9 × 10−4

et 6.2 × 10−4
g/m

3
,

respetivement). Dans le as où les espèes doublement ionisées ne sont pas prise en

ompte la densité maximale du Cu

+
est à peu près égale à 1.65× 10−3

g/m

3
.
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Les �gures (3.45 - 3.47) permettent de omparer la variation des diverses espèes

présentes dans la plume entre un modèle à six espèes et un modèle un inq espèes, pour

une densité d'énergie de 3 J/m

2
à 12 ns. Ces résultats montrent qu'il y a trois fois plus

de Cu

2+
que de Cu

+
dans le plasma (1.25 × 10−3

et 4.2 × 10−4
g/m

3
, respetivement),

alors que quand les espèes doublement ionisées ne sont pas prises en ompte la densité

maximale du Cu

+
est à peu près égale à 2.6× 10−3

g/m

3
.
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Les �gures (3.48 - 3.50) permettent de omparer la variation des diverses espèes

présentes dans la plume entre un modèle à six espèes et un modèle un inq espèes, pour

une densité d'énergie de 2 J/m

2
à 9 ns. En as de la présene des espèes doublement

ionisées, la quantité du Cu

2+
formée dans le plasma est 2.5 fois plus grande que elle

du Cu

+
(0.9 × 10−7

et 6.2 × 10−9
g/m

3
, respetivement). La quantité du Cu

∗
est plus

importante que elle du Cu

+
et du Cu

2+
ave une densité maximale de 1.5× 10−6

g/m

3

ar dans e as là et quand les espèes doublement ionisées sont prises en ompte on est

prohe du temps d'allumage et des premiers instants de formation du plasma. Quand Cu

2+

n'est pas pris en ompte, les densités maximales de Cu

∗
et Cu

+
sont apparoximativement

4.8× 10−7
et 1.5 × 10−6

g/m

3
, respetivement. La quantité des espèes neutres reste la

même, que les espèes doublement ionisées soient prises en ompte ou non.
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2
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Les �gures (3.51 - 3.53) permettent de omparer la variation des diverses espèes

présentes dans la plume entre un modèle à six espèes et un modèle un inq espèes, pour

une densité d'énergie de 2 J/m

2
à 12 ns. Ces résultats montrent qu'il y a toujours plus

de Cu

2+
que de Cu

+ 8.6× 10−4
et 7× 10−4

g/m

3
, respetivement, mais l'éart entre les

deux est beauoup moins important qu'à t= 9 ns. Quand les espèes doublement ionisées

ne sont pas prises en ompte Cu

+
a une densité maximale de 0.0016 g/m

3
. La quantité

des espèes neutres et exitées reste la même ave et sans la présene du Cu

2+
0.0064 et

6.5× 10−7
g/m

3
respetivement.
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à t = 12 ns
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Figure 3.52 � Variation spatiale des densités des di�érentes espèes présentes dans le

plasma sans la prise en ompte du Cu

2+
pour une densité d'énergie de 2 J/m

2
à t = 12 ns.
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Figure 3.53 � Zoom sur la variation de la densité des espèes exitées présentes dans le

plasma ontenant du Cu

2+
pour une densité d'énergie de 2 J/m

2
à t = 12 ns
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Dans le tableau 3.11)nous résumons les densités maximales des espèes présentes dans

la plume pour les deux modèles à inq et six espèes, pour les deux densités d'énergies

2 et 3 J/m

2
à 9 et 12 ns. La densité des espèes une fois ionisé est toujours inférieur

dans le as d'un modèle à six espèes. Les quantités des espèes hargées sont toujours

plus élevée à 12 ns. La quantité d'espèes deux fois ionisées est toujours inférieure à elle

des espèes une fois hargées sauf dans le as de d'une densité d'énergie de 2J/m

2
à t=

9 ns. Dans tous les as préédents les quantités des espèes exitées et neutres restent

relativement onstantes, e qui on�rme que le Cu

∗
est seulement un état intermédiaire,

uniquement néessaire pour initier la formation du plasma. Puisque la quatité de matière

initialement ablatée à partir de la quelle le plasma est formée et le taux des espèes

neutres reste inhangé, le taux d'absorption du rayonnement par inverse Bremsstrahlung

életron-neutre ne varie pas non plus.

Densité d'énergie

(J/m

2
)/temps

Cu Cu

∗
Cu

+
Cu

2+
Modèle

2 J/m

2
/ 9 ns

0.0162 1.5·10−6
4.8·10−7

/ 5 espèes

0.0173 1.5·10−6
6.2·10−9

0.9·10−7
6 espèes

2 J/m

2
/ 12 ns 0.0064 6.5·10−7

1.6·10−3
/ 5 espèes

0.0064 6.5·10−7
7.4·10−4

8.6·10−4
6 espèes

3 J/m

2
/ 9 ns 0.0097 9.23·10−6

1.65·10−3
/ 5 espèes

0.0096 9.47·10−6
9·10−4

6.2·10−4
6 espèes

3 J/m

2
/ 12 ns 0.0049 6.25·10−6

2.6·10−3
/ 5 espèes

0.0051 6.5·10−6
4.2·10−4

1.25·10−3
6 espèes

Tableau 3.11 � Valeurs maximales des diverses espèes présentes dans la plume.

Les �gures (3.54) et (3.55) montrent la variation spatiale du taux d'ionisation du

plasma induit par laser pour deux densités d'énergie 2 J/m

2
et 3 J/m

2
à 9 et 12 ns ave

et sans la présene des espèes doublement ionisées.

Rappelons que

� Pour les deux densités d'énergie le taux d'ionisation augmente à t= 12 ns, à e temps

on se situe après que l'e�et du plasma shielding devient important et que l'intensité

du rayonnement atteigne son maximum.

� Pour une densité d'énergie de 2 J/m

2
à t= 9 ns les taux d'ionisation sont très

faibles (un maximum de 4.5× 10−6
en présene des espèes doublement ionisées et

2.6× 10−6
en l'absene des espèes doublement ionisées. Les taux d'ionisation sont

beauoup plus importants à 12 ns ( 0.24 et 0.26 respetivement). En revanhe pour

126



une densité d'énergie de 3 J/m

3
les taux sont plus important quand les espèes

doublement ionisées ne sont pas prises en ompte. Ce qui est justi�able ar l'exès

d'énergie qui sert à produire les Cu

2+
est utilisée pour réer d'avantage de Cu

+
.
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pour les deux as à t = 9 et 12 ns
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Figure 3.56 � Zoom sur le taux d'ionisation près du front de ho pour une densité

d'énergie de 3 J/m
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à t = 9 ns, ave et sans la prise en ompte des espèes doublement

ionisées.
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Figure 3.57 � Zoom sur la température des espèes lourdes près du front de ho pour

une densité d'énergie de 3 J/m

2
à t = 9 ns, ave et sans la prise en ompte de la présene

des espèes doublement ionisées.

Les �gures (3.56) et (3.57) représentent un zoom sur la variation du taux d'ionisation

et de la température des partiules lourdes pour une densité d'énergie de 3 J/m

2
, aux

alentours du front de ho, ave et sans la prise en ompte de la présene des espèes
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doublement ionisées à t= 9 ns. Nous présentons a�n de tenter d'expliquer la soudaine

augmentation de la tempéraure életronique (�gure 3.34) dans le as où Cu

2+
ne sont

pas prises en omptes. Cette augmentation peut être expliquée par la présene d'un exès

d'énergie qu'on ne retrouve pas dans le "as 2" ar elle sert justement à la prodution des

espèes doublement ionisées par impat életronique. Cet exès d'énergie se re�ète dans

l'augmentation aussi bien de l'intensité de l'onde de ho que du taux d'ionisation.

La �gure (3.59) montre omment le gaz environnant (l'hélium dans notre as) est

a�eté par l'expansion du plasma ontenant des espèes doublement ionisées en ompa-

raison ave le as où es dernières ne sont pas prises en ompte. Le gaz ambiant est poussé

loin de la surfae de la ible par la plume en expansion. Alors que de faibles densités du

gaz environnant sont présentes près de la surfae du matériau, des densités maximales ap-

paraissent au niveau du front de ho après lequel le gaz environnant reprend sa densité

initiale. Alors qu'à t=9 ns le gaz environnant n'est pas a�eté par la présene des espèes

doublement ionisées, à t= 12 ns, après que l'intensité du rayonnement laser atteigne son

maximum, la densité du gaz environnant est plus élevée dans le as de prise en ompte du

Cu

2+
. Dans tout les as préédents, la distane sur laquelle le gaz environnant est poussé

par la plume en expansion loin de la surfae de la ible reste onstante.
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Figure 3.58 � Variation spatiale de la densité du gaz ambiant pour une densité d'énergie

de 3 J/m

2
à t = 9 et 12 ns

3.3 Interation d'une impulsion laser ave une ible en

titane

3.3.1 Validation de l'approhe 1D

Ce hapitre présente l'étude de l'interation d'une impulsion laser ave une ible en

titane. Cette étude a ét'e réalisée en gardant les mêmes aratéristiques du rayonnement
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laser elle utlisée ave une ible en uivre. Le tableau (3.13) présente les propriétés du

titane qui ont été prise en ompte pour les aluls.

Rappelons qu'un modèle thermique 1D n'est valide que lorsque l'épaisseur de di�usion

de la haleur dans l'éhantillon est largement plus grande que l'épaisseur de pénétration

du rayonnement dans la ible et plus petite que le rayon du laser et l'épaisseur du matériau

(lαa
<< lT << w, e). Dans e as là le �ux de haleur latéral dû à l'absorption de l'énergie

de l'impulsion par le matériau peut être négligé et la di�usion de la haleur au sein de

la ible peut être assimilée à un phénomène à une seule dimension [9℄. Sahant que nous

onsidérons une ible su�sament épaisse (un domaine d'étude de 5·10−4
m) et qu'en

pratique le rayon du faiseau laser varie entre 0.05 et 2 mm, les résultats présentés dans le

tableau () permettent de valider notre modèle 1D pour l'étude de l'interation laser-ible

dans le as du titane et ei pour les mêmes rayonnements onsidérés pour l'étude menée

sur une ible en uivre.

paramètres
Titane solide Titane liquide

Chaleur spéi�que, Cp (J g

−1
K

−1
) 0.52 0.74

Densité volumique, ρ (g m

−3
) 4.5 4.11

Condutivité thermique κ(W m

−1
K

−1
)

22 33

∆h(J/g) fusion : 365

évaporation :

8893

Temperatures(K) fusion : 1933

évaporation :

3560

Ré�etivité, R 0.24(193 nm) 0.24(193 nm)

(248 nm)0.23 (248 nm)0.23

(351 nm)0.44 (351 nm)0.44

Coe�ient d'absorptionα(m−1)
(193 nm)

10.72·105
(193 nm)

10.72·105
(248 nm)

9.22·105
(248 nm)

9.22·105

(351 nm) 10·105 (193 nm)

10.72·105

Tableau 3.12 � Propriétés du titane utilisées dans nos simulations.
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λ(nm)/τ(ns) lαa
(m) lT (m) lαa

(m) lαa
(m)

(Ti solide) (Ti solide) (Ti liquide) (Ti liquide)

193/8 9.3 ·10−7
3.87 ·10−5

9.3 ·10−7
4.13 ·10−5

248/21 1.08 ·10−6
6.28 ·10−5

1.8 ·10−6
6.70 ·10−5

351/17
10−6

5.65 ·10−5 10−6
6.03·10−5

Tableau 3.13 � Profondeur de pénétration et longueur de di�usion de la haleur dans le

titane sous nos onditions de simulation.

3.3.2 Proessus pris en ompte

Le plasma induit par laser est un mélange gazeux qui évolue dans gaz environnant

onstitué d'hélium(He) et qui ontient des espèes neutres (Ti), exitées (Ti

∗
), une fois

ionisées (Ti

+
), et des életrons (e

−
).

Les proessus pris en ompte dans notre modèle hydronynamique sont :

� L'exitation / désexitation par impat életronique

Ti + e− + 0.9(eV) ↔ Ti

∗
+e−

� Ionisation /reombinaison de l'état exité par impat életronique :

Ti

∗
+ e− + 5.92 (eV) ↔ Ti

+
+e−+e−

� Photoionisation de l'état exité

Ti

∗
+ hν → Ti

+
+e−

Ave hν= 6.4 eV pour un rayonnement laser de longueur d'onde de 193 nm

5 eV pour un rayonnement laser de longueur d'onde de 248 nm

et 3.5 eV pour un rayonnement laser de longueur d'onde de 351 nm

� L'absorption du rayonnement par Bremsstrahlung inverse.
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Figure 3.59 � Shéma représentatif des di�érentes réations prises en ompte dans notre

modèle à inq espèes.

1 et 1' indiquent les proessus d'exitation et de desexitation par impate életronique

à partir du niveau fondamental Ti pour le proessus diret et à partir du niveau exité

Ti

∗
pour le proessus inverse respetivement. 2, 2', 2� représentent l'ionisation par im-

pat életronique, la reombinaison à trois orps de l'espèe une fois ionisée Ti

+
et la

photoionisation de l'état exité respetivement.

3.3.3 Seuil d'allumage et validation

A�n de valider notre approhe pour l'étude de l'ablation laser d'une ible en titane,

le même modèle que pour le uivre a été utilisé pour déterminer des seuils d'allumage

plasma sous les onditions expérimentales et théoriques de Clarke et al [7℄ et Dyer et

al [8℄ respetivement.

A�n de proéder à la validation, nous avons �xé la pression du gaz environnant à 10 Pa,

pour nous rapproher autant que possible de la ondition d'ablation sous vide admise par

Clarke et al et Dyer et al [7, 8℄.

Dans le tableau (3.14) nous présentons une omparaison entre nos seuil d'allumage

plasma alulés par notre modèle et les seuils expérimentaux de Clarke et théorique de

Dyer.

Il est laire que les seuils obtenus par la présente étude sont prohes des seuils expé-

rimentaux, e qui montre l'e�aité du modèle utilisé et la pertinene des proessus pris

en ompte.
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λ τ Exp Théo(Erreur%) Num(Erreur%)

193 nm 8 ns 0.8J/m

2
>0 0.6J/m

2
(25)

248 nm 21 ns 1.365J/m

2 0.525J/m

2

(61)
0.95J/m

2

(30)

355 nm
17 ns 1.496J/m

2 0.935J/m

2

(37.5)
0.96J/m

2

(35)

Tableau 3.14 � Comparaison des seuils d'allumage plasma alulés par notre modèle ave

des seuils expérimentaux en supposant que l'interation à lieu sous vide. [7, 8℄ λ, τ , Exp,
Théo, Num sont la longueur d'onde du rayonnement, la durée de l'impulsion, les seuils

expérimentaux, les seuils théoriques et nos seuils numériques respetivement
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Figure 3.60 � Températures des életrons et des partiules lourdes au seuil d'allumage du

plasma pour trois longueurs d'ondes 193, 248 et 351 nm à la première ellule du domaine

gazeux. Teg et Tg représentent la température életronique et la température des partiules

lourdes respetivement

La �gure (3.60) montre la variation de la température des életrons et elle des espèes

lourdes au seuil d'allumage pour trois longueurs d'ondes 193, 248, 351 nm. A 193 nm le

plasma s'allume ave une température életronique de 18000 K alors qu'à 248 et 351 nm

il s'allume à 13000 K et 23000 K respetivement. Pour une longueur d'onde de 193 nm,

le plasma est rée et maintenu, et l'éhange d'énergie entre les életrons et les partiules
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lourdes est visible à travers le temps. A 248 nm le plasma est maintenu pendant seulement

5 ns après l'allumage alors qu'à 351 nm le plasma disparait aussit�t qu'il s'est formé. Cei

est dû au proessus de photoionisation dont la ontribution pour le maintient du plasma

dépend de l'énergie de l'impulsion.

Cette validation étant faite, nous pouvons maintenant passer à l'étude de l'ablation

laser d'une ible en titane par des impulsions lasers nanoseondes ultraviolettes.

3.3.4 Seuils de fusion et d'évaporation

Les seuils de fusion et d'évaporation du titane que nous présentons dans le tableau

(3.15), ont été alulés ave les mêmes onditions que eux employés pour le alul des

seuils d'allumage du plasma.

Longueur

d'onde (nm)

Durée

d'impulsion

(ns)

Fusion

(J/cm2
)

Evaporation

(J/cm2
)

193
8 0.11 0.13

248 21 0.2 0.21

355 17 0.23 0.25

Tableau 3.15 � Seuils de fusion et dévaporation d'une ible en titane

3.3.5 Érantage plasma

A�n de mettre en évidene l'e�et de l'érantage plasma, nous présetons les deux �-

gures (3.61) et (3.63). La première représente la variation de l'érantage plasma pour un

rayonnement laser d'une longueur d'onde de 193 nm et d'une durée d'impulsion de 8 ns

pour quatre di�érentes densités d'énergies, quant à la seonde, elle illustre l'importane

de l'e�et de l'érantage plasma pour trois di�érentes longueurs d'ondes 193 nm, 248 et

351 nm pour une densité d'énergie de 2.5 J/m

2
.
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Figure 3.61 � Variation de l'e�et de l'érantage plasma pour une impulsion laser de durée

de 8 ns et quatre densités d'énergie 1, 2, 2.5 et 3 J/m
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Figure 3.62 � Comparaison entre l'e�et du plasma shielding de trois longueurs d'ondes

193, 248 et 351 nm pour une densité d'énergie de 2.5 J/m

2

La �gure (3.61) montre que pour une densité dénergie de 1 J/m

2
en moyenne 24% de
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l'énergie du rayonnement est absorbée par le plasma induit par laser et empêhée don

d'atteindre la surfae de la ible. Pour les autres densités d'énergie 2 J/m

2
, 2.5 J/m

2

et 3 J/m

2
, en moyenne 55%, 61.5 % et 67% du rayonnement laser sont absorbée par le

plasma respetivement.

L'analyse de la �gure (3.63) permet de déterminer les taux de l'énergie du rayonnement

absorbée par le plasma dans le as des longueurs d'onde 193 nm, 248 nm et 351 nm qui sont

61.5 %, 38% et 33% sont respetivement. L'e�et d'érantage plasma est plus important

pour les ourtes longueurs d'ondes ar les photons des ourtes longueurs d'ondes sont

plus énergétiques, et sont don beauoup plus absorbés par le plasma avant d'atteindre

la ible, notamment à travers le proessus de photoionisation.
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Figure 3.63 � Variation du taux d'érantage plasma en fontion de la densité d'énergie

pour un rayonnement de 193 nm et une durée d'impulsion de 8 ns

Les osillations observées dans les �gures (3.61) et (3.63) sont du à un régime d'auto-

régulation [8℄ qui peut être justi�é omme suit : quand l'absorption du rayonnement laser

par le plasma devient importante la quantité du rayonnement qui atteint la ible diminue.

Ainsi le taux de partiules qui quittent la ible par évaporation se trouve également

diminué, et les densités des espèes ionisées et neutre diminuent aussi à leur tour. Cei

mène à la rédution de l'absorption de l'énergie de l'impulsion par le plasma e qui fait

augmenter la quantité du rayonnement qui atteint la surfae de la ible. Cei est observée

quand le taux du plasma shielding diminue. Quand la quantité du rayonnement qui arrive

jusqu'au matériau devient importante, plus de partiule ont tendane à quitter la ible dû

au proessus d'évaporation ainsi le nombre d'espèes neutres et ionisées sera augmenté.

Cei est observée quand le taux du plasma shielding est en hausse. Cette alternane

de hau�age et de refroidissement du plasma et du matériau se manifeste sous forme

d'osillations ausées par l'e�et du plasma shielding.
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3.3.6 Profondeurs ablatées

Les �gures (3.64) et (3.65) représentent les variations temporelles des profondeurs

ablatées dans le as de rayonnements laser de 193 et 248 nm. Nous pouvons voir que la

profondeur ablatée dans le as d'une longueur d'onde de 248 nm et d'une densité d'énergie

de 3 J/m

2
est beauoup plus importante que dans le as d'une longueur d'onde de 193 nm

pour la même densité d'énergie. 0.12 µm ontre 0.08 µm. Cei est une onséquee direte

de l'e�et de l'érantage plasma. Comme nous l'avons déjà expliqué, plus la longueur d'onde

est grande plus le taux du plasma shielding est réduit, ainsi beauoup plus d'énergie du

rayonnement arrive à atteindre la ible e qui fait que d'avantage de matière peut être

extraite.
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Figure 3.64 � Variation temporelle de la profondeur ablatée par une impulsion de 193

nm( 8 ns).
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Figure 3.65 � Variation temporelle de la profondeur d'ablation par une impulsion 248

nm (8 ns).

3.3.7 Déséquilibre thermique dans le plasma

Les �gures (3.66) et (3.67) représentent les variations de la température életronique

et elle des espèes lourdes dans la première maille du domaine gazeux et dans toute la

plume respetivment pour des impulsions laser de durée de 8 ns (193 nm) et de 17 ns (351

nm) pour une densité d'énergie de 2.5 J/m

2
.

Pour une longueur d'onde de 193 nm le premier pi de température est de 64 000 K et

le deuxième à 45 000 K. La température des espèes lourdes augmente jusqu'à e qu'elle

oïnide ave la température életronique ave un pi de 55 000 K. Pour une longueur

d'onde de 351 nm la température életronique atteint un maximum de 35 000 K alors que

elle des partiules lourdes augmente jusqu'à atteindre une valeur maximale de 34 000

K. Le déséquilibre életronique est beauoup plus prononé dans un plasma induit par

une impulsion laser de ourte longueur d'onde à ause du proessus de Bremsstrahlung

inverse, il est également enore plus important aux premièrs instants de formation du

plasma ar les életrons doivent d'abord être formé et aquérir su�samment d'énergie

pour qu'ils puissent en éhanger ave les espèes lourdes grâe aux proessus ollisionnels.

L'e�et du déséquilibre est réduit après la �n de l'impulsion ar le plasma rentre en phase

de thermalisation.
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Figure 3.66 � Comparaison entre la température des életrons et elles des espèes lourdes

à la première maille du domaine gazeux pour des rayonnement de longueurs d'ondes de

193 et 351 nm et une densité d'énergie de 2.5 J/m

2
, Tg et Teg représentent les temp

ératures des partiules lourdes et des életrons respetivement.

Les osillations observées dans la �gure (3.66) apparaissent ar la première maille du

domaine gazeux se situe là ou la matière nouvellement ablatée qui est sous la forme d'une

vapeur froide, est en ontat ave le plasma préexistant.
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Figure 3.67 � Variation spatiale du déséquilibre életronique dans la plume pour des

impulsions de durées de 8 ns (193 nm) et 17 ns (351 nm) et une densité d'énergie de

2.5 J/m

2
à 14 ns. Tg et Teg représentent les températures des partiules lourdes et des

életrons respetivement.

3.3.8 Dynamique et expansion du plasma

Après avoir étudié le déséquilibre életronique dans le plasma de titane, nous allons

nous intéresser à ses variables aratéristiques à savoir sa pression (3.68), sa vitesses (3.69)

et les densités des di�érentes espèes qui le omposent y ompris le gaz environnant (3.70).

La �gure (3.68) représente la variation spatiale de la pression dans la plume à di�érents

instants pendant et après la �n de l'impulsion pour une impulsion laser de 8 ns de durée

et d'une longueur d'onde de 193 nm. La pression dans la plume dépend de l'énergie du

rayonnement. Plus grande est l'énergie du rayonnement plus importante est la pression

dans la plume. La pression de la vapeur est la plus élevée près de la surfae de la ible

et diminue rapidement dans le reste de la plume en expansion qui s'étend en diretion du

rayonnement inident.
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Figure 3.68 � Variation spatiale de la pression de la plume rée par une impulsion de

durée de 8 ns et une longueur d'onde de 193 nm pour quatre densités d'énergie di�érentes.

Cei se traduit par une augmentation de la vitesse de la plume, et don une expansion

rapide et la formation d'une onde de ho. Le déplaement du front de ho peut être

failement suivit à haque instant ar elui i orrespond à la position où la vitesse s'annule

brutalement.

Une analyse des �gures de vitesse (3.69), permet de mettre en évidene les onsé-

quenes de l'e�et plasma shielding. Comme nous l'avons déjà vu, le taux de l'érantage

du rayonnement laser par la ible est plus important pour les densités d'énergie les plus

élevées. Les espèes dont la plume est omposée deviennent plus énergétiques et fortement

aélérées. L'expansion de la plume ne dure pas indé�niment, à un ertain moment elle

est ralenti par le gaz environnant au niveau du front de ho.
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Figure 3.69 � Variation spatiale de la vitesse de la plume rée par une impulsion de

durée de 8 ns et une longueur d'onde de 193 ns pour quatre densités d'énergie di�érentes.
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Figure 3.70 � Variation spatiale de la densité des espèes neutres (Ti), exitées (Ti

∗
) et

une fois ionisées ainsi que elle du gaz ambiant (He) pour une impulsion de 8 ns de durée

et une longueur d'onde de 193 ns pour une densités d'énergie de 2 J/m

2
.

La �gure (3.70) montre que les espèes neutres restent onentrées près de la surfae
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du matériau, leur densité a tendane à diminuer au fur et mesure qu'on s'éloigne de la

surfae en diretion du rayonnement et en fontion du temps après la �n de l'impulsion.

Ce omportement est dû à la formation d'életrons libres, d'espèes exités et ionisées

grâe à l'absorption du rayonnement laser par la vapeur de titane qui roit ave le temps.

Le gaz environnant, a quant à lui, de faibles densités près de la surfae de la ible ar

la plume en expansion le repousse loin du matériau et il a de très fortes densités aux

alentours du front de ho après lequel elles baissent brusquement pour devenir égales à

la densité de l'hélium à pression atmosphérique.

3.3.9 Comparaison ave le uivre

Puisque le titane et le uivre sont deux matériaux largement utilisés dans les proédés

par laser, une omparaison entre nos résultas sur le uivre et le titane peuvent être d'un

très grand intérêt. Parmi les di�érents aspets de l'interation nous avons fait le hoix de

omparer les résultats des seuils de fusion, évaporation et allumage plasma ainsi que les

profondeurs ablatées et les taux de l'érantage plasma.

Les tableaux (3.16) et (3.17) résument les seuils de fusion, d'évaporation et d'allumage

plasma respetivement alulés pour haun des matériaux. Dans le tableau (3.18) nous

présentons des exemples omparatifs de profondeurs ablatées alulées sous les mêmes

onditions pour les deux matériaux.

D'une manière générale nous pouvons dire que nos aluls prédisent des seuils plus

bas dans le as du titane, et des profondeurs ablatées beauoup plus importantes.

Une analyse des propriétés thermophysiques et optiques des deux matériaux nous ont

permis d'attribuer le fait que les seuils sont plus bas dans le as du titane, à sa très basse

ondutivité thermique dans les phases solides et liquides. Ce qui signi�e que beauoup

moins d'énergie est di�usée au sein de la ible. A haque fois que le rayonnement laser est

absorbé par le matériau et onverti en haleur, il reste relativement onentré au niveau

l'épaisseur de pénétration. Cette aumulation d'énergie fait que moins d'énergie est re-

quise pour initier les proessus de fusion et d'évaporation.

Bien qu'il n'y ait pas de très grande di�érene entre les potentiels d'ionisation du

uivre et du titane (7.2 et 6.8 eV) il existe une di�érene onsidérable entre les seuils

d'allumage plasma des deux matériaux. Cette di�érene est piloté par les seuils d'évapo-

ration, qui omme nous l'avons indiqué plut�t sont très bas dans le as du titane. Les

seuils d'allumage plasma sont plus importants dans le as du uivre en omparaison ave

eux du titane. Dans le as de la plus ourte longueur d'onde la di�érene entre les seuils

d'allumage pour les deux matériau n'est pas très grande. Cei est du au fait que dans

le as des ourtes longueurs d'onde qui portent des photons très énergétiques, le proes-

sus de photoionisation est dominant et don responsable du laquage optique de la plume.

La quantité du rayonnement absorbée par le plasma formé au dessus de la surfae de la

ible et don empêhée d'atteindre ette dernière, montre par exemple pour une impulsion

de 193 nm (8 ns) et des densités d'énergie de 2 et 2.5 J/m

2
que le taux du plasma shielding

est supérieur de 5 et 9% respetivement pour le plasma de uivre omparé à elui du titane.

Cette petite di�érene dans le taux d'érantage plasma ontribue relativement peu au fait
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qu'une quantité de matière plus importante est ablatée dans le as du titane. Le fait que

le taux d'érantage plasma soit plus bas dans le as du titane, signi�e que beauoup plus

d'énergie arrive jusqu'à la surfae de la ible et absorbée par le matériau et puisque le

titane est aratérisé par une faible ondutivité thermique, ei signi�e qu'il y a très

peu de perte d'énergie dues au proessus de di�usion de la haleur au sein du matériau.

Ainsi moins d'énergie est requise pour initier le proessus d'ablation e qui se traduit par

de plus importants taux d'ablation au ours du temps. Le fait que les taux d'érantage

plasma soient faibles dans le as du titane, ontribue à e que les quantités de matière

ablatée dans e as soient plus élevées, néanmoins ette di�érene reste prinipalement

due aux faibles valeurs de la ondutivité thermique du titane.

λ(nm)/τ(ns)
Seuils de fusion J/m

2
Seuils d'évaporation J/m

2

Cuivre Titane Cuivre Titane

193/8 0.4 0.11 0.6 0.13

248/21 0.7 0.2 1.35 0.21

351/17 0.7 0.23 1.1 0.25

Tableau 3.16 � Comparaison entre les seuils de fusion et d'évaporation du uivre et du

titane, λ et τ étant la longueur d'onde et la durée de l'impulsion.

λ(nm)/τ(ns)
Seuils d'allumage plasma J/m

2

Cuivre Titane

193/8
0.84 0.6

248/21 1.7 0.95

351/17 1.9 0.96

Tableau 3.17 � Comparaison entre les seuils d'allumage plasma du uivre et du titane.
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λ(nm)/τ(ns)
Densité

d'énergie

J/m

2

Profondeur ablatée (nm)

Cuivre Titane

193/8 2.5 0.05 0.07

3 0.05 0.08

248/21 2 0.03 0.085

2.5 0.05 0.095

3 0.05 0.11

Tableau 3.18 � Exemples de omparaison entre les profondeurs d'ablation du uivre et du

titane alulées sous les mêmes onditions.

La �gure (??) montre que ontrairement au uivre, les seuils d'évaporation du titane

sont très prohes de ses seuils de fusion. Nous pouvons également voir que les seuils

d'allumage du titane sont ompris entre les seuils de fusion et d'évaporation du uivre.

Les seuils de fusion du uivre sont quant à eux ompris entre les seuils d'évaporation et

d'allumage du titane.
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Figure 3.71 � seuils de fusion d'évaporation et d'allumage en fontion de la longueur

d'onde pour le uivre et le titane.
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3.4 Conlusion

Dans e hapitre onsaré à la présentation et disussion de nos résultats de simula-

tion. Avant d'entamer nos études nous avons d'abord validé notre modèle thermique 1D

au moyen des propriétés des matériau et des paramètres des rayonnements onsidérés.

Ensuite nous avons validé notre approhes en alulant des seuils d'allumage plasma que

nous avons omparé à des seuils théoriques et expérimentaux déterminés sous les mêmes

onditions. En premier lieu nous avons étudié le proessus d'ablation d'une ible en uivre,

par des impulsions laser de rayonnements ultraviolet ArF (193 nm, 8 ns), KrF (248 nm,

21 ns) et XeF (351 nm, 17 ns).Dans une première étape nous avons pris en ompte la

présene de seulement inq espèes dans notre modèle hydrodynamique. Par la suite nous

nous sommes intéressés à la mise en évidene de l'impat de la présene des espèes dou-

blement ionsié sur le proessus d'ablation, en partiulier sur le seuil d'allumage, l'e�et

d'érantage, la profondeur ablatée et l'expansion de la plume. En plus du uivre nous

avons mené une étude sur l'ablation laser d'un matériau en titane et avons omparés les

résultats obtenu dans e as à eux relatifs au uivre.
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Conlusions

La ompréhension de l'aspet fondamental de l'interation laser-matière permet d'op-

timiser ses paramètres pour de nombreuses appliations notamment la PLD et la LIBS.

Cei est la prinipale motivation derrière e travail. Dans ette thèse nous avons proposé

un modèle dérivant l'interation des impulsions de rayonnement ultraviolet en régime

nanoseonde ave des ibles métalliques. Ce modèle en question a été présenté dans le

deuxième hapitre de e manusrit qui a été préédé par un premier hapitre dédié à

un état de l'art de la modélisation de l'interation laser-matière. Le troisième et dernier

hapitre a été quant à lui onsaré à la présentation de nos résultats de simulation.

Nous avons prouvé la �abilité de notre modèle en omparant les seuils d'allumage

plasma qu'il prédit ave des seuils expérimentaux et théoriques et ei dans le as de l'in-

teration d'impulsions laser ultraviolettes (193 nm (8 ns), 248 nm (21 et 30 ns) et 351 nm

(17 ns)) ave une ible en uivre. Le fait que nos résultats soient en meilleur aord ave

les résultats expériementaux prouve que notre notre étude a été soigneusement menée en

prenant en ompte les proessus les plus pertinents qui apparaissent lors de l'interation.

Nous avons examiné l'importane du déséquilibre életronique et nos résultats ont dé-

montré que l'hypothèse de l'équilibre thermodynamique loal largement utilisées dans la

littérature dans le adre de l'étude des plasmas induits par laser doit être révisée. Nous

avons exmainé l'e�et de l'érantage plasma ainsi que la dynamique de la plume en expan-

sion.

Notre modèle a été en suite amélioré de telle sorte qu'il puisse prendre en ompte la

présene d'espèes deux fois ionisées, ei a été appliqué au as du uivre, ar de nombreux

travaux prennent en ompte la présene du Cu

2+
soit dans des modèles hydrodynamique

dans le adre de l'hypothèse de l'équilibre thermodynamique loal, soit dans des modèles

inétiques 0D. Dans notre as nous avons pris en ompte la formation du Cu

2+
dans notre

modèle hydrodynamique 1D qui prend en ompte le déséquilibre thermique entre les

életrons et les espèes lourdes ontenues dans le plasma induit par laser. Notre prinipal

objetif été d'étudier l'e�et de la présene des espèes doublement ionisées dans le plasma

non seulement sur sa dynamique en examinant sa température, sa vitesse d'expansion, les

densités des di�érentes espèes qu'il ontient mais également sur le matériau en question

en évaluant la profondeur d'ablation et le taux de l'érantage plasma.

Nos résultats ont montré que la présene du Cu

2+
n'a auun e�et sur les seuils d'al-

lumage plasma ni sur les profondeurs ablatées, ar elles-i atteignent leur maximum

avant le début de l'e�et de l'érantage plasma. Il a été montré que l'érantage plasma

est légèrement a�eté par la présene des espèes doublement ionisées (4 et 6% pour des

rayonnements laser de deux densités d'énergies de 2 et 3 J/m

2
respetivement), e qui

est prinipalement dû à leur ontribution dans l'absorption du rayonnement par inverse

Bremsstrahlung.

La légère augmentation de la quantité de l'énergie du rayonnement absorbée par le

plasma due à la présene des ions deux fois ionisés a des e�ets non négligeables sur

sa dynamique. Le déséquilibre thermique entre les életrons et les espèes doublement

hargées dans le plasma s'est révélé être d'une très grande importane quand les espèes

doublement ionisées sont prises en ompte.

Nous avons également montré que la densité maximale du gaz environnant qui est

poussé loin de la surfae du matériau par l'expansion supersonique du plasma induit par
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laser au niveau du front de ho est légèrement a�etée par la présene des espèes dou-

blement ionisées, en partiulier après que l'intensité du rayonnement laser atteigne son

maximum. Le gaz environnant est poussée loin de la surfae du matériau sur une distane

qui reste onstante ave et sans la présene du Cu

2+
.

L'étude que nous avons menée sur le titane peut être onsidérée omme une seonde

validation de notre approhe qui vise à dérire l'interation des impulsions ultraviolettes

nanoseondes ave des ibles métalliques. A notre onnaissane auune étude de e genre

n'a été déjà menée sur le titane. Nous nous sommes don intéressée au proessus d'ablation

d'une ible en titane et plus partiulièrement au déséquilibre thermique dans le plasma

de titane. Dans e as là notre approhe à été validée de la même manière que dans le as

du uivre, 'est à dire en alulant des seuils d'allumage plasma induits par des rayon-

nement laser de di�érentes longueurs d'onde et durées d'impulsion. La omparaison de

nos résultats ave des résultats expérimentaux et théoriques ont montré que nos résulats

sont en bon aord ave les résultats expérimentaux, e qui prouve une fois de plus que

notre approhe prend en onsidération les proessus les plus pertinents qui interviennent

lors de l'interation et que le déséquilibre thermique entre les életrons et les partiules

lourdes doit être pris en ompte lors de la modélisation des plasmas induits à partir de

ibles métalliques.

L'étude omparative que nous avons e�etué entre des résultats obtenu dans le as du

titane ave eux du uivre a montré l'existene d'éarts onsidérables notamment pour

les seuils de fusion, évaporation et allumage plasma ainsi que des profondeurs ablatées.

Ces éarts ont été prinipalement attribué à la faible valeur de la ondutivité thermique

du titane (0.22 W m

−1
K

−1
(solide), 0.33 W m

−1
K

−1
(liquide)) omparée à elle du

uivre (3.8 W m

−1
K

−1
(solide), 1.7 W m

−1
K

−1
(liquide))

Perspetives

Pour de futures études il serait très intéressant d'appliquer notre étude sur d'autres

matériaux, a�n de déterminer leur seuils de fusion, évaporation et allumage plasma dans

le but d'établir des relations entre leur propriétés optiques et thermophysiques et les seuils

en question.

Il serait également utile d'intégrer la dépendane en température des propriétés ther-

miques et optique des matériaux et de faire évoluer le modèle de telle sorte qu'il puisse

prendre en ompte les phénomènes de thermo et photoémission, le hau�age du matériau

par les radiations émises par le plasma et l'ionisation du gaz ambiant.

Nous projetons de faire évoluer le modèle pour qu'il puisse non seulement dérire

l'ablation laser en régime ultra-ourt (ie : impulsions pio et femtoseondes) mais aussi

ouvrir d'autres intervalles du spetre életromagnétique (ie visible et infrarouge).

Mettre en plae un dispositif expérimental serait idéal pour que l'on puisse onfronter

nos résultats de simulation à des as réels, ça nous permettrait de faire évoluer d'avantage

notre outil de manière à e qu'il puisse être apable de dérire l'intération quelque soit

les propriétés du rayonnement et la nature du matériau.
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 ملخص
 

يمكن ان  الهدف من وذه الرسالة وو المساومة في تطوير نموذج شامل يسمح بوصف العوامل المختلفة التي

بعين  خدناأخلال تفاعل ليزر نابض نانو ثانية و/ او بيكو ثانية مختلفة، من اجل تحسين نموذج التفاعل تظهر

نوعية المادة.، مدة الهبض والطول الموجي( و)كثافة الطاقةزرالليالاعتبارخاصيات  

العديدةالتي لتطبيقاتنظرا لطبيعة وذا العمل وو نظري بحت لأنه يركز فقط على الهموذجة التي لها أومية كبيرة   

لتحليل المادةووي تقهية واعدة ترتكز على تفاعل الليزر والمادة مثل   

 

فاعل، المحاكاث العدديت، تفاعل الليزر و المادة، البلازما: ليزر نابض، التالرئيسية لكلمات ا  
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