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Liste des symboles

Pi
PouaP

Coefficient d’absorption du matériau
Coefficient de Bremsstrahlung inverse électron-ion.
Coefficient de Bremsstrahlung inverse électron-neutre.
Diffusivité thermique

La chaleur latente de vaporisation

le temps d’évaporation d’une maille

La taille d'une maille

Le débit de la masse ablatée

Conductivité thermique

Nombre d’électrons dans la sphére de Debye.
La masse molaire des électrons

La masse molaire de 1’espéce i

Nombre d’Avogadro

Fréquence du rayonnement

Le terme source massique de 1’espéce i

Le terme source de 'énergie électronique

Le terme source de 'énergie des especes lourdes
La constante des gaz parfaits

La densité du mélange

Densité partielle de I'espéce i

Densité de la vapeur

Section efficace de photoionisation.

Temps de relaxation des électrons.

Durée de 'impulsion

Temps correspondant & une intensité maximale du rayonnement
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E L’énergie totale des espéces lourdes

E. L’énergie électronique

P Pression totale du mélange gazeux

=) La pression atmosphérique

P, Pression totale des électrons

b Pression totale des espéces lourdes

P La pression du gaz au dessus de la surface du matériau
U Vitesse de la plume

Cgs Terme de correction d’émission stimulée

s

E* Energie d’excitation

Et  Energie d’ionisation

E,; E,, Energie des niveaux n et m

E,; E,, Energie des niveaux n et m

Erp  Taux d’énergie absorbée par inverse Bremsstrahlung

re¢ Energie gagnée par les électrons durant la recombinaison & trois corps.

e
Ecen Energie d’échange entre les électrons et les particules lourdes.
Eimp Energie d’éxcitation par impacte électronique

Eioni Energie d’ionisation par impacte électronique

g, &n Poids statistique des niveaux n et m

H Enthalpie

h Constante de Planck

Iy(t) Profil temporel du rayonnement incident

Iy Potentiel d’ionisation d’un atome d’hydrogéne

I(x,t) Intensité du rayonnement transmise transmise a une distance x dans la cible au
temps t

kg Constante de Boltzmann
K._;; K;_. Taux d’ionisation et de recombinaison a trois corps par impacte électronique
Ks_¢; Ke—y Taux d’excitation et désexcitation par impacte électronique

m, Masse des électrons

R Reéflectivité du matériau

Sq Terme source du chauffage de la cible par laser
T Température

t temps
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Ty Température d’ébullition & pression atmosphérique
T, Température d’ébulition

T, Température électronique

X Position (distance)
Xe Taux des électrons a I'équilibre
Xf distance maximale dans le matériau affectée par les effets thermiques

x;; X; Taux des espéces i et j fois ionisées a ’équilibre

X, ; X, Taux de population des niveaux n et m a I’équilibre
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Ce travail de thése qui est inscrit dans le cadre d’une collaboration entre le Labo-
ratoire de Physique Théorique (LPT) de l'université Abou Bekr Belkaid de Tlemcen
et 'Institut Universitaire des Systémes Thermiques Industriels (IUSTI) de l'université
d’Aix-Marseille, est une continuation de ce que nous avons commenceé lors de notre thése
de magistére soutenue en Juin 2012. Il a pour but de proposer une contribution a la
modélisation de l'interaction laser-matiére et des plasmas induits par laser. Pour ce faire
nous présentons une approche compléte décrivant les divers aspects de I'interaction des
impulsions lasers avec les solides et plus particuliérement les métaux.

Avant d’entrer dans le vif du sujet, nous présentons d’abord dans la présente introduc-
tion, des notions de base nécessaires a la compréhension de la physique de I'interaction
laser-matiére, ainsi que l'intérét de la modélisation au vu des divers applications qui en
découle. Nous revenons enfin vers la description de notre propre travail et ’organisation
de la suite du manuscrit.

Rayonnement laser

Laser : Acronyme pour Light amplification by stimulated emission radiation (Amplifi-
cation de la lumiére par émission stimulée de rayonnement). Les lasers sont des dispositifs
basés sur I'amplification cohérente d’'une onde lumineuse survenant lors de la traversée
d’un milieu actif par émission stimulée (figure(1)).

source de pompage J

SNV Y
€ X ¥

Miroir semi-réfléchissant

Miroir
réflechissant Milieu actif {solide, liquide ou gaz)
- B Rayon laser
E— > g desortie

FIGURE 1 — Principe de fonctionnement d’un laser

Si le taux des espéces (atomes ou molécules) du milieu qui se trouvent dans un état
excité est supérieur au taux de ces espéces a I'équilibre thermodynamique le phénoméne
d’émission stimulée peut devenir dominant on parle ainsi d’inversement de population.
[’onde s’enrichit alors en photons ayant tous des propriétés identiques : méme fréquence,
méme direction, méme polarisation et méme phase. Il en résulte une lumiére présentant
une excellente cohérence temporelle [1].
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FIGURE 2 — Inversement de population et émission d’'un rayonnement laser.

Depuis son invention vers la fin des années cinquante, le laser a été trés largement
développé de sorte qu’il puisse, en plus de ses propriétés fondamentales a savoir, la co-
hérence; la monochromacité et la directionnalité, couvrir un large domaine du spectre
électromagnétique, et délivrer de trés fortes puissances. C’est précisément ce dévelop-
pement associé aux propriétés des lasers, qui est a l'origine de ses différents domaines
d’application, quelques une de ces applications sont assez anciennes, presque aussi an-
cienne que le laser lui méme, alors que d’autres beaucoup plus récentes [1].

Un laser peut étre continu ou pulsé, selon que sa puissance soit constante ou bien
qu’elle prenne la forme d’impulsions pendant un certain laps de temps.
Les impulsions lasers peuvent étre classées en deux catégories [2]

— Impulsions courtes : milli, micro et nanoseconde
— Impulsions ultra-courtes : pico femto et attosecondes

Atto Femto pico nano micro milli

10718 10715 1071210 107® 107

FIGURE 3 — Echelle temporelle des impulsions laser

Les lasers pulsés sont capables de délivrer de trés hautes puissances, vu que leur
énergie est émise sur de courts intervalles de temps (milli, micro, nano, pico, femto ou
encore attosecondes), de plus cette puissance peut étre focalisée sur des spots de quelques
millimiétres 3] voir quelques micrométres de diamétre [4].
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FIGURE 4 — Exemple d’impulsions laser [5| (a) impulsion Gaussienne, (b) impulsion carrée,
(c) profile triangulaire, (d) impulsion réguliére, (e) impulsion croissante, (f) impulsion
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FIGURE 5 — Focalisation d’une impulsion laser
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type de laser l?jr’lg;lgzr dl;rjfssu énergie /pulse
CO, 10.6 pm 10 — 100 ps 0.1—51]
CO, 10.6 pm 200 ns 0.1J
Er :YAG 2.94 ym 170 ns 25 m]J
Nd :YAG 1.06 pm 5—10 ns 1-31J
Ruby 694.3 nm 0.2 — 10 ms 1 =500 J
Ruby 694.3 nm 5—30 ns 1-501J
Ruby 694.3 nm 10 ps 0.01—-0.51]
Nd :YAG 532.0 nm 4 — 8 ns 05—-217
Nd :YAG 354.7 nm 4 — 8 ns 0.2-0.717]
Laser N 337.1 nm 3—6ns 0.1 -0.6 mJ
XeCl Excimer 308 nm 20 — 30 ns 05—-11J
Nd :YAG 266 nm 3—5ns 0.1-031J
KrF Excimer 248 nm 25 — 35 ns 0.5-11J
ArF Excimer 193 nm 8 — 15 ns 8§ —15mJ

Tableau 1 — Exemple des laser pulsés les plus largement utilisés [6]

Etat plasma

Dés que les lasers ont été développés les scientifiques ont commencé a étudié leur uti-
lisation potentielle dans la production de plasmas suite a leur interaction avec la matiére.
Une premiére observation était qu’un laser pulsé pouvait produire un petit plasma dans
’air.

De méme que les états fondamentaux (solide, liquide et gazeux) sous lesquels se trouve
la matiére de notre environnement proche, le plasma est considéré comme étant le qua-
triéme état de la matiére. A 1’état solide, les atomes sont fermement emprisonnés dans un
réseau rigide. Si 'on chauffe une substance solide, les particules qui la constituent vont
s’agiter de plus en plus. Au fur et a mesure que la température augmente la substance
en question passe a I'état liquide puis gazeux. L’augmentation de la température au-dela
de celle qui a permis le passage de la substance a I'état gazeux va faire que les molécules
du gaz vont progressivement se briser et former un mélange d’atomes libres : le gaz mo-
léculaire devient gaz d’atomes libres. A des températures plus élevées encore 1’agitation
thermique des atomes est tellement grande que de violentes collisions se produisent, les
atomes peuvent alors étre ionisés, ainsi le milieu sera constitué d’un mélange d’ions et
d’électrons et d’espéces neutres, nommé plasma.
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FIGURE 6 — Etats de la matiére

On peut classer les plasmas selon leurs températures en deux grandes catégories :

1. Les plasmas froids qui peuvent & leur tour étre classés en deux sous catégories :

— les plasmas thermiques : également dits plasmas en équilibre thermique car les
électrons, les ions et les neutres ont une température voisine de 10* a 3 10* K. Le
milieu est partiellement ionisé.

— les plasmas froids hors équilibre thermique : Les électrons ont une température
supérieure & 10* K. Les particules lourdes neutres ou ioniques ont la méme tem-
pérature.

2. Les plasmas chauds : un plasma est dit chaud si la température des électrons et des
ions est supérieure a 10 millions de Kelvin. La densité électronique est supérieure a
10?2 ¢/em3. Ces plasmas sont en équilibre thermodynamique. A ces températures, le
plasma est totalement ionisé, toutes les particules composant le plasma portent une
charge. Contrairement aux plasmas froids ou seuls les électrons ont assez d’énergie
pour effectuer des réactions les ions des plasmas chauds sont suffisamment éner-
gétiques pour influer sur le comportement de celui-ci. Les plasmas chauds existent
dans la nature, dans les étoiles : telles que le soleil, et sont produites sur terre dans
les réacteurs nucléaires. Les collisions ions-ions sont celles qui caractérisent le plus
les plasmas chauds et leurs applications.

Un plasma est soumis a deux tendances, une tendance au désordre due a 1’agitation ther-
mique et une tendance a l’organisation due a I'aspect collectif que peut manifester I'in-
teraction Coulombienne. Ces deux tendances permettent au plasma de rester sous forme
ionisée, tout en restant globalement neutre.

De nombreux processus sont susceptibles d’avoir lieu au sein du plasma en raison des
divers interactions entre les différentes espéces qui le composent notamment :

— L’emission du rayonnement de freinage (Bremsstrahlung) : ce processus correspond

a I’émission d’'un photon lorsqu’un électron libre du plasma est dévié suite & une
collision avec un atome ou un ion du plasma.
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— La recombinaison radiative : qui consiste en I’émission d’un rayonnement lors de la
capture d’un électron par un ion

— L’émission spontanée : c’est le rayonnement émis lors de la transition d'un électron
entre deux états dans un atome neutre ou un ion.

— L’ionisation : qui est I’éxtraction d’un ou plusieurs électrons & un atome ou une
molécule. Dans les plasmas I'ionisation des atomes et ions se produit essentiellement
par collisions entre électrons et atomes ou molécules. La photo ionisation intervient
lorsque le plasma considéré est exposé a une source externe de rayonnement.

— absorption du rayonnement par Bremsstrahlung (rayonnement de freinage ) inverse :
qui est une collision inélastique entre un photon et un électron dans le champ d’un
ion, dans cette réaction le photon disparait et son énergie est essentiellement trans-
férée a 1’électron.

Ablation laser

L’interaction d’'une impulsion laser avec une cible solide peut étre essentiellement dé-
crite par les étapes suivantes [7] :

1. Absorption de I’énergie du rayonnement par le matériau et augmentation de sa
température.

La fusion et/ou évaporation d’une certaine quantité de matiére de la cible

Interaction du rayonnement laser avec la matiére évaporée, qui grace a cette absorp-
tion peut devenir ionisée et passer a I’état plasma

4. L’expansion du panache plasma dans le milieu environnant

[’ensemble de ses étapes peut étre résumé par la formation d’'un plasma a partir de 'ex-
traction d’une certaine quantité de matiére de la cible irradiée par 'impulsion laser est
communément appelé "ablation laser".

L’ablation laser en régime impulsionnel est un phénoméne assez complexe dont les
mécanismes ne sont jusqu’a présent pas totalement compris et maitrisés [8,9]. Cette com-
plexité est diie au fait que les processus qui apparaissent durant l’interaction varient selon :

— les caractéristiques du rayonnement laser
— la nature de la cible
— et le milieu environnant

L’interaction du rayonnement laser avec un échantillon est considérablement modifiée par
la présence de la matiére émise de la surface. La matiére éjectée exerce une haute pression
sur la surface et modifie ses caractéristiques de vaporisation. Puisque la densité du flux
du laser est trés élevée, la matiére éjectée peut étre chauffée d’avantage par absorption
du rayonnement incident.

Le plasma absorbant empéche la lumiére d’atteindre la surface de I’échantillon. A la
fin du pulse la matiére éjectée devient tellement chaude qu’elle commence & émettre du
rayonnement thermique. Une partie de cette radiation peut atteindre la surface de la cible
provoquant d’avantage de vaporisation.
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FIGURE 7 — Etapes de l'interaction laser-solide [10]

Les courtes impulsions, de trés hautes puissances ne produisent pas beaucoup de vapo-
risation en revanche elles arrachent une petite quantité de matiére de la surface, alors que
les plus longues de moindre puissance produisent des trous étroits et profonds dans la cible.

Le plasma induit par des impulsions ultra-courtes n’est pas soumis a un chauffage
additionnel par absorption du rayonnement laser comme c’est le cas des plasmas induits
par des impulsions courtes. Ainsi le volume du plasma produit dans le premier cas est
plus petit que dans le deuxiéme. En raison du chauffage additionnel du plasma produit
par des impulsions courtes, celui-ci s’étend en direction du rayonnement incident.

Interét de la modélisation

Puisque les applications des lasers se basent essentiellement sur leur interaction avec

la matiére, il est intéressant de développer des modéles physiques capables de décrire le
comportement de la matiére vis a vis des rayonnements lasers.
La recherche dans ce domaine est toujours d’actualité. Alors que beaucoup de modéles
ont été développés dans ce sens, on ne sait toujours pas décrire exactement ce qui se
passe lors de I'interaction laser-matiére de maniére a prédire ce qui en résulte et que ceci
corresponde aux observations expérimentales.

La modélisation de l'interaction des impulsions laser avec la matiére suscite ce tres
grand intérét car la maitrise et la compréhension de son aspect fondamental permettrait
d’optimiser les paramétres de I'interaction pour un grand nombre d’applications techno-
logiques telles que :

— La PLD(Pulsed Laser Deposition) une technique de dépot de couches minces par
ablation laser. Un faisceau laser est focalisé sur une cible placée dans une enceinte
ultra-vide. Si les conditions de 'interaction le permettent une certaine quantité de
matiére est extraite de la cible et transformée en un "panache plasma'".Grace a son
expansion ce panache contenant des espéces provenant de la cible va les transporter
vers un substrat placé vis-a-vis de la cible
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FIGURE 8 — Principe de la technique PLD [11]

— La LIBS (Laser induced breakdown spectroscopy) : une technique de microana-
lyse basée sur I'étude par spectroscopie d’émission d’'un panache plasma crée par
’ablation d’une cible. Cette technique emploie un pulse laser & basse énergie (ty-
piquement quelques dizaines jusqu’a quelques centaine de mJ) et une lentille de
focalisation pour générer un plasma a partir de la vaporisation d’une certaine quan-
tité de I’échantillon. Une portion de la lumiére émise par le plasma est collectée
et un spectrométre disperse la lumiére émise par les espéces atomiques et ioniques
excitées dans le plasma, un détecteur enregistre les signaux émis et les résultats
sont ensuite affichés sur un micro-ordinateur grace a un systéme électronique qui les
digitalise.

spectrométre

micro-
chambre

plasm
d’excitation
dqble ta

FIGURE 9 — Principe de la technique LIBS [12]

— La LA-ICP-MS : utilise le faisceau laser pour ablater de la matiére en surface. La
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matiére ablatée est ensuite introduite dans une torche a plasma et analysée par
spectrométrie de masse.

— La soudure par impulsion laser

— Le nano et micro usinage au laser

— Le traitement de surface par impulsions laser

Alors que les modéles développés pour des applications telles que la soudure, le traitement
de surface ou encore 'usinage par laser, s’intéressent exclusivement aux mécanismes de
I'interaction de I'impulsion avec la cible (absorption du rayonnement, changement de
phase, ablation), les modéles dédiés a des applications telles que la PLD visent a décrire
non seulement ce qui se passe au niveau de la cible mais également les différents processus
qui régissent la dynamique de la vapeur formée au dessus de la surface de la cible ainsi que
la formation du plasma et son expansion dans le milieu environnant. Pour des applications
telles que la LIBS ou la LA-ICP-MS (dont le but final est I’analyse spectrochimique des
échantillons) on cherche a développer des modéles qui permettent d’optimiser la qualité du
signal émis par les espéces contenues dans les plasmas induits par laser, pour de meilleures
performances analytiques.

Objectif du présent travail

Méme si dans le cadre de notre travail de magistére nous avons également étudié les
différents aspects de 'interaction, depuis les effets thermiques dans le matériau jusqu’a
I’expansion de la vapeur et la formation du plasma, notre étude s’est faite dans le cadre de
I’hypothése de I'équilibre thermodynamique local (ETL). Pour des raisons de simplicité
cette hypothése est largement admise [9,13-19] néanmoins, il existe un bon nombre de
travaux qui I'ont remise en question [20-24] mais qui se sont limité a 1’étude du plasma
avec des modeles 0D et sans se préoccuper de I'intégralité de 'interaction.

L’approche que nous adoptons, permet une étude globale de I'interaction, en couplant
un modeéle thermique unidimensionnel décrivant les effets thermiques dis a 1’absorption
du rayonnement par la cible, avec un modéle hydrodynamique unidimensionnel hors équi-
libre, décrivant la formation et la dynamique du plasma induit par laser.

Notre modéle a été initialement développé afin de décrire 'interaction des impulsions

laser nano et picoseconde avec les semiconducteurs. Il a été appliqué a I’étude de 1’ablation
laser du silicium cristallin sous les conditions de la PLD [7,25,26].
Nous 'avons fait évoluer d’abord pour qu’il puisse décrire 'interaction avec les métaux et
ensuite pour qu’il prenne en compte la présence des espéces doublement ionisées dans le
plasma induit par laser tout en considérant le déséquilibre entre les électrons et les espéces
lourdes constituants le plasma.

Lorsque nous avons entamé ce travail de thése nous nous sommes équitablement in-
téressé aux deux régimes, nano et picoseconde, cependant vu lI’énormité du travail de
modélisation qu’il fallait effectué pour chacun des deux régimes il nous fallait faire un
choix. Dans I’état de ’art, nous mettons en évidence la complexité de la modélisation de
I'interaction laser-matiére en régime picoseconde. Nous nous sommes donc focalisé sur le
régime nanoseconde qui en soit n’a pas été une tache facile mais qui nous a permis de vali-
der notre approche et d’apporter des contributions que nous présentons dans ce manuscrit
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et qui se sont soldées par des publications internationales. Se consacrer a la modélisation
de l'interaction laser-matiére en régime picoseconde pourrait faire 'objet d’un sujet de
thése a part.

Le présent manuscrit est organisé comme suit :

— Le premier chapitre : est consacré a la présentation d'un état de I’art sur la modé-

lisation de I'interaction laser matiére en régime court et ultra-court.

— Le deuxiéme chapitre : est consacré a la présentation de notre modéle et notre outil

numérique.

— Le dernier chapitre est enfin consacré a ’application de notre modéle sur 1’étude de

’ablation laser du cuivre (Cu) et du titane (Ti) et la présentation et discussion de
nos résultats de simulation.

— Nous terminons ce manuscrit par une conclusion générale et des perspectives.
— Quatre annexes présentent les publications internationales effectuées a partir de ces

travaux de thése.
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1.1 Modélisation de I'interaction laser-cible

Lors de I'interaction d’une impulsion laser avec une cible solide, son énergie est d’abord
absorbée par les électrons ensuite diffusée au sein du matériau.

Soit I, l,,, w, e la longueur de diffusion de la chaleur dans I’échantillon, la longueur
de pénétration du rayonnement dans la cible, le rayon du laser et ’épaisseur du matériau
respectivement.

Quand I’épaisseur de diffusion de la chaleur dans I’échantillon est largement plus
grande que la longueur de pénétration du rayonnement dans la cible et plus petite que le
rayon du laser et I’épaisseur du matériau (I, << lp << w,e) le flux de chaleur latéral due
a ’absorption de I'énergie de 'impulsion par le matériau peut étre négligé et la diffusion
de la chaleur au sein de la cible peut étre assimilée & un probléme & une seule dimension [1]

la, est 'inverse du coefficient d’absorption du matériau, et la profondeur de diffusion
de la chaleur qui caractérise la distance sur laquelle la variation de la température se
propage dans le matériau durant 'impulsion peut étre estimée par [2] :

Iy = \/2xt (1.1)

t étant la durée de 'impulsion et y la diffusivité thermique du matériau qui s’exprime

comme suit : .

X=— (1.2)
pCyp

Avec k, p, C, la conductivité thermique, la densité massique et la chaleur spécifique a

pression constante du matériau.

En pratique, hormis quelques exceptions [3|, cette condition est presque tout le temps
satisfaite, ce qui fait que les effets thermiques dans les matériau sont le plus souvent dé-
crits par des modéles & une seule dimension [1,4-9|.

En plus de la dimension du probléme de diffusion de la chaleur dans la cible, il est
nécessaire de savoir selon les caractéristiques du rayonnement et la nature du matériau
si un équilibre thermique peut exister entre les électrons et le réseau. C’est le temps de
relaxation électrons-phonons qui permet de répondre a cette question.

Avoir une estimation des temps caractéristiques de relaxation permet, de savoir, en
fonction de la durée de 'impulsion si un équilibre thermique entre les électrons et le réseau
peut exister durant I'impulsion et ainsi choisir le modéle adéquat qui permet de décrire
les effets thermiques induits dans le matériau dus a ’absorption du rayonnement.

Par exemple lors de l'interaction d'une impulsion laser avec un métal, son énergie
électromagnétique est absorbée par les électrons libres de la bande de conduction sur une
épaisseur de 10 nm [10], par inverse Bremsstrahlung. Cette absorption est suivit d’une
relaxation des électrons, diffusion de la chaleur et transfert d’énergie au réseau di au
couplage électron-phonon. [11-13].

Alors que le temps de collisions électrons-électrons 7, dans les métaux varie entre
107 et 10712 s (10 fs- 1 ps), le temps de relaxation électrons-phonons 7., est quant a
lui beaucoup plus long, ce qui est dii la grande différence de masse entre les électrons et
les ions, ce temps qui dépend de la force de couplage électrons-ions varient entre 10712 et
10719 s [10].
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a) Impulsion courte b) Impulsion ultra-courte

dépot de matiére vapeur

fondue vapeur —
m tii dCge Choe Gouttelettes
Conduction de Ia xpulsion de matiére : —
"~ fondue '/

chaleur 7= Liquid surchauffé

FIGURE 1.1 — Processus d’ablation laser en régime court et ultra court [14].

Il existe une grande différence entre les mécanismes qui gouvernent l'interaction laser-
matiére en régime court et ultra-court

1. Impulsions courtes "microseconde, nanoseconde"

Les impulsions sont largement plus grandes que les temps caractéristiques de re-
laxation, ceci implique que le transfert d’énergie entre les électrons et le réseau a
largement le temps d’avoir lieu et par conséquent on peut considérer que 1’équilibre
thermique entre ces deux sous systémes est toujours établi durant I'impulsion.

Ce qui se traduit par
T.=T,=T (1.3)

T, et T; représentent la température électronique et celle des ions respectivement,

Dans ce cas la variation de la température au sein de la cible peut étre donnée au
moyen d’une équation de la chaleur de forme générale :

oT(xz,t) 0 Kk IT(x,1)

Y :%[Cppiax |+ S(x,t) (1.4)

Avec k, p, Cp, S(x,t) : la conductivité thermique, la densité, la chaleur spécifique a
pression constante et le terme source.

En régime nanoseconde et pour des densités de puissance de lordre de 108 —
10™W /cm? les processus sucéptibles d’apparaitre durant I’ablation sont : la fusion,
la sublimation, la vaporisation et I’ionisation. Si la densité de puissance du laser est
suffisamment élevée, I’ablation non thermique est aussi importante et peut coéxister
avec ces mécanismes thermiques. Pour une impulsion nanoseconde avec des densités
de puissances inférieures a 10W /cm?, le mécanisme dominant est la vaporisation
thermique [15], la température de la surface du solide croit et une transition de phase
bien définie a lieu, du solide au liquide, du liquide a la vapeur et de la vapeur au
plasma. Quand la durée de I'impulsion est dans le régime nanoseconde, la derniére
partie de I'énergie laser peut étre absorbée par le plasma induit, ce processus est
communément appelé plasma shielding ou écrantage plasma.
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FIGURE 1.2 — Cratére formé par ablation laser d’une feuille épaisse en acier par une
impulsion laser nanoseond de 781 nm [16].

2. Impulsions ultra-courtes "pico et femtoseconde"

En régime ultra-court les impulsions sont beaucoup plus courtes que le temps carac-
téristiques de transfert d’énergie entre les électrons et le réseau. Durant I'impulsion
I’énergie ne peut étre instantanément transferée du gaz d’électrons au réseau d’ions
ainsi I’équilibre thermique entre les deux sous systémes électron- phonon n’est pas
établit.

Impulsion ultra-courte

Ablation

Réseau T;
cristallin

Diffusion

FIGURE 1.3 — Effets thermiques en régime ultra court [14].

Ainsi les modéles classiques purement thermiques qui décrivent I’ablation laser en
régime nanoseconde ne sont plus valides. Le processus de diffusion de la chaleur doit
étre décrit par un modeéle a deux températures [14]

ar, o, 1T,
Co—rr = —(ke%

5 = Ba )= G(I.-T)+S (1.5)
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oT;
ot
OuC,,C; sont les capacités thermiques volumique des électrons et du réseau, k.

la conductivité thermique des électrons et G le coefficient de couplage électrons-
phonon, qui est donnée par [13] :

Cit = G(T. ~ T) (1.6)

G=Cc/Te—ph (1.7)

En régime picoseconde les impulsions peuvent étre du méme ordre de grandeur que
les temps de relaxation électron-phonons. Dans ce cas la diffusion de la chaleur dans
le matériau peut dans certains cas (que nous évoquerons plus tard) étre modélisée
au moyen de ’équation de la chaleur classique [17,18].

Pour I’ablation laser en régime picoseconde le réseau peut fondre a travers des pro-
cessus thermiques et non-thermiques, dépendant de la densité de puissance du laser.
Les électrons sont éjectés de la surface de la cible durant I'impulsion, les électrons
libres peuvent intéragir avec I’air et absorber ’énergie du laser pour initier un plasma
d’air pendant la durée du rayonnement. Le plasma d’air se forme avant que la cible
se vaporise [19] [20]. Le plasma d’air au dessus de 1’échantillon, absorbe une partie
du rayonnement du laser incident. Contrairement a ’ablation laser en régime nano-
seconde ’écrantage du rayonnement par le plasma n’est pas causer par I’absorption
de la vapeur, en régime picoseconde cet écrantage est causé par le plasma d’air.

D’une maniére générale, le processus d’ablation en régime ultra-court est trés com-
plexe, afin de mettre en évidence cette complexité, divers mécanismes physiques ont
été proposé dans la littérature. Nous nous contentons d’en citer quelques un, no-
tamment les phases d’explosion et de séparation, la fragmentation, le point critique
la spallation, etc... [21].

FIGURE 1.4 — Cratére formé par ablation laser d’'une feuille épaisse en acier par une
impulsion laser picoseonde de 781 nm [16].
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1.1.1 Modéles basés sur I’équilibre
1.1.1.1 Approches analytiques

Un nombre considérable d’approches analytiques ont été développées pour étudier les
effets thermiques dans des matériaux irradiés par des impulsions laser.

Ces modéles s’intéressent aux types d’interactions qui provoquent le chauffage, la fu-
sion ou tout au plus I’évaporation de 1’échantillon [22-31].

Leur but est de pouvoir, a travers une description assez simplifiée du probléme de
I'interaction laser-cible et en utilisant des méthodes analytiques pour résoudre 1’équation
de la chaleur, obtenir des expressions de

— la variation spatio-temporelle de la température dans les différentes phases du ma-
tériau

— les temps caractéristiques pour initier la fusion et ’évaporation de la surface de
I’échantillon

— les profondeurs de fusion et d’ablation au niveau de la cible

Méme si ces approches analytiques ont été appliquées en grande partie pour étudier I’in-
teraction dans des régimes microsecondes, il est trés important de les évoquer dans cet
état de l'art car elles sont a l'origine de formules qui permettent d’estimer des grandeurs
caractéristiques telles que la profondeur de diffusion de la chaleur (1.1) et des temps
de fusion et d’évaporation en fonction des propriétés du matériau et des paramétres du
rayonnement. [’estimation de ces grandeurs caractéristiques permet non seulement de
définir la dimension du probléme mais également de gérer les conditions aux limites et le
changement de phases dans certaines approches numériques.

Ces approches sont d’une trés grande utilité notamment pour des applications telles
que la chirurgie, le découpage et le percage par laser. I’estimation des temps de fusion et
d’évaporation permet soit de controler ces processus ou les éviter si nécessaire.

L’absorption du rayonnement laser dans ces approches est considérée comme un proces-
sus purement surfacique, le terme source S(x,t) de I’équation (1.4) est toujours considéré
comme étant égale a zero. L’équation de la chaleur dans ce cas s’écrit comme suit :

62Tsol(x, t) 1 6Tsol (l‘, t)

— =0,0<z< 1.8
azx Xsol ot ’ . > ( )
et "absorption de I’énergie de I'impulsion par la surface de la cible est exprimée par :
a7130 ) t

ox

Tso1, Xsoo sont la température et la diffusivité de la phase solide respectivement, cette
derniére est donnée par ’équation (1.2). I, R,y et kgo : la densité de puissance du rayon-
nement, la réflectivité et la conductivité thermique du matériau en phase solide respecti-
vement.

La cible est supposée suffisamment épaisse pour qu’a une distance trés éloignée de sa
surface, la conditions suivante soit valide :

To(c0,t) =T, (1.10)
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Au début de I'interaction la cible est & température ambiante.
Teor(2,0) =T, (1.11)
Avec T, : la température ambiante.

Dans le but d’étudier le chauffage d’une cible en aluminium (Al) par une impulsion
laser, Hassan et al [22] sont parmi les premiers a avoir adopter une approche analytique
qui permet de déterminer en fonction des paramétres du rayonnement ; la profondeur de
diffusion de la chaleur dans le matériau ainsi que le temps nécessaire pour le début du

processus de fusion.
0(t) = /2Xsait (1.12)

(Tr = T0)?*Cy, Psoksor
2(1 — Rgo)I?

ou T} : est la température de fusion du matériau.

t,Cp...» Psol sont le temps, la chaleur spécifique a pression constante et la masse volumique
du matériau a I’état solide respectivement. Les expressions du temps de fusion varient en
fonction du choix de la solution de ’équation de la chaleur. En optant pour des solutions
différente que celle de Hassan et al [22], Shen et al [23], Shehawy et al [24] ou encore
Carlslaw [25] ont obtenu des expressions du temps de fusion variant de quelques facteurs
prés :

(1.13)

ty =

_ 2ksolpsolcp Tf - Ta

tm sol 2 1.14
3 ([(1 — Rsol)) (1.14)
3ksolpsole ! Tf - Ta 2
- o 1.15
4 <I(1 - Rsol)) ( )
7Tksolpsolc’p 1 Tf - Ta 2
t, — o 1.16
1 (1(1 - Rsol)) (1.16)

Hassan et al [22] ont également examiné I'impact de la prise en compte de la varia-
tion en fonction de la température de ’absorptivité de la surface de I’échantillon sur les
résultats obtenus et ceci en proposant une variation linéaire de la forme :

A=Ag+ A T, (1.17)

Avec A=1-R,, et T, la température de la surface de la cible. Ay et A; sont ’absorp-
tivité a température ambiante et la pente de la variation linéaire respectivement.
Cette étude leur a permis de conclure que la prise en compte de la variation en fonction
de la température du coeffcienet d’absorption permet d’avoir des estimations plus précises
des temps de fusion.

En plus d’avoir utilisé la méme procédure analytique pour déterminer les temps de
fusion et d’évaporation ainsi que les profondeurs ablatées en fonction de l’intensité du
rayonnement, Shen et al [23] ont étendu cette approche pour prendre en compte le pro-
cessus d’évaporation. Les formules qu’ils ont obtenues leur ont permis de dévaluer les
temps relatifs au début de 1’évaporation de plusieurs matériaux a savoir : 'aluminium
(Al), argent (Au), le cuivre (Cu), le titane (Ti)et le quartz.
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Aprés la fusion de la cible la méme procédure analytique est adoptée en tenant compte
de la présence des deux phases solide et liquide.

cible

Région liquide Région solide

faisceau laser
—_—P
Gaz T(x.0) T.(x,0)
ambiant (%,
e
S

Surface Interface

»x V/

0 S()

FIGURE 1.5 — Changement de phase dii a ’absorption de I’énergie du rayonnement laser.

Les équations de conduction de la chaleur dans les régions liquide et solide peuvent
étre décrite par 23, 32]

PTyg(a, 1) 1 OTjig(w,1)

=0,0<2< St 1.18
0 Xliq ot ,0< < S(1) ( )

82T80l(9c t) 1 8T l(l‘ t)
- AT 2 =0,8() <2< 1.19
g - Sl .S <a <o (1.19)

Avec les conditions aux limites suivante :

Kiig gx = (1 — Ry))I,z=0 (1.20)
Tsoi(x,t) = Tyig(x,t) =T, x = S(t) (1.21)
Tsor(z,t) =Ty, 0 — 00 (1.22)

Tiiq €t xiigsont la température et la diffusivité thermique de la phase liquide du maté-
riau. S(t) la position de I'interface solide/liquide.
kiiq et Ryiq sont la conductivité thermique et la reflectivité de la phase liquide du matériau.
Quand le solide fond , I'interface solide-liquide se déplace (dans la direction des z > 0 ).
Dans ce cas la chaleur latente de fusion absorbée a 'interface durant la fusion est délivrée
a l'interface grace a I’apport en chaleur en x = 0.

En écrivant I’équation du bilan énergétique a I'interface [32] :
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ds(t)

Gsol — Qliq = ,OL dt (123)

Gsol €t Qg : sont respectivement les flux venant des phases solide et liquide.

0Ty 0T}, ds(t)

[ksol O - ksola—x]x:S(t) = PLT (124)

Considérons maintenant les profiles de températures suivant dans les phases solides et
liquides respectivement : [23]

niq - Tsol eXp(— ) (125)

5liq(t)
—x — S(t)

0 ) (1.26)

Tsol = Tf exp(
satisfesants (1.21)et(1.22)

01iq(t) :profondeur de pénétration de la température dans la région liquide d,,(t) :pro-
fondeur de pénétration de la température dans la région solide

A partir de ces équations, des expressions de la position de U'interface solide/liquide et
du temps nécessaire pour initier le processus d’évaporation peuvent alors étre obtenues :

2X1iq (1= Riiq)% 1 C 1

kli 2)(12 (1 — Rli )2[2 1 [ k2 t+ 0]2
S(t) = d g g t+ Cyl2 1 fa 1.27
) (1- Rliq)][ kl2iq + Gal# nd Ty ) ( )

T? — Co)kj;
t, = (T, — C) la (1.28)
2((1 = Ruig)I)*Xuiq
avec kQ 9

Co=T%— Xiig ot it (Ty — T,)? (1.29)

Xsole (]- - }%sol)2

liq

En tenant compte de la variation temporelle de la densité de puissance de I'impulsion
laser, ainsi que la variation en fonction de la température du coefficient d’absorption
de la surface de la cible, El-Nicklawy et al [26] et plus récement Abdel Ghany [33] ont
repris la résolution analytique du probléme de fusion d’une cible en aluminium dans le
but d’obtenir des expressions de la variation spatio-temporelle de la température dans
la cible ainsi que I’évolution de I’épaisseur liquifiée, pour des impulsions de 15, 30 et 50
1075 s et des intensités de 1, 2 et 3 1019 /m? pour El-Nicklawy et al et 16, 20, 30 ns et
une intensité de 2 10 /m? pour Abdel Ghany. Une impulsion laser de type Ready [34]
(1.30)a été choisi pour ces études.

(1.30)

oty = { S o 0t < T

n"t
0 pour t<r

7 étant la durée de I'impulsion
El Adawi et al [30] ont présenté une étude analytique basée sur la résolution de I’équa-

tion de la chaleur par les séries de Fourier. Cette étude a été réalisée dans le but d’exami-
ner I'impact des propriétés des impulsions laser de type Ready sur les effets thermiques
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qu’elles induisent sur une variété d’échantillons (4 métaux : Al, Cu, Ag, Au et 5 semi-
conducteurs :, sulfure de cadmium (CdS), germanium (Ge), silicium (Si) et le carbure de
silicium (SiC). Les densité d’énergie et durées d’impulsions considérées dans cette étude
sont 5 1012 et 1013WW/m? et 4.5; 5 et Tus respectivement. Des estimations des temps de
fusion des matériaux en question ont pu étre obtenues en fonction des paramétres du
rayonnement considérés .

A fin d’étudier le probléme d’évaporation d’un échantillon en aluminium (Al) par im-
pulsion laser de type Ready et tout en tenant compte de la variation en fonction de la
température du coefficient d’absorption de la surface irradiée, Abdel Ghany et al [31] ont
eu recours a la transformée de Laplace pour résoudre leur modéle thermique. En plus
d’avoir pu donner des expressions du champ de température dans la partie liquide et so-
lide de la cible ainsi que la variation en fonction du temps de l'interface solide/liquide,
une expression de la profondeur ablatée a également été obtenu.

El-Adawi et al [27] ont proposé une résolution analytique du probléme du chauffage
d’un échantillon de séléniure d’argent (Ags2S.) avec une impulsion laser de profile temporel
idéalement Gaussien, d’une largeur a mi-hauteur de 3.5us et un temps de 4us pour que
I’intensité du rayonnement atteigne son maximum.

(t —7)?
207

Iy, T et (% sont 'intensité maximale du rayonnement incident, le temps au bout du quel
I'intensité du rayonnement atteint sont maximum et la largeur & mi-hauteur du profile
respectivement. Les intensité de rayonnement considérées sont 0.5, 0.7, et 1-108W/m?. En
appliquant le développement en séries de Fourier sur I’équation de la chaleur ils ont pu
déterminer le champ de température dans la cibe et le temps caractéristique pour initier
le processus de fusion.

El-Adawi et al [28,29] ont également adopté une approche analytique pour étudier
le probléme du chauffage par laser d’'un systéme a deux couches, notamment alumi-
nium/verre; or/verre; argent/verre et cuivre/verre avec une absorptivité de la surface
du matériau, variable et constante respectivement. Le but de ses études est pareil que ce-
lui de Hassan et al [22], qui est la détermination des expressions exactes de la distribution
de la température dans le systéme et celle du temps nécessaire pour que la surface de la
cible atteigne la température de fusion.

I(t) = lyexp(— ) (1.31)

Les approches analytiques restent valides pour modéliser les effets thermiques dans
la cible quand les conditions de l'interaction permettent uniquement sa fusion et tout
au plus I’évaporation son évaporation. Lorsque d’autres mécanismes sont pris en compte,
notamment [’absorption en volume du rayonnement laser, de la variation non linéaire des
propriétés thermique des matériaux en fonction de la température ou encore I’émission de
radiation par la surface de la cible et la production d’électrons par photo et thermoemis-
sion, la résolution analytiques de ces modéles thermiques n’est alors plus possible.

De plus quand les conditions de I'interaction sont telles que les effets thermiques dans
le matériau non seulement coexistent mais sont également influencés par la présence d’une
vapeur et la formation d’'un plasma au dessus de la surface de la cible, il devient impératif
dans ce cas la de faire appel & des approches numériques.
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1.1.1.2 Approches numériques

1.1.1.2.1 Terme source

L’absorption de I’énergie du rayonnement laser par la cible est considérée par les approches
analytiques comme étant un phénomeéne purement surfacique. Cette approximation est
faite pour des raisons de simplicité, pour que la résolution analytique des modéles ther-
miques soit possible.

Afin de correctement décrire la nature physique de l'interaction laser-cible il est né-
cessaire de tenir compte de la pénétration et I’absorption du rayonnement au sein de la
cible et ceci au moyen du terme source S(x,t) de I’équation de la chaleur (1.4) [35].

Ce terme tient compte du fait qu’une partie du rayonnement est réfléchie au niveau
de la surface de la cible et la partie qui arrive a étre absorbée est atténuée au sein du
matériau suivant la lois de Beer-Lambert ce qui revient & écrire le terme source comme
suit, :

Sy(z,t) = [1 — Rlad(t) exp —ax (1.32)

Avec R et « la réflectivité et le coefficient d’absorption du matériau qui sont fonction de
la longueur d’onde de 'impulsion, de la phase du matériau (solide/liquide) et/ou de sa
température.

I(t) le profile temporel de I'impulsion et z la distance au sein du matériau.

Quand un plasma est crée a partir de la matiére ablatée, un processus communément
appelée "plasma shielding" aura lieu. Le plasma shielding ou écrantage plasma signifie
que le plasma une fois formé absorbera une certaine quantité du rayonnement laser et
dans ce cas 1a ’énergie du rayonnement laser qui atteint la surface de la cible sera réduite.

L’absorption de I’énergie de I'impulsion laser au sein du plasma suit également la lois
de Beer-Lambert, le terme source S(x,t) dans ce cas la devient

Sq(z,t) = [1 — R]al(t) exp (—ax) exp (—au X) (1.33)
Avec ay, le coefficient d’absorption du plasma et X la position au sein du plasma.

Nous parlerons plus en détails des processus d’absorption du rayonnement laser par
le plasma et du coefficient o, dans la partie dédiée a la modélisation des plasmas induits
par laser.

En plus du plasma shielding, la photoionisation du gaz environnant (selon sa nature)
peut également jouer un role dans la diminution de la quantité d’énergie du rayonnement
qui arrive & la surface de la cible [36], dans ce cas elle pourra étre incluse dans le terme
source avec la méme formulation que celle du plasma shielding.

1.1.1.2.2 Propriétés du matériau

Dans la modélisation de l'interaction laser-cible, la nature du matériau est prise en
compte a travers deux types de propriétés :
— Propriétés optiques : coefficient d’absorption, reflectivité
— Propriétés thermophysiques : Masse volumique, conductivité thermique et chaleur
spécifique a pression constante.
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Alors que dans la plus grande majorité des modéles thermiques [1,4, 5,9, 37, 39-41]les
propriétés des cibles sont assimilées a des valeurs constantes qui varient en fonction de la
phase du matériau et/ou en fonction de la longueur d’onde de 'impulsion, quelques tra-
vaux ce sont distingués par la prise en compte de la variation non-linéraire des propriétés
du matériau en fonction de la température.

— Variation des propriétés optiques

A partir de la théorie classique de I’électromagnétisme et des équations de Maxwell,
Li et al [6] ont présenté pour la premiére fois une démonstration qui leur a permis
d’obtenir des expressions de la variation non-linéaire de ’absorptivité (1.34) et du
coefficient d’absorption (1.35) des métaux en fonction de la température, qui sont
donnés respectivement par :

BT = 2\/477060(1 + aT)\g(x, £ —T,)) (L34)
4oy
%(T) = \/ M1+ ar(T(z.0) — 1)) (1:35)

Ils ont pu examiner 'impact de la prise en compte de la dépendance en température
des propriétés optiques de la cible sur la profondeur de fusion d’une cible en cuivre en
comparant les résultats de leur modéle thermique résolu avec un schéma en diffénces
finies avec des résultats expérimentaux. Leurs calculs ont montrés que les résultats
obtenus avec des propriétés optiques dépendantes de la températures sont les plus
proches des résultats expérimentaux. A la base Li et al [6] se sont uniquement li-
mité & la phase de fusion de la cible, mais Fang et al [5] ont étendu cette étude
aprés la fusion et I’évaporation jusqu’a la formation du plasma. Ils ont en conclu
I'importance de la prise en compte de la variation des propriétés optiques en fonc-
tion de la température sur les résultats obtenus en comparaison avec I’expérimental.

Vasantgadkar et al [3] ont proposé un modéle thermique résolu en éléments finis dédié
a la prédicion des profondeurs ablatées par des impulsions laser sur des cibles de
carbure de titane (TiC). Cette étude prend non seulement en compte la dépendance
en température des propriétés optiques du matériau selon les équations (1.34) et
(1.35) mais également la variation des propriétés thermiques & savoir la conductivité
thermique et la chaleur spécifique a pression constante. Les températures obtenues
dans le cas de propriétés optiques variables sont plus basses que celles calculées avec
des propriétés optiques constantes. Ceci a été confirmé plus tard dans I’étude menée
par Aitoumeziane et al [9] sur l'interaction d’impulsions laser naonsoconde dans les
domaines UV-Vis-IR avec une cible en cuivre.

— Variation des propriétés thermiques

Dans le modeéle qu’ils ont proposé pour I’étude de I’ablation d’une cible en alumi-
nium par une impulsion laser d’'une durée d’une microseconde a 350 nm, Rosen et
al [42] ont pris en compte la variation en fonction de la température de la conduc-
tivité thermique du matériau mais uniquement dans sa phase liquide.
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Parisse et al [43| dans leur modélisation de 1’ablation laser du silicium en régime
nanoseconde a 193 nm ont pris en compte la variation en fonction de la température
de la conductivité thermique du matériau dans les phases solide et liquide.

Clair et al [7] quant & eux ont modélisé I’ablation laser d’une cible en cuivre par
une impulsion d’une durée de 6 ns & 532 nm et ont pris en compte dans leur modéle
thermique la variation en fonction de la température de la conductivité thermique
et de la chaleur spécifique suivant dans les deux phases solide et liquide.

Dans la méme optique Willis et al [18] ont préenté une étude sur I'ablation laser
du nickel par une impulsion laser de 25 ps & 1064 nm. Leur modéle thermique tient
compte de la variation en fonction de la température de la conductivité et de la
chaleur spécifique du matériau.

1.1.1.2.3 Processus d’évaporation

Une fois le processus d’évaporation initié, de nombreux processus complexes fortement
couplés apparaissent a la surface de la cible et & son voisinage immédiat. Au voisinage de
la surface de la cible, les espéces éjectées atteignent un équilibre thermique translation-
nel aprés quelques collision sur une épaisseur de quelques libres parcours moyens. Cette
couche de transition est appelée couche de Knudsen [44,45].

Une fois le processus d’évaporation initié la vapeur atomique quitte la surface de
la cible avec une vitesse qui suit une distribution Maxwellienne & une dimension [46].
Cette vitesse, également appelée vitesse de récession est donnée par ’équation de Hertz-

Knudsen [10,47].
| M P,
= =0.32 — 1.
Vg = Vep = 0.3 k. p (1.36)

ou P; et T sont la température et la pression a la surface de la cible, M et p la masse
molaire et volumique du matériau, k; : la constante de Boltzmann.

L’impact du processus d’ablation sur les effets thermiques dans le matériau peut étre
pris en compte dans ’équation de la chaleur en I’écrivant comme suit : [1,5,9,39,48|

orT or 0T

/?Cp(a 6:5) T = S(z,1) (1.37)

P; la pression de la vapeur a la surface donnée par I’équation de Clausius Clapeyron

MAH,(T}), 1 1
Py =F eXp[T(ﬁ - 7)] (1.38)

Stafe et al [49], ont développé un modéle photo-thermique dans le but d’évaluer le taux
de matiére ablatée dans le cas de multiples impulsions nanoseondes. Dans cette approche
les phénomeénes complexes associés a l’ablation laser notamment I’évaporation et le plasma
shielding sont pris en compte sous forme de termes supplémentaires dans ’équation de la
chaleur classique & travers (1.37) et (1.33). Ce modéle a été appliqué a aluminium et a
pu étre validé avec I'expérience. Cette étude s’est centrée sur la détermination du taux
d’ablation d'une cible en aluminium avec un rayonnement laser d’'une durée d’impulsion
de 4.5 ns avec un taux de répétition de 10 Hz, une longueur d’onde de 532 nm et une
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intensité maximale de 10°W/cm?.

Fang et al [5] ont subdivisé le probléme d’interaction d’un rayonnement UV avec une
cible en Fer en deux parties, avant et aprés la fusion de la cible. Le changement de phase
a été géré en faisant des tests sur le temps de fusion, tels que estimés par Hassan et
al [22]. Deux équations de la chaleur ont été utilisés pour décrire la diffusion de la chaleur
dans les deux phase. Alors qu’avant la fusion, c¢’est I’équation de la chaleur classique qui
est employé (1.4), aprés la fusion non seulement I'impact du processus d’ablation sur les
effets thermiques dans le matériau est intégré dans I’équation de la chaleur (1.37) mais
également le taux de I’écrantage plasma dans le terme source.

1.1.1.2.4 Conditions aux limites

Un modéle thermique ne peut étre résolu qu’une fois ses conditions aux limites définies.

Dans le cas de l'interaction laser-cible, il est nécessaire de définir deux conditions aux
limites, la premiére au niveau de la surface de la cible et la seconde & une certaine distance
a lintérieur du matériau (que nous définirons par la suite).

Dans cette section nous présentons un résumé des conditions aux limites les plus
admises dans la modélisation de I'ablation laser.

1. A la surface de la cible

Cette condition permet de prendre en compte :

— les processus selon les quels le rayonnement intéragit avec la cible au niveau de
sa surface

— comment la vapeur et le plasma intéragissent avec la cible

— le processus d’ablation (éjection de la matiére au niveau de la surface)

— émission d’électrons primaires a partir de la surface de la cible

La majorité des modeéles [9, 48, 50] de lablation laser supposent que le processus
d’évaporation est & l'origine de la variation du flux de chaleur au niveau de la
surface de la cible, ce qui se traduit par :

oT
g = pv AH,(T,) (1.39)

avec AH, la chaleur latente d’évaporation et T, la température d’évaporation.
Rappelons que p et v, sont la masse volumique de la cible et la vitesse d’abla-
tion(récession)

En plus de I’évaporation, certains tiennent aussi compte de ’énergie requise pour la
fusion de la cible [1]

KoL = [AH(T) + A, (T) (1.40)

avec AH/ la chaleur latente de fusion et 7Tj, la température d’ébulition du matériau.
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En plus des flux d’énergies dus aux différents changements de phase du matériau,
divers processus peuvent exister.

Stafe et al [49] par exemple tiennent compte des pertes par radiations et par conduc-
tion au niveau de la surface.

Fang et al [5| prennent en compte I’absorption du rayonnement laser au niveau de
la surface de la cible,

- Kg—: = (1 - R)L,(t) (1.41)

avec R : la reflectivité de la surface du matériau et Iy(¢) l'intensité incidente du
rayonnement. dans leur modéle cette condition est valable avant le début du pro-
cessus de fusion.

Aprés la fusion, la condition & la surface de la cible tient compte de I’absorption du
rayonnement par la surface du matériau, du plasma shielding ainsi que du processus
d’ablation.

T
— /{g— = —spv, AH,(Ty,) + (1 — R)1o(t) exp (—oylX) (1.42)
x
Bogaerts et al [39], Aghei et al [8] et Clair et al [7] quant & eux tiennent compte du
couplage avec le gaz et le plasma.

aT
— Ko = —Ua[pAH; + pE + pv7/2+ Pl + (1 = R)I(1) (1.43)

Avec E et P : I’énergie interne de la vapeur et la pression qu’elle exerce a la surface
de la cible respectivement

Parisse et al [43] ont quant & eux opté pour une condition d’adiabacité au niveau
de la surface de la cible dans les deux phases solide et liquide. Dans cette étude ce
qui se passe au niveau de la surface de la cible n’est pas fixé a travers I’équation
de Hertz-Knudsen (1.36) comme il est le cas des autres modéles, ce qui se passe au
niveau de la surface est calculé au fur et & mesure. Nous aurons 1’occasion de d’en
parler plus en détail dans les chapitres suivants.

. A Uintérieur de la cible

La détermination de la profondeur de diffusion de la chaleur au sein d’'un matériau
en fonction de ses propriétés thermophysiques et de la durée de I'impulsion laser
(1.1) permet d’éstimer la distance au bout de laquelle le matériau n’est plus affecté
par les effets thermiques engendrés par ’absorption du rayonnement laser .

Selon qu’on choisisse de définir une condition & une épaisseur beaucoup plus grande
ou de l'ordre de la profondeur de diffusion thermique on peut choisir I'une de ses
conditions aux limites respectivement :

T(d,t) =T, (1.44)
oT
— =0 (1.45)
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1.1.2 Modéles hors équilibre

Rappelons que l'existence d’un équilibre thermique entre les électrons et le réseau
dépend de la durée de I'impulsion et du temps caractéristique de relaxation électrons-
phonons. Lorsque ce dernier et supérieur a la durée de I'impulsion, on fait appel & des
modéles thermiques prenant en compte le déséquilibre thermique entre les électrons et le
réseau afin de décrire 'interaction laser-cible.

Afin d’examiner 'effet de la longueur de I'impulsion laser sur le processus d’ablation
Tatra et al [51] ont mené une étude sur I'interaction d’un rayonnement laser visible (532
nm) avec une cible de fer pour trois durées d’impulsions nano, pico et femtoseconde (60
ns, 10 ps, 170 fs). Le modeéle qu’ils ont adopté est un modéle classique d’ablation laser,
ou les effets thermiques dans le matériaux sont décrits par ’équation de conduction de la
chaleur sans prendre en compte le déséquilibre électrons-réseau. Cette étude a démontré
que I’écrantage plasma peut étre négligé dans le cas des impulsions pico et femtosecondes,
alors que pour le cas nanoseconde il joue un role significatif et diminue considérablement la
quantité de matiére ablatée. Leur résultats ont également montré que 1’écrantage plasma
a aussi une trés grande influence sur la forme du cratére formé. Ceci peut étre expliqué par
le fait que dans les régimes pico et femtosecondes, le processus d’ évaporation ne débute
qu’apres la fin de 'impulsion. Les résultats qu’ils obtiennent dans le cas nanoseconde sont
en excellent accord avec les résultats expérimentaux alors que pour le cas femtoseconde
leur modéle donne une surestimation de la profondeur ablatée. Pour y remédier ils pro-
posent, 'utilisation d’un modéle & deux températures ot le couplage électrons-phonon est
pris en compte. Cette étude n’a pas été concluante en ce qui concerne l’'interaction en ré-
gime picoseconde, ceci peut étre expliqué par le fait que les impulsions picosecondes sont
du méme ordre de grandeur que les temps de relaxation des matériau et ainsi I’emploi
d’un modéle thermique a une seule température est capable dans certains cas de bien
décrire l'interaction laser-cible [17,18].

Dans la méme optique et afin d’examiner I'impact de la durée d’impulsion sur le pro-
cessus d’ablation Leitz et al [14] ont présenté une étude comparative de ’ablation d’une
cible en fer par des impulsions laser micro, nano, pico et femtoseconde, 1064 nm (80 u s,
10 ps), 532 nm (60 ns) et 800 nm (170 fs). Ce travail a permis de confirmer qu’en régime
court l'interaction laser-cible est parfaitement décrite au moyen de modéles thermiques
a une seule température. En régime femtoseconde, c’est les modéles thermiques a deux
températures qui conviennent a I’étude de I'interaction laser-cible. Rien n’a été conclu en
ce qui concerne les modéles adapté pour 1’étude de I'interaction laser-matiére en régime
picoseonde.

En plus d’avoir utilisé un modéle a deux températures pour modéliser les processus
thermiques lors de I'interaction d’impulsions laser picosecondes 10 et 100 ps & 355 nm et
100 ps & 266 nm avec des métaux Itina [48| a pris en compte dans ces travaux le phénoméne
d’émission d’électrons libre a partir de la surface de la cible par deux processus & savoir
la thermo et la photoémission. Dans le cas de la thermoémission I'énergie qui permet aux
électrons de quitter la surface de la cible est due au chauffage de cette derniére, alors que
dans le cas de la photoémission les électrons peuvent étre émis aprés avoir absorbé un
photon du rayonnement laser.

Aprés avoir passé en revue les contribution les plus importantes a la modélisation de
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I’interaction laser-cible et des effets thermiques qui en découlent, nous allons maintenant
passer a la modélisation des plasmas induits par laser.

1.2 Modélisation des plasmas induits par laser

La création du plasma se fait initialement par la production d’électrons primaires au
sein de la vapeur. Ces électrons proviennent soit de la surface par thermo et photo-émission
ou ils sont directement crées dans la vapeur par photionisation et ionisation thermique.

La photo-émission a lieu quand 1’énergie du rayonnement laser est suffisante pour per-
mettre 'extraction d’un électron & un atome soit depuis son état fondamental ou & partir
d’un état excité intermédiaire.

L’ionisation thermique quant a elle est due aux collisions entre les électrons énergé-
tiques avec les espéces lourdes.

Les électrons primaires gagnent d’avantage d’énergie en absorbant des photons du
rayonnement laser par effet de Bremsstrahlung inverse. Ces électrons énergétiques pour-
ront & leur tour ioniser des espéces lourdes par collision et ainsi le nombre d’électrons
libres continuera & augmenter au sein du plasma. Ce processus de création d’électrons
libres qui est appelé ionisation en cascade ou ionisation en avalanche continuera a avoir
lieu pendant toute la durée de I'impulsion.

Une fois généré le plasma est maintenu grace a divers processus collisionnels et radia-
tifs, dont les principaux sont présentés dans la figure [53].

[’énergie du rayonnement est transférée au plasma par la photionisation des espéces
lourdes et le chauffage des électrons par inverse Bremsstrahlung. Les électrons chauffés
sont, responsables des processus collisionnel comme 'excitation et 1’ionisation par impact
électronique.

Le taux d’absorption du rayonnement par le plasma, que nous avons représenté par c,,
dans I’équation (1.33) est la somme de la contribution du taux d’absorption par inverse
Bremsshtrahlung et par photoionisation.
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FIGURE 1.6 — Représentation simplifiée des principaux processus dans les plasmas induits

par laser. [53].

On distingue deux types d’absorption par inverse Bremsshrahlung : ’absorption électron-
neutre et I’absorption électron-ion. Il existe une grande variété de coefficients utilisés dans
la littérature pour modéliser ces taux d’absorption, voici un résumé des coefficients les

plus utiliés dans la littérature :

— Bremsstrahlung électron-neutre

Bogaerts et al [4]

—he
=1 = — 14
Qe = | exp()\ka)]acneno (1.46)

Avec h : la constante de Planck, ¢ : la célérité de la lumiére,\ : la longueur d’onde du
rayonnement, 7' : la température de la plume, k; : la constante de Boltzmann, o, la
section efficace d’absorption d’'un photon par un électron, n, la densité électronique
et ng : la densité des espéces neutres.

Clair et al [7]
Voe < Ven >

V2 uc

(1.47)

Qe_pn =

Avec 1/56 la fréquence plasma, p : 'indice de réfraction, < v, > la fréquence effec-
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tive de collisions électrons-atomes, c : célérité de la lumiére et v la fréquence du laser.
Aghaei et al [54]

62 Ska

Tmecv? \ mm,

ONeNo (1.48)

Qe—pn =

Avec e : la charge élémentaire, m, : masse d'un électron Zel’ dovitch [55] :

3

Qe p =6.1.107% A

T
vl [z

Avec Iy : le potentiel d’ionisation de ’hydrogéne et T, la température des électrons
dans la plume.

NeNg

(1.49)

Frang et al [5]
Qon = [1.25 - 10’46)\3T;0'52HT% + nelne (1.50)

— Bremsstrahlung électron-ion

Bogaerts et al [4] et Aghaei et al [54]

he 4eS)\3 21
e =[1— Z*nmn. 1.51
rpei = [ = erp(pm gy g o 2 i (1.51)

Avec n;, Z; la densité et la charge de 'ion 7 et ¢y la perméabilité du vide.

1 4e5)\3n o0
i = A/ Z%n, 1.52
1B, (4meg)? 3hctme \ 3meky T i ( )
1 4e5)\3 2
e =12 Z%n, 1.53
B, (47e0)? 3hctm, \ 3mok, T (1.58)

Thomann et al [57]

Qo = 6.1.10—29Wne (1.54)

Clair et al [7]

Morel et al [56]

La section efficace de I’absorption du rayonnement laser par le plasma via le processus de
photionisation des espéces lourdes est donné dans la plus-part des modéles par [5,55,57,58|
(EF)?

o = T9107 I (1.55)
14

Une fois le plasma formé il s’étendra en agissant comme un piston qui comprime le
gaz environnant. La vitesse initiale d’expansion du plasma est supersonique et une onde
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de choc sera formée et entrainée dans le milieu environnant. I.’onde de choc se déplacera
vers I’éxterieur a une vitesse initiale égale a celle de la plume [53].

Impulsion laser

Front de choc

¢~

absorption

Cible

FIGURE 1.7 — Représentation simplifiée de I'expansion du plasma dans le milieu environ-
nant [43].

Dans cette partie on présentent une étude bibliographique des modeéles les plus perti-
nent des plasmas induits par laser.

1.2.1 Modéles basés sur 1’équilibre thermique

Pour des applications telles que la PLD, I’étude de la dynamique du plasma est d’une
trés grande utilité. A cette fin de nombreux modéles hydrodynamiques basés sur la conser-
vation de la masse, de I’énergie et de la quantité de mouvement du plasma ont été déve-
loppés.

En plus des propriété du plasma, ces modéles tiennent également compte de la présence du
milieu environnant et sont développés sous 1’hypothése de ’équilibre thermodynamique
local.

On en distingues deux catégories, la premiére regroupe les modeéles hydrodynamiques ba-
sés sur les équations d’Euler et la seconde regroupe des modéles basés sur les équations
de Navier-Stokes. Alors que les modéles basés sur les équations d’Euler traite le plasma
comme un fluide parfait, ceux basés sur les équations de Navier-Stokes tiennent compte
de la viscosité du plasma et de sa conductivité thermique.

1.2.1.1 Equations d’Euler

Afin d’étudier théoriquement 1’expansion dans le vide d’un plasma induit par un laser
a 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/cm?, & partir d’une cible en cuivre, Vertes et al [59] ont présenté un modéle
hydrodynamique (1.56 - 1.58) couplé & un modéle thermique. Le but de cette étude est
de mettre en évidence I'importance des différents processus ayant lieu dans la plume en
expansion pendant et apres la fin de I'impulsion.

dp _ O(pv)
e (1.56)
Ipv) 0 2
0 = —a—x[p + pv ] (157)
B+ Dl =B+ + D)+ B, (1.58)

p, v, P, E, I, sont la densité du plasma, sa vitesse d’expansion, sa pression, son énergie
interne et le bilan sur I’énergie gagnée et perdue par le plasma respectivement.

Comme cette approche est basée sur I’hypothése de 1’équilibre thermodynamique lo-
cal la formation du plasma qui est supposé contenir trois espéces (neutre Cu, une fois
Cu™ et deux fois ionisée Cu™2) est décrite par les équations de Saha-Eggert (1.59; 1.60)
accompagnée des équations de conservation de la matiére et de la charge (1.61; 1.62)

respectivement.

Telil 1 27Tmek’BT IPl

3

= 2 — 1.59
(T e () (1.59)

Telio 1 QWmekBT 3 [PQ
= — 1.60
T nwp( h? )? exp <7€BT) (1.60)
To+ xin + T2 = 1 (1.61)
Ti1 + 2750 = T (1.62)

les x., g x;1, Tio, sont les fractions des électrons, des espéces neutres, une fois et deux
fois ionisées...
1P, IP, sont le premier et deuxiéme potentiel d’ionisation.

Bogaerts et al [4] ont repris le méme modéle que Vertes et al [59] pour étudier ’abla-
tion sous vide, d’une cible en cuivre par une impulsion laser de 10 ns & 266 nm avec une
densité de puissance de 10° W /em?.

Ce modéle leur a servi de base pour ensuite enchainer les études sur I'ablation laser
du cuivre dans divers milieux & différentes pressions.

Aghaei et al [54] ont présenté un modeéle constitué de deux parties principales, la
premiére décrivant les effets thermiques dans le matériau dus a son irradiation par le
rayonnement laser et une partie hydrodynamique décrivant la formation et 1’expansion
du plasma dans le gaz environnant, couplées par des bilans de masse et d’énergie et
des conditions sur la couche de knundsen a I'interface vapeur/matériau. L’hypothése de
I’équilibre thermodynamique est admise et dans ce cas la des équations de Saha-Eggert
sont utlisées pour étudier la formation du plasma et son absorption du rayonnement laser
par photoionisation et par I'effet Bremsstrahlung inverse qui sont a l’origine du plasma
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shielding. Les radiations émises par le plasma par effet Bremsstrahlung et par rayonne-
ment, du corps noir et raies spectrales sont aussi examinées. Cette étude a été faite pour
une impulsion nanoseconde a trois différentes longueurs d’ondes 510, 516 et 521 nm. La
radiation du corps noir est le processus le moins important comparé a celui produit par
effet Bremsstrahlung et & ceux dues aux émissions de raies spectrales. I.’émission due
Bremsstrahlung est la plus dominante au premiers instants de formation du plasma apreés
c’est ’émission des raies spectrales qui prend le relais. Ces résultats peuvent étre utiliés
pour prédir le temps et la position optimales de 1’émission des raies spectrales pour des
applications telles que la LIBS.

Mehrabian et al [8] ont étudié 'effet de la pression (100, 500 et 760 torr) du gaz
environnant (He) et I'intensité du rayonnement (0.5, 0.7 et 1 GW/cm?) sur les radiations
émises par le plasma ainsi que les processus d’ablation. Pareil que le modéle de Boagerts
ou celui de Claire, celui ci est un modéle couplé constitué de deux parties, la premiére
modélisant les effets thermiques dans le matériaux et les différents changements de phases
au moyen de I’équation de la chaleur et la deuxiéme modélisant la dynamique de la plume
au moyen d’équations hydrodynamiques. Les deux parties du modéle sont couplées au
moyen de la condition sur la couche de Knundsen et d’'un bilan de masse et d’énergie a
I'interface entre la cible et la vapeur. L’étude de 'impacte de la pression du gaz ambiant
sur le rayonnement émis par le plasma a révélé que juste aprés la fin de I'impulsion les
radiations émises par le plasma sont principalement dues au rayonnement de freinage
(Bremsstrhalng). Les radiations dues au raies spectrales du cuivre n’apparaissent que
plus tard dans le temps. Alors que le rayonnement de freinage est dominant auprés de la
surface du matériau, plus on s’éloignent de celle ci plus il devient facile de détecter les
raies spectrales émises par le cuivre. L’augmentation de la pression du gaz environnant
entraine le retardement de I’émission des raies spectrales du cuivre et leur éloignement de
la surface de la cible.

1.2.1.2 Equations de Navier-Stokes

Bogaerts et al [37,40] ont développé un modéle décrivant 1’ablation laser d’une cible en
cuivre dans un gaz d’hélium & pression atmosphérique, ils ont effectué une comparaison
avec leur ancien modéle [4] qui décrivait ’ablation laser du cuivre dans le vide. Le modéle
gaz ambiant & travers des équations de Navier-Stokes. Cette étude a permis de démontrer
que la présence d'un gaz environnant ralenti I’expansion du plasma et le refroidi.

Chen et al [39] ont également étudié I’expansion d’un plasma de cuivre dans un milieu
environnant constitué d’hélium a pression atmosphérique,en utilisant le méme modéle que
Bogaerts et al [37,40] avec en plus la prise en compte de 'ionisation du gaz ambiant. Cette
étude a permis de déterminer I'importance des taux d’absorption du rayonnement laser
par le plasma via inverse Bremsstrahlung et photoionisation et d’évaluer la dominance de
I'un et de 'autre en fonction du temps et de la position dans la plume.

Comme un complément pour le travail de Chen et al [39], Bogaerts et al [41]| ont étudié
effet des paramétres du rayonnement (longueur d’onde, fluence, durée d’impulsion) sur
I’ablation laser d’une cible en cuivre dans un gaz environnant consitué d’hélium a pression
atmosphérique, tout en prenant en compte I'ionisation du gaz ambiant.
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En adoptant la méme approche que Chen et al [39],Bogaerts et al [37] ont étudié
I’ablation laser d’une cible en cuivre dans divers milieux environnants a savoir, ’hélium,
néon, argon et azote. L’objectif de I’étude a été de mettre en évidence I'impact du milieu
environnant sur les différents changements de phase de la cible ainsi que sur la formation
et 'expansion du plasma. Leur travaux ont démontré que le degré d’ionisation, la tem-
pérature et la densité du plasma ne sont que faiblement affectés par la présence du gaz
environnant méme si ce dernier a un faible potentiel d’ionisation. Le plasma shielding n’est
a son tour que légérement affecté par le gaz environnant par contre en ce qui concerne
les profondeurs ablatées leur calculs ont révélés qu’elles sont beaucoup plus importantes
dans le cas de I’hélium.

1.2.2 Modéles basés sur le déséquilibre thermique

1.2.2.1 Modéles 0D

Liu et al [60] ont étudié au moyen d’un modéle cinétique 0D la formation d’un plasma
a partir du claquage d’une vapeur de silicium par une impulsion laser KrF (193 nm) de
durée d’impulsion de 40 ns pour des fluences de 6 .J/cm? et 30 J/ecm?. Ce modéle prend
en considération le déseéquilibre entre les électrons et les ions ainsi que 1’absorption du
rayonnement par inverse Bremsstrahlung, la photionisation des états excités et I’excitation
et ionisation par impacte électronique. Cette étude a permis de calculer le temps au bout
du quel le processus d’ionisation peut commencer. Ils ont utilisé un modéle thermique
pour déterminer le temps nécessaire pour ’évaporation du solide. Ce modéle permet de
calculer le temps de claquage a partir de la somme des temps dévaporation et d’ionisation.

Pietanza et al [61] ont présenté un modéle collisionnel-radiatif 0D pour étudier un
plasma métallique (aluminium) induit par laser sous des conditions expérimenales de la
LIBS. Cette approche étudie 'importance et la hiérarchie des processus élementaires ainsi
que la déviation de ces plasmas de I’équilibre thermodynamique local. Le modéle a été
validé en comparant les taux d’ionisation et d’excitation qu’il prédit a des valeurs expé-
rimentales.

Afin d’étudier le claquage optique d’une vapeur métallique, Mazhukin et al [62] ont dé-
veloppé un modele cinétique 0D hors équilibre pour décrire I'interaction d’une impulsion
laser d’une intensité comprise entre 105-10' W /cm? a 1.06 ym avec une vapeur de cuivre.
Cette étude prend en compte la présence dans le plasma induit par laser des espéces
neutres Cu, une fois ionisés Cut et deux fois ionisées, Cu?* sujets & des processus cin-
tétiques d’excitation/désexcitation et ionisation/recombinaison & trois corps. Cette étude
a permis de démontrer 'importance de la prise en compte du déséquilibre thermodyna-
mique dans I’étude de l'interaction des impulsions laser avec les vapeurs en cuivre. Le
déséquilibre est présent car I’absorption de I’énergie du rayonnement par les électrons se
fait plus rapidement que et I’échange d’énergie avec les particules lourdes. En utilisant la
méme approche, Mazhukin et al [63] ont examiné l'influence de la structure électronique
des atomes sur les seuils d’allumage dans des vapeurs métalliques.

Mazhukin et al [58] examinent le claquage optique induit par un rayonnement laser
ultraviolet dans une vapeur d’aluminium au moyen d’'un modeéle collisionnel-radiatif. Ce
travail examine 1’évolution d’un plasma hors-équilibre induit par un rayonnement laser
ultraviolet et la variation des seuils de claquage en fonction de la longueur d’onde du
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rayonnement. Les mécanismes de base de I'ionisation hors-équilibre sont examinés et les
roles des processus de photoexciation et photoionisation sont mis en évidence. Les résul-
tats sont en bon accord avec les résultats expérimentaux étudiant le claquage optique des
vapeurs d’aluminium avec des lasers excimer dans les régimes nano et microseconde.

Morel et al [56] présentent un modéle collisionnel 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 & 532 nm avec une énergie de 65 mJ. Ce modéle
compare l'importance du processus d’ionisation multiphotonique a celui du Bremsstrah-
lung inverse, ce dernier s’est révélé étre négligeable devant I'ionisation multiphotonique a
laquelle est attribué 'augmentation de la température des électron.

1.2.2.2 Modéles 1D

Bulgakova et al [64] ont présenté une étude de I'interaction d’un plasma induit par
laser avec le gaz environnant, avec un modéle hydrodynamique basé sur les équations
d’Euler. Ce modeéle a été développé pour décrire ’évolution spatiale et temporelle de de la
plume en expansion dans un gaz a une pression de quelques Pascal en tenant compte du
déséquilibre thermique entre les électrons et les espéces lourde. Cette étude a été appli-
quée a la déposition en couche mince d’un superconducteur YBay;CuszO7_, dans un milieu
environnant composé d’oxygéne.

Parisse et al [43] ont utilisé un modéle hydrodynamique basé sur les équations d’Euler
pour simuler ’expansion d'un plasma de silicium induit par une impulsion nanseconde a
193 nm, dans un gaz environnant constitué d’hélium ou d’argon, a pression variable, en
prenant en compte le déséquilibre thermique entre les électrons et les espéces lourdes.

Bulgakova et al [36] analyse différent aspects des plasmas induits par laser hormis
le plasma shielding. Cette étude prend en compte I'ionisation du gaz ambiant ainsi que
le chauffage additionnel de la cible par les radiations émises par le plasma et le gaz
environnant,.

1.3 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présentés 1’essentiel de ce qu’il faut savoir sur la physique
de l'interaction laser-matiére y compris les modéles les plus importants dans ce domaine.
En ce qui concerne l'interaction d’une impulsion laser avec une cible solide, celle ci est
étudié via des modéles thermiques basés sur I’équation de la chaleur. Ces modéles décrivent
les différents mécanismes de ’absorption de I’énergie du rayonnement laser par la cible
et les divers changement de phase qu’ils produisent. Il existe des différences notables
entre ’ensemble des modéles thermiques présents dans la littérature, notamment dans
la prise en compte de I'absorption en volume et la pénétration du rayonnement dans la
cible, la variation ou non des propriétés optiques et/ou thermophysiques du matériaun
en fonction de la température et surtout les conditions aux limites considérées. Selon la
durée de I'impulsion ces modéles prennent en compte le déséquilibre thermique entre les
électrons et le réseau du matériau. Quand les conditions de l'interaction permettent la
formation d'une vapeur et par la suite la création d’un plasma au dessus de la surface
de la cible, les modéles thermiques doivent étre couplés & des modéles hydrodynamiques
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ou cinétiques qui tiennent compte de I’absorption du rayonnement par le panache et
son expansion dans le milieux environnant. La nature du milieu environnant ainsi que
sa pression influent sur les résultats de l'interaction et doivent également étre pris en
compte. Bien que la majorité des modéles des plasmas induit par laser sont basé sur
I’hypotéses de I’équilibre thermodynamique local ot les électrons et les espéces lourdes sont
supposés avoir la méme température, nous avons évoqué la présence d’un certain nombre
de contributions qui ont mis en évidence la nécessité de la prise en compte du déséquilibre
entre les électrons et les espéces lourdes dans la modélisation des plasmas induits par
laser. Deux principaux mécanismes sont responsables de 1’absorption du rayonnement
laser par le plasma a savoir la photoionisation et le Bremsstrahlung inverse. Il existe
une large variété de coefficients qui permettent d’évaluer la contribution de D'effet de
Bremsstrahlung inverse dans I’absorption du rayonnement par le plasma induit par laser.
Il est & remarquer que tous les modeéles qui existent dans la littérature n’utilisent pas
nécessairement les mémes.

Toutes ces différences font que jusqu’a présent il n’existe pas de modéle général capable
de prendre en compte les différents aspects de I'interaction. La modélisation de I'ablation
laser reste donc un domaine de recherche trés actif ayant encore besoin de nouvelles
contributions qui permettent de mieux comprendre sa phénoménologie. C’est ce que nous
proposons de faire dans les deux chapitres suivants.
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2.1 Introduction

Rappelons que lorsqu’un solide est irradié par une impulsion laser, I’énergie d’agitation
thermique de ses électrons libres augmente au fur et & mesure qu’ils absorbent 1’énergie
électromagnétique véhiculée par le rayonnement. Cette énergie acquise par les électrons
est ensuite transmise au réseau. Selon la durée de I'impulsion, et le temps caractéristique
de relaxation électron-phonon du matériau, un équilibre thermique peut ou ne pas s’éta-
blir entre les électrons et le réseau cristallin du matériau [1].

Si I’énergie absorbée est suffisante pour permettre de rompre les liaisons interatomique du
réseau, la zone thermiquement affectée par le rayonnement pourra fondre et ainsi subir
un changement de phase.

Quand I’énergie du rayonnement excéde un certain seuil, la matiére s’évapore et le pro-
cessus d’ablation débute. En absorbant I’énergie du rayonnement laser et & partir d’un
certain seuil aussi, un plasma pourra étre crée au dessus de la surface du matériau.

Une fois crée, le plasma réduit la quantité du rayonnement qui atteint la surface de la
cible, en absorbant un certain taux de 1’énergie incidente, ce processus est communément
appelé "écrantage plasma" (plasma shielding) [2—4]. L’absorption du rayonnement par
le plasma se fait principalement 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 choc [5].

Nous consacrons ce chapitre a la présentation de notre modéle mathématique dédié
a la description de ces différentes phases de l'interaction d’une impulsion laser avec des
cibles métalliques.

Le type d’approche que nous allons présenter a été initialement développé par Parisse
et al [5,6] dans le cadre de leurs études sur I'interaction d’impulsions laser ultraviolettes
nanosecondes avec du silicium cristallin et son application pour le dépot des couches
minces par impulsions laser (PLD : pulsed laser deposition). Nous avons modifié ce modéle
pour qu’il s’adapte au cas des métaux et nous l'avons amélioré de telle sorte qu’il puisse
prendre en compte, la présence des espéces doublement ionisées dans le plasma.

2.2 Interaction laser-cible

Avant de présenter les équations sur les quelles notre modéle thermique est basé, nous
définissons d’abord les diverses hypothéses que nous avons admises, concernant notre
systéme, y compris les caractéristiques du rayonnement, les propriétés du rayonnement
et la maniére dont ce dernier se comporte vis-a-vis de 'impulsion et du plasma formé au
dessus de sa surface.

2.2.1 Hypothéses

Les Hypothéses qui régissent la partie de notre modeéle décrivant I'interaction de la
cible avec I'impulsion laser sont les suivantes :
1. Les caractéristiques du rayonnement et les prorpiétés thermophysiques du matériau
sont supposées vérifier la condition de validité d’une approche unidimentionnelle.
2. Les durées des impulsions sont largement plus grandes que les temps caractéristiques
de relaxation des matériaux, un équilibre thermique entre les électrons et le réseau
est donc supposé étre 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 cible & lieu non seulement en surface mais
également en volume de la cible.

6. La vitesse de récession n’est pas fixée, ce qui se passe apreés ’évaporation de la cible
est géré par la deuxiéme partie du modéle.

7. L’interaction plasma-cible n’est pas prise en compte.

2.2.2 Modéle

A fin de décrire les effets thermiques qui résultent de ’absorption de I'impulsion laser
par la cible, a savoir la conduction de la chaleur et les divers changements de phases
susceptibles d’avoir lieu durant I'interaction, nous utilisons une formulation enthalpique
unidimensionnelle de I’équation de la chaleur qui peut étre écrite comme suit [6] :

oH d(kh)

e (2.1)

ou H, T,k représentent ’enthalpie, la température et la conductivité thermique du maté-
riau. = et ¢ sont la position au sein de la cible a partir de la surface et le temps.

L’enthalpie H est définie par H = pC,T" avec p et C, la densité massique et la chaleur
spécifique & pression constante du matériau respectivement.

Le terme source S, représente le chauffage induit par le laser et est donné par :

Sy = apl(z,t) (2.2)

ol oy est le coefficient d’absorption du matériau et I(x,t) 'intensité du rayonnement trans-
mise dans la cible a une distance x de sa surface au temps t.

[’équation (2.1) qui est valide aussi bien dans la phase solide que liquide du matériau,
obéit aux conditions aux limites suivantes :

A TVinstant initial

T(t = 0s) = 300K (2.3)
A la surface du matériau -
(5 om0 = 0 (2.4

A travers cette condition nous traduisons 1’absence de flux d’énegie ou de particules au
niveau de la surface, du moins jusqu’a ce que I’évaporation débute.

Au dela d’une certaine distance xy que nous prenons suffisamment grande par rapport
a la profondeur de diffusion de la chaleur dans le matériau, ce dernier n’est plus affecté
par les effets thermiques dues a l'absorption du rayonnement, ce qui se traduit par la
condition aux limites suivante :

T(zs) = 300K (2.5)
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L’absorption du rayonnement laser par la cible qui est représentée par le terme source
Sq, dépend du coefficient d’absorption du matériau et de I'intensité du rayonnement trans-
mise au sein de la cible. L’évolution de cette derniére a une profondeur z et & un temps ¢
est donnée par la loi de Beer-Lambert [7]

I(xz,t) = (1 — R).Io(t).e" " (2.6)
Avec R la reflectivité du matériau et Iy(t) le profile temporel de I'impulsion.

Dans la plus part des travaux sur la modélisation de l'interaction laser-matiére la
variation temporelle de la densité de puissance de I'impulsion laser est considérée comme
étant idéalement Gaussienne [2,3,5,8-15,29]. Le profil que nous avons donc considéré
pour notre étude est donné comme suit :

%) (2.7)

Iy, 7, et ¢? sont l'intensité maximale du rayonnement incident, le temps au bout du quel
I'intensité du rayonnement atteint sont maximum et la largeur & mi-hauteur du profile
respectivement.

Iy(t) = Ipexp(—

Travailler avec des enthalpies au lieu des températures nous permet de ne pas avoir de
difficultés a gérer les divers changement de phases qui apparaissent durant 'interaction
du rayonnement laser avec la cible (fusion, évaporation). Pour ce faire nous travaillons
avec un diagramme de phase (2.2) qui nous permet de déterminer la température de la
cible (solide/liquide/gaz) a partir de son enthalpie.

La température d’ébullition qui dépend de la pression du gaz au dessus de la surface
de la cible, elle est donnée par 1’équation de Clausius-Clapeyron :

1 InLs
Tey = (TO - AZ) ) (28)

ou Ty, Py Ps et Ah représentent la température d’ébulition & pression atmosphérique,
la pression atmosphérique, la pression de la vapeur exercée a la surface de la cible et la
chaleur latente de vaporisation respectivement.

Grace a ce modéle d’interaction laser-matiére, nous pouvons simuler la premiére phase
du processus d’ablation laser. Pour faire le lien avec la deuxiéme phase qui correspond a
la création du plasma, il ne nous reste plus qu’a déterminer le débit massique de matiére
ablatée :

dz
= prig(—-) (2.9)
1 dt evap
ol (‘fi—f)ewp est la variation en fonction du temps de la profondeur ablatée et p;, la

densité du liquide au niveau de la surface de la cible.
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FIGURE 2.1 — Diagramme d’état d’un corps pur [6]

2.2.3 Meéthode numérique

Afin de résoudre notre modéle thermique, nous utilisons :

— Pour la discrétisation spatiale : un schéma aux différences finies centré d’ordre 2.
— Pour la discrétisation temporelle : un schéma explicite a 1'ordre 1.

Les dérivées partielles sont discrétisées comme suit :

— = - Ui + U1 — ——
ox ASL’Z Axi+1 ASL’Z —+ A.Tzqu Axi+1 ASL’Z

Ui-1) (2.10)

0?U B 2 Uiiq U; 2
02 Awx; + Az Az + N Ax; Az
La discrétisation temporelle en un point i du maillage a un instant t-+At s’effectue
comme suit :

U (2.11)

aU B Uz‘t+At _ Uit
ot At
Le critére de stabilité a respecter pour déterminer le pas de temps est donné par :

(2.12)

At 1
C o< 2.1
Az? ~ 2x (2.13)
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Rappelons que y est la diffusivité thermique du matériau et est donnée par ’équation
(1.2).

Nous choisissons la taille et le pas d’espace de notre domaine en tenant compte de la
longueur caractéristique de pénétration du laser dans la cible ([,, qui rappelons le est I'in-
verse du coefficient d’absorption du matériau) et de la longueur de diffusion de la chaleur
dans le matériau (I7). Le pas d’espace est choisi inférieur ou égale a l,, (Az = 10~%cm),
tandis que la taille totale de notre domaine est prises supérieure a (I7) (5.107* c¢m) et ceci
pour que la condition (2.5) soit valide.

cellule

/ / interface Ax
/ / ] ] ] ]

i i+1

(1) (2)

FIGURE 2.2 — Discrétisation spatiale [6]

2.3 Chauffage de la plume et formation du plasma

La matiére évaporée qui se forme au dessus de la surface de la cible absorbera un

certain taux de I'énergie résultante de I'impulsion laser, si cette derniére est suffisante
la vapeur peut devenir ionisée, et un plasma pourra alors étre formé. Le plasma induit,
absorbera a son tour une partie de I’énergie du rayonnement incident et aura tendance a
s’étendre en direction de celui-ci perpendiculairement a la surface de la cible.
Avant de présenter les équations qui régissent le chauffage de la plume, la formation
du plasma et son expansion dans le milieux environnant, nous énumeérons les différentes
hypothéses sur les quelles se base notre description du probléme, notamment la maniére
dont le plasma est formé et les caractéristiques du fluide qui le repésente.

2.3.1 Hypotheéses :

1. Les électrons primaires sont formés au sein de la vapeur par photoionisation et ioni-
sation par impact électronique des espéces lourdes a partir d’'un état intermdédaire
excité.

2. Le plasma est assimilé a un fluide
— Continu
— Compressible
— Non visqueux

3. L’écoulement du fluide est
— unidimentionel
— instationnaire
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— non soumis aux forces de pesanteur

A : esptes neutres

A* : espéces neutres excitées
AT : espéces une fois ionisés
— A?T : espéces deux fois ionisés
e~ : électrons libres

G, : gaz environnant.

Chaque constituant du mélange gazeux

X

Front de choc

o

Plasma

cible /

I

. Le plasma est assimilé a un mélange gazeux constitué tout au plus de six espéces

est supposé suivre la loi des gaz parfaits.

Les constituant du mélange vérifient la lois de quasi-neutralité.
Il existe un déséquilibre thermique entre les électrons et les espéces lourdes.

gaz environnant

Zone d'expansion

FIGURE 2.3 — Schéma représentatif de I’éxpansion du plasma dans le milieu environnant [5]

L’hypothése 1D est valide car nous étudions seulement 1’évolution de la plume & court
terme. La distance sur laquelle s’étend le plasma suivant I’axe des x durant cet intervalle
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est trés petite comparée avec le rayon du spot de l'impulsion, qui varie entre 0.05 et
2 mm [16]. Si nous étendons notre étude au dela de l'intervalle temporel auquel nous
nous limitons dans nos simulations, I’expansion du plasma ne pourra plus étre assimilée a
phénoméne unidimensionnel. Afin de correctement la décrire nous devrions alors coupler
cette partie de notre modéle & une autre de dimension supérieure (minimum 2D) [17,18].

2.3.2 Modéle

Dans cette section nous présentons les différentes équations de la partie de notre modéle
consacrée a la description de la formation et I’expansion du plasma dans un gaz ambiant.

2.3.2.1 Equations hydrodynamiques

L’évolution du plasma est gouvernée par des équations d’Euler qui expriment la conser-
vation de masse (2.14), de quantité de mouvement (2.15) et d’énergie (2.16) [5,19).

Ces équations s’écrivent comme suit :

— L’equation de conservation de la matiére :

Op;  Opiu
= w; 2.14
ot * or " (2.14)
— Léquation de conservation de la quantité de mouvement
opu  O(puu + P)
=0 2.15
ot * ox (2.15)
— L’équation de conservation de I’énergie des particules lourdes :
OFE 0 (uFE +uPb;)
T S el A 2.16
ot + ox wE (2.16)
— L’équation de conservation de I’énergie des électrons :
OE. 0 (uFE,) u
= — P,— 2.17
o T or R T ean (2.17)

p; étant la densité partielle de ’espéce . Dans un premier temps nous nous intéressons
a un plasma qui contient cing espéces avec i—1: A, 1—2: A*, i—=3: AT, i—4:G,, i=5:¢e".

u, P,P;, P,, E et E, sont la vitesse de la plume, la pression du mélange gazeux, la
pression partielle de I’éspéce 4, la pression électronique, I'énergie des espéces lourdes et

I’énergie électronique respectivement.

w;, wp et wg, représentent le terme source de l'espéce i, le terme source de 1’énergie
des espéces lourdes et le terme source de 1’énergie électronique respectivement.

z est la position sur laquelle la plume s’étend dans le gaz environnant et le temps au
bout du quel la plume se trouve a la position z.

63



Puisque chaque espéce contenue dans le plasma est supposée suivre la lois des gaz
parfaits, sa pression partielle est donnée par :

R
M;

pour les espéces lourdes (i variant de 1 jusqu’a 4) et par :

P, = peMﬁTe (2.19)

pour les électrons.

Avec M; la masse molaire de ’éspéce ¢ et R, la constante des gaz parfaits.

Notons que M; = My = M3 =M

La température T des espéces lourdes est déterminée a partir de leur énergie qui s’écrit
comme suit : .
E— Z pi(Cy + §u2 + H)) (2.20)
1=1:3
La température 7T, des électrons est déduite a partir de leur énergie qui s’écrit comme
suit :
Pe o R

Ferg—
2(Me

Avec C, et H; la chaleur spécifique massique a volume constant associée a la transla-
tion de I'éspéce ¢ et ’enthalpie massique de formation de I'espéce 1.

E, = + u?) (2.21)

La pression de 'ensemble des espéces lourdes est donc :

R
P = Z i T (2.22)

et la pression totale du mélange gazeux est :
P=PF+P. (2.23)

[’équation (2.23) assure la cohésion de I’ensemble du systéme d’équations hydrodyna-
miques.

Grace a ’hypothése de quasi-neutralité, qui assure la conservation de la charge nous
pouvons écrire :

Z4p4

e M4

Z4 représente la charge électrique de I'espéce ionisée dans ce cas la il est égale a 1.

pe = M (2.24)

La condition de quasi-neutralité permet de réduire le nombre d’équations de continuité
a résoudre.

Dans notre modéle, nous tenons compte de la présence du déséquilibre thermique
entre les électrons et le reste des espéces lourdes, cepandant aux premiérs instants de
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formation de la vapeur, cette derniére est supposée étre en équilibre thermique [20], ainsi
les équations de Boltzmann (2.25) et de Saha (2.26) sont utilisées pour évaluer les densités
des espéces présentes dans la vapeur y compris les électrons primaires.

_—= —_— 2.25

o ( T ) (2.25)
Tl 1 2mm kT . s E;L

= — 2.26
Lj-1 pvap< h? )2 exp<ka) ( )

avec T ;Tm, Im ; gn €t E,, 5 E, sont les taux de population , poids statistiques et éner-
gies des niveaux excités n et m, respectivement.

Te ;i 3Ti—15 Poaps E;r sont les taux des életrons, espéce j et j-1 fois ionisées présents

dans la vapeur, la densité de la vapeur et le jeme potentiel d’ionisation, respectivement.

T, ky, m. et h sont la température de la vapeur, la constante de Boltzmann, la masse
des électrons et la constante de Planck.

Avant le début de ’évaporation de la cible, au niveau de la surface le flux de chaleur
est nul, la pression P est égale a la pression atmosphérique et la vitesse u est égale a
zero. Aprés le début de I’évaporation la condition a l'interface cible/gaz environnant doit
étre changée. Dans ce cas la vapeur émerge de la surface. Afin de traiter ce probléme un
bilan de masse, quantité de mouvement et dénergie doit étre fait au niveau de la premiére
maille du domaine gazeux [5].

2.3.2.2 Termes sources des équations hydrodynamiques

Rappelons que dans un premier temps nous nous intéressons a la modélisation de la
création et I’évolution d’un plasma contenant cing espéces (i—1: A, i—=2: A* =3 : AT,
i—4 :Ge, i=5 :e”). Toute grandeur faisant référence a i—5 sera notée d’une maniére gé-
nérale avec un indice e.

Les termes sources w;, wg et wg, des équations (2.14),(2.16) et (2.17) respectivement,
doivent tenir compte des différents processus qui gouvernent la formation, la disparition
ainsi que la coexistence de ces différentes espéces dans ’ensemble du plasma.

Afin de choisir les processus collisionnels et radiatifs pertinents pour notre étude, nous
nous sommes inspiré du modéele cinétique développé par Rosen et al [21]. Plus particuliére-
ment, les termes sources qui apparaissent dans 1’équation (2.14) sont calculés en utilisant
I'approche de Zeldovitch [22].

Les processus que nous avons retenu pour notre modeéle sont les suivants :

— L’excitation par impact électronique des espéces neutres

A+e +E & A fe”
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— L’ionisation par impact électronique des espéces excitées
A* + e + |[Ef — E*] & At fe e
— La photoionisation des espéces excitées
A* + hv — AT +e~

— L’absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung.

2’ 2

A

FIGURE 2.4 — Schéma représentatif des différentes réactions prises en compte dans notre
modéle a cing espéces.

Avec E* I'énergie requise pour éxciter 'atome A vers 1’état A*, E le premier potentiel
d’ionisation de ’atome A et hv : I’énregie du rayonnement laser.

1 et 1’ indiquent les processus d’excitation et de desexcitation par impact électronique
a partir du niveau fondamental pour le processus direct et a partir du niveau excité pour
le processus inverse respectivement. 2, 2’, 2”7 représentent l'ionisation par impact élec-
tronique de I’état excité, la recombinaison a trois corps de ’espéce une fois ionisée et la
photoionisation de I’état excité respectivement .

[’état excité A* est un état intermédiaire qui joue un role trés important apres la
formation de la vapeur et les premiers instants de création du plasma.

Il est trés important de noter que le choix de I’état intermédiaire excité A* doit se faire
sur la base de I’énergie hr du rayonnement de telle sorte que la photoionisation puisse
avoir lieu.

Il en est de méme pour Iionisation de I’état excité par impact électronique. Pour que ce
processus puisse avoir lieu, il faut que les électrons du plasma aient une énergie qui soit au
minimum égale 4 1’écart entre 1’état excité et le premier potentiel d’ionisation. L’énergie
qu’acquiérent les électrons du plasma dépend exclusivement de 1’énergie du rayonnement
laser.
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Les processus que nous venons de citer peuvent étre classés sous deux grandes catégo-
ries des processus collisionnels et des processus radiatifs, dans ce qui suit nous présentons
la maniére avec laquelle la contribution de ces différents processus est prise en compte
dans notre modéle.

2.3.2.3 Processus collisionnels

1. Excitation par impact électroniques :
A+e + B« A" te

Ce processus est caractérisé par un échange d’énergie entre les électrons et des
atomes lourds a I’état fondamental et excités.
Pour que la transition de ’atome neutre de son état fondamental A vers l'état
excité A*, il est nécessaire que les électron aient une énergie qui soit au moins égale
a I’énergie d’excitation des atomes neutrs A vers 1’état excité A*.
Durant le processus direct, les électron énergétiques qui rentrent en collision avec les
atomes neutres, leur cédent de I’énergie, leur permettant de passer a un état excité
A*
Durant le processus inverse les particules excitées reviennent a leur état fondamental
en cédant de I’énergie aux électrons.

les taux de production pour les processus directs et inverses dans ce cas sont données
par les relations suivantes [21]

_ E*  pipe - N? E*
K .=6-1072./T.(2 - 3, 2.2
e = 61072 VT2 4 ) HE T e plofem®s] (2.27)
E* o - 2
K. ;=18-10"". /T, (2+ ? T) pj\//)l jQ[ [g/cm?.s] (2.28)
ble 2 e

Avec N le nombre d’Avogadro

Connaissant les taux de production nous pouvons déterminer I’énergie associée au
processus d’excitation par impact électronique qu’on exprime comme suit :

Eipp = (Ke—y— Kp_o) E* (2.29)
2. Ionisation par impact élctronique des espéces excitées :
A* + e + |[Ef — E*] & At fe e

Ce processus est caractérisé par un échange d’énergie entre des électrons et des
espéces lourdes excitées et ionisées.

Cet échange d’énergie se solde durant le processus direct par la créaction d’électrons
libres et la formation d’éspéces une fois ionisées a partir de I'état excité, et leur dis-
parition durant le processus inverse.

Les taux de production direct et inverse de ces réactions sont donnés par les relations
suivantes [21]
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]H 2p2p5N2 E’Jr

K. ;=22 10_10\/?6(ﬁ) YRR exp(—kae)[g/cm?’.s] (2.30)
107 [ Iy 2 pe N\ 3
K, .= T (E) ( M. ) lg/cm”.s] (2.31)

Avec Iy le potentiel d’ionisation de ’atome d’hydrogéne il est égale & 13.6 eV

Le taux d’énergie d’ionisation de I’état excité par impact électronique est donnée

par :
9 M\? L [ MaM,

2 grec .y 2.32

Eigni = 5 Kic € (N) meE(.W ) (2.32)

e"°¢ : désigne I'énergie gagnée par les électrons durant la recombinaison a trois corps,
elle est donnée par [22,23]

1
3 1
e =43.107* ET (p/e\/l—/v) T2 sikyT, < e < et
1
6 1
=3.1.10* E* (%—A[) T2 sie™ > estor

= FT sie™ > E*
= k’bTe sie"*¢ S k‘bTe,

-2 kpTe

1
tar __ 1 2et |3
Avec estor kyT. (—) )

Le taux d’énergie échangée entre les électrons et les particules lourdes est donnée

par :
3 /p N\ . T,—T
oy =2 k 9.33
\ 2(Me) - (2.33)
Avec :
7.103.T15
. 0°1 (2.34)

- InA (%)
3.(kyT)'5

e 2.(4m)05 €3 (%)0.5

(2.35)

T étant le temps de relaxation des électrons et A repésente le nombre d’électrons
dans la sphére de Debye.
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2.3.2.4 Processus radiatifs

Le plasma induit par laser absorbe I’énergie de celui-ci au moyen de la photoionisation
et du Bremsstrahlung inverse. Connaitre le taux d’absorption di a chacun de ces processus
permet d’évaluer le taux de I’écrantage du laser par le plasma.

1. Photoionisation de I’état excité :
A* + hv — AT 4e”
Durant ce processus le rayonnement laser fourni de I’énergie aux espéce excitées.

Cette énergie absorbée permet la création d’ions et d’électrons libres.

La section efficace de ce processus de photoionisation est donnée par [21,22] :

I 0.5 /3
opn = 7.910718. (E—ﬁ) (H) [em™?] (2.36)

Le taux d’ionisation du a ce processus est donné par
N
Kon = o (B0 1(a, Dlg/em’.s] (2.37)
3

avec I(x,t) : Iintensité du rayonnement laser & une position z dans la plume & un
instant ¢ donné.
I’énergie de photoionisation de 1’état excité

M

Epn = Kppl (2,t)(hv — EY) N

(2.38)

2. Absorption du rayonnement par inverse Bremsstrahlung :

La transmission de l'intensité du rayonnement & travers la matiére ablatée suit
également la loi de Beer-Lambert :

I(x,t) = Io(t).e~*", (2.39)

Iy étant l'intensité incidente du rayonnement et « le coefficient d’absorption du
rayonnement par inverse Bremsstrahlung.

O = ey + Ce; (2.40)
Ce coefficient prend en compte ’absorption électron-neutre et 1’absorption électron-

ion. Le coefficient électron-ion domine une fois que le plasma est crée, mais la prise
en compte du coefficient électron-neutre est nécessaire afin de décrire correctement
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I’allumage du plasma.

Il existe dans la littérature une trés grande variété de coefficients d’inverse Bremss-
trahlung. Nous en avons testés plusieurs avant de trouver le bon couple de coefficient
qui nous ont permis d’avoir des résultats en bon accord avec des résultats expéri-
mentaux.

Les coefficients d’absorption par inverse Bremsstrahlung que nous avons retenu pour
notre modéle sont donnés par les relations suivantes :

— Le coefficients d’inverse Bremsstrahlung électron-ion [24] :

e i[AT] = (Z,)? x 6.1 x 107%

N (/\jz,j\e/l ) N?(em™), (2.41)

ou Z; est la charge de 'ion A™ qui dans ce cas la égale a 1

— Le coeffcient d’inverse Bremsstrahlung électron-neutre [22] :

bt (peN p1./\/) Ty 2
VT, M. " M, 153 hv + T,

L’énergie absorbée par une maille du domaine gazeux par effet de Bremsstrahlung
inverse est donnée par :

Qe_n[A] = 6.1 x 107% ) J(em™),  (2.42)

E]B = a-Iabs (243)

I est 'intensité du rayonnement absorbée par une maille du domaine gazeux et
est donnée par
Ips = I(x,t) — I(x + Az, t) (2.44)

A fin de prendre en compte le fait qu’a haute température les particules peuvent
émettre des photons, le coeffcient d’absorption doit étre multiplié par un facteur de
correction qui prenne en compte la contribution du phénoméne d’émission stimulée,
ce dernier a été introduit par Rosen et al [21] et est donné par :

h
Cps=1—exp (—kb; ) (2.45)

Lops = TapsCrs (2.46)

Apés avoir définit tous les paramétres qui servent a décrire et évaluer 'effet de chaque
processus intervenant dans la formation et le maintien du plasma et des différentes es-
péces dont il est composé, nous passons maintenant a la présentation des différents termes
sources des équations (2.14),(2.16) et (2.17) respectivement :
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— Termes sources des équations de conservation de la matiére :

w1 = Ke_f — Kf_e
Wy = — eff+Kffe_ ph_Kefi—i_Kife

Wi Wy = 0. (247)
W5 = Kph + Kei — Ki—
— Termes sources des équations de conservation de I'énergie :
WE = Eech
: 2.48
wE/wEe { WE, = EIB - Eech + Eioni + Eph + Eimp ( )

2.3.2.5 Création des espéces doublement ionisées

Selon les conditions de l'interaction, a savoir les paramétres du rayonnement laser et
la nature du matériau, il est possible que les plasmas formés puisssent contenir des és-
péces doublement ionisées. Dans ce cas la la prise en compte des processus de création
de ces espéces ainsi que leur évolution dans le plasma doivent étre intégrés dans le modéle.

Dans la littérature, les modéles hydrodynamiques décrivant les plasmas induits par
laser contenant des espéces doublement ionisées, sont a notre connaissance tous basés sur
I’hypothése de I’équilibre thermodynamique local [2,3,8-15,25]. A I'exception des tra-
vaux de Mazhukin et al [20,26] qui sont des approches purement cinétiques 0D mais qui
tiennent compte non seulement du déséquilibre thermique entre les élctrons et les espéces
lourdes du plasma dont celles doublement ionisées.

Dans notre modéle, les espéces doublement ionisées sont susceptibles d’étre formées a
partir de I’ionisation par impact électronique des epéces une fois ionisées.

At 4 e + Ef « A* te te
Le plasma contiendra dans ce cas la six espces qui seront notées de maniére générale

comme suit : (i=1: A, i=2: A* i=3: AT, i=4: A*" =5 :Ge, i=6 :¢~). Toute grandeur
faisant référence a 1=6 sera notée d’une maniére avec un indice e.

E5 repésente I'énergie requise pour ioniser Pespéce AT et A% fait référence a atome
deux fois ionisé.
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3’ 3

A

FIGURE 2.5 — Schéma représentatif des différentes réactions prises en compte dans notre
modéle a six espéces.

1 et 1" indiquent les processus d’excitation et de desexcitation par impacte électronique
a partir du niveau fondamental pour le processus direct et a partir du niveau excité pour
le processus inverse respectivement. 2, 2°, 2” représentent 1’ionisation par impact électro-
nique, la recombinaison a trois corps et la photoionisation de ’état excité respectivement.
3 et 3’ représentent l’ionisation par impacte électronique a partir de I’état ionisé et la
recombinaison a trois corps de ’espéce une fois ionisée respectivement.

En cas de présence d’éspéce deux fois ioniées la condition de quasi-neutralité exprimée
par 'équation (2.24) devient :

Pe = <p3 + 2p4)(Me/M)7 (249)

Il est nécessaire de tenir compte de la présence des éspéces deux fois ionisées dans
I'expression de I'énergie des espees lourdes, 1'équation (2.20) devient alors :

1
E=73 piCot u’+hi) (2.50)

i=1:4

Les taux de production direct et inverse de ce processus seront donnés par :

! — ! P3Pe N2 E+
K =22.10710/T (L2880 2 ovp(— 2 em?.s 2.51
, 1072 [ Iy \? [ po N\ °
Ki o= (E_ﬁ) (pM ) lg/cm?.s] (2.52)
[ 2 e
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[’énergie d’ionisation par impact électronique de 1’éspéce une fois ionisée est donnée

par :
/ 2 / / e 3 / e
Lioni = 3 Ki e (jj\(l/ ) — K o Ef (%) (2.53)

/ 2 . 2 . 2 2 . .
e"¢ . désigne ’énergie gagnée par les électrons durant le processus inverse de 1'io-
nisation des espéces une fois ionisées par impacte électronique, par analogie a celle de
I'ionisation des éspéces excitées par impacte elle est donnée par :

pe N
M.

1
’ 3 1 f ’
e =4.3.107* B ( ) T2 sik, T, < e < estor

1
6 1 , f
=3.1.107" B (pj/lN ) TF sieree > estor

. /
= Ef sie™ > Ef

= kT, sie™ < kT,

1

’ +\ 3

star __ 1 2 Ey )3

Avec e = kT, ( wr )

Le coefficient qui traduit la contribution des espéces doublement ioniées a 1’absorption
du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung est donné par :

e i[A%Y] = (Z5)? x 6.1 x 107%

A P4Pe 2 -1
N/ (M./\/le) N?(em™), (2.54)

Z5 qui représente la charge électrique de 1’espéce deux fois ionisée est égale a deux.

Il est nécessaire de tenir compte de la contribution des ions deux fois ionisés dans I’ab-
sorption de I’énergie du rayonnemet par effet de Bremsstrahlung inverse dont le coefficient
total d’absorption devient alors :

O = Qe + e [AT] + ae_i[AM] (2.55)

[’énergie absorbée par le plasma par effet Bremsstrahlung inverse devient alors :

Eig =a Iy, (2.56)

Il ne nous reste plus maintenant qu’a définir les nouveaux termes sources des équations
hydrodynamiques qui tiennent comptes de la présence des ions deux fois ioniés :
— Termes sources des équations de conservation de la matiére :

W1 = Keff — Kffe
wo =Ky o— Keg— Kpp — Keij + K¢
W; W3 = — 67@'/ + Kife/ + Kefi — Kife (257)
Wy = 0
We = Kph + Koy — Ko+ Ke—i/ — K.

!
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— Termes sources des équations de conservation de 1’énergie :

WEg = Eech

, / 2.58
WE, = EIB - Eech + Eioni + Eioni + Eph + Eimp ( )

W /W, {

En raison de la contribution des espéces doublement ionisées dans ’absorption du
rayonnement laser par effet Bremsstrahlung inverse, le taux de I’énergie laser écrantée par
le plasma devrait étres plus important dans ce cas. Nous examinerons ce point plus en
détail lorsque nous présenterons nos résultats de simulation.

2.3.3 Meéthode numérique

Afin de résoudre notre modéle hydrodynamique nous avons eu recours a 1’algorithme
LCPFCT (Flux Corrected Transport algorithm for Solving Generalized Continuity Equa-
tions) développé et mis a jour par Boris et al [27,28]. Cet algorithme explicite est basé
sur un schéma aux différences finies associé a des méthodes générales de correction de
flux. Ce schéma numeérique est précis a ’ordre 2 en temps et 4 en espace. [’avantage de
ce schéma est qu’il est robuste, il peut donc traiter de forts gradients tout en respectant
les gradients les plus faibles. Il a été testé pour simuler une grande variété d’écoulements
subsonique et supersoniques [29-31| ainsi que sur des problémes de type plasma laser [32].

Etant donné que 1’algorithme LCPFCT est basé sur un schéma numérique explicite,
sa stabilité doit étre assurée au moyen du critére de Courant Friedricks-Lewy

, Ax
At = Cpr, min <| o] +a) (2.59)

| u |, a et Cpr sont la norme de la vitesse, la célérité du son local et un facteur
multiplicatif respectivement.

En raison des forts gradients de masse, de pression, de vitesse et de termes sources
nous fixons C'ry, de 0.001. Pour nos simulations nous utilisons un maillage uniforme avec
un pas d’espace de 10™* cm et un pas de temps de 10~'4s. Afin d’éviter tout probléme
de couplage, nous utilisons le méme pas de temps pour résoudre la partie thermique et
hydrodynamique de notre modéle.

L’algorithme LCPFCT qui est implémenté en tant que subroutine sous FORTRAN
sert & résoudre des équations de continuité généralisées de la forme :
op 1 0 1 0 0D,

=== — - (r*"'D ——=+D 2.
ot roa=19r roa=19p (r 1) +C or s (2.60)

(r* "' pu)

La subroutine est relié & d’autres subroutines auxiliaires qui définissent le maillage, les
facteurs dépendants de la vitesse, les divers termes sources et les conditions aux limites.
Elle se caractérise par sa capacité a gérer les termes sources de ’équation (2.60) ie D1 Dy
D3 et la prise en compte de diverses géométries qui peuvent étre sélectionées au moyen
de la variation du nombre entier a. Pour a=1 s’il s’agit d’une géométrie cartésienne ou
plane, a=2, 3 si le probléme a une géométrie cylindrique ou sphérique respectivement.
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FIGURE 2.6 — Représentation du régime d’ablation [6]

2.4 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté notre approche de modélisation décrivant globa-
lement ’ablation laser d’un métal, depuis les effets thermiques et les différents changement
de phases dus a I'absorption du rayonnement par la cible jusqu’a la formation et I’expan-
sion du plasma dans le gaz environnant.

Notre approche présente de nombreux avantages par rapport aux divers modéles pré-
sents dans la littérature, plus particulérement la prise en compte du deséquilibre thermique
dans le plasma et la présence d’espces doublement ionisées dans le cadre d’un modeéle hy-
drodynamique.

Les résultats de simulation que nous avons pu obtenir grace & notre modéle seront
présentés dans le chapitre suivant.
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Grandeurs|Unités]

Definition

Hlerg cm ™3] Enthalpie
t[s], x[em] temps, position
Alerg st cm ™Y Conductivité thermique
T[K] Température

aplem™], afem ™1

Coefficient d’absorption, coefficient de
Bremsstrahlung inverse

I(x,t)[erg s7! em ™2

Intensité transmise du rayonnement

plg em ™|, w;lg em ™3 577

Densité de masse, terme source massique

ufem s Vitesse de la plume
P ~1 572 (Barye—0.1 .
| cm SPa)% arye Pression
Elerg cm ™3|, wg [erg cm™3 Energie des espéces lourdes, terme source de
s I’énergie des espéces lourdes
E.lerg em™3|, wg, [erg Energie électronique, terme source de ’énergie
cm 3 s électronique
K, . fg cm—3s—] Coefficient du ta’ux d’ex?itation par impacte
électronique
K, [g cm—%s~] Coefficient du taux’de dégexcitation par impacte
élctronique
K. g em—%s1] Coefficient du ta’ux d’iopisation par impacte
électronique

Ki |lg ecm™3s7!]

Coefficient du taux de recombinaison & trois corps

Kpnlg em™3s71

Coefficient du taux de photoionisation

Eech [erg Cmissil]

Taux d’échange d’énergie entre les électrons et les
particules lourdes

E;plerg cm™3s71]

Taux d’énergie absorbée par Bremsstrahlung
inverse

Eionilerg cm 3571

Taux d’énergie absorbée par ionisation par
impacte électronique

E,nlerg cm™?s™|

Taux d’énergie due processus de photoionisation

Eimplerg em™3s7!]

Taux d’énergie due au processus d’éxcitation par
impacte électronique

Tableau 2.1 — Résumé des principaux termes de notre modéle et de leurs unités respectives
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3.1 Introduction

Dans le présent chapitre qui est consacré a la présentation et la discussion de nos
résultats de simulation nous nous intéressons en premier lieu a l'interaction d’impulsions
laser dans le rayonnement ultraviolet avec le cuivre. Ce dernier est un matériau dont
les propriétés thermophysiques et optiques sont bien connues et dont l'ablation laser a
largement été étudiée dans la littérature, mais toujours dans le cadre de I’hypothése de
I’équilibre thermodynamique local [1-6]. L'un des objectifs de ce travail est justement de
remettre en question cette hypothése et de mettre en évidence 'importance de la prise en
compte du déséquilibre électronique dans les plasmas métalliques induits par laser.

En plus du cuivre, nous nous intéressons également au titane, qui est un matériau
largement utilisé dans de nombreuses applications technologiques basées sur I'interaction
laser-matiére, mais dont l'ablation laser est trés peu étudiée |7].

Dans tout ce qui suit nous avons utilisé notre modéle (présenté dans le chapitre précé-
dent) pour étudier I'intégralité du processus d’ablation de nos cibles métalliques (le cuivre
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 claquage optique de la vapeur for-
mée au dessus de la surface de la cible, est définit comme étant 1’énergie minimale du
rayonnement a partir de laquelle apparaissent des mécanismes de chauffage et d’excita-
tion non-linéaires qui sont a 1’origine d’un taux d’ionisation plus élevé que celui qu’on
prédit au moyen de I’équation de Saha [7]. Avant d’entamer notre étude nous procédons
d’abord - et pour chaque cas que nous traitons - a la détermination des seuils d’allumage,
qui nous servent comme moyen de valider notre approche.

3.2 Interaction d’une impulsion laser avec une cible en
cuivre

3.2.1 Validation du modéle thermique 1D

Rappelons que, si ’épaisseur de diffusion de la chaleur dans I’échantillon est largement
plus grande que I’épaisseur de pénétration du rayonnement dans la cible et plus petite
que le rayon du laser et I’épaisseur du matériau (l,, << lp << w,e) le flux de chaleur
latéral dit a 'absorption de I’énergie de 'impulsion par le matériau peut étre négligé et la
diffusion de la chaleur au sein de la cible peut étre assimilée & un phénoméne a une seule
dimension [9)].

Avant d’entamer nos calculs nous avons d’abord vérifié la validité de cette approxima-
tion au moyen des propriétés du matériau (tableau 3.1) et des parameétres 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 diffusion de la chaleur dans le cuivre 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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Etant données ces valeurs et puisqu’en pratique, le rayon du faisceau laser varie entre
0.05 et 2 mm [10] et que dans notre cas nous supposons avoir affaire & une une cible
suffisamment épaisse, nous sommes en mesure de confirmer la validité de notre modéle
thermique 1D pour décrire la partie interaction laser-cible du processus d’ablation dans
le cas du cuivre.

Parameétre Cuivre solide Cuivre liquide
Chaleur spécifique, Cp (J g7 !K 1) 4.2 x108 4.94 %108
Densité volumique, p (gem ™) 8.96 8
Conductivité thermique, k(ergs™tem 1K) 3.8x107 1.7x107
Enthalpie Ah(Jg™!) fusion 204 évaig(;rggion
Réflectivité, 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

Coefficient d’absorption, a(cm™1) (193 nm) 9.5-10° | (193 nm) 9.5-10°
(248 nm) 8.9-10° | (248 nm) 8.9-10°

(351 nm) 6.5-10° | (193 nm) 6.5-10°

Tableau 3.1 — Propriétés du cuivre utilisées dans nos simulations.

A(nm) /7 (ns) la, (cm) l7(cm) la, (cm) la, (cm)

(Cu solide) (Cu solide) (Cu liquide) | (Cu liquide)

193/8 1.05 -10~¢ 1.26 .10 1.05 -10-° 8.29 -10~°
248 /21 1.12 -10-¢ 2.070 -10~* 1.12 -10°6 1.34 .10~
248 /30 1.78 -10~4 1.6 -1074
351/17 1.54-1076 1.86 -10~4 1.54-10°6 1.2:10*

Tableau 3.2 — Profondeur de pénétration et longueur de diffusion de la chaleur dans le
cuivre sous nos conditions de simulation.
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3.2.2 Processus pris en compte dans le modéle hydrodynamique
3.2.2.1 Modéle hydrodynamique a cinq espéces
En premier lieu, dans la partie hydrodynamique de notre modéle qui décrit le chauffage
de la vapeur, la formation et I’évolution du plasma, nous avons mené notre étude en
prenant en compte uniquement la présence de cinq espéces dans la plume, a savoir : Cu,
Cu*, Cut, He, e. Dans ce cas, les processus qui gouvernent ’évolution du mélange gazeux
sont les suivants :
— Excitation/désexcitation par impacte électronique
Cu + e + 3.79 eV < Cu* +e~
— ionization de I’état excité par impacte électronique
Cu* + e~ + 3.93 eV «» Cut +e +e-
— Photoionisation de I'état excité
Cu* + hv eV — Cut +e,
Avec hv— 6.4 €V 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.
st
Cu
3,93 eV

Cu

3,79 eV

Cu

FIGURE 3.1 — Schéma représentatif des différents processus et niveaux énergétiques pris
en compte dans notre modéle a cinq espéces dans le cas du cuivre.

1 et 1’ indiquent les processus d’excitation et de desexcitation par impacte électro-
nique & partir du niveau fondamental Cu pour le processus direct et a partir du niveau
excité Cu*pour le processus inverse respectivement. 2, 2°, 2”7 représentent I'ionisation par
impact électronique de l'état excité Cu*, la recombinaison a trois corps de I’espéce une
fois ionisée CuTet la photoionisation de ’état excité respectivement.
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Le niveau intermédiaire Cu* sert a initialiser la formation du plasma. Le choix du
niveau excité 3.79 eV se justifie par rapport aux énergies des impulsions laser afin que le
processus de photoionisation puisse avoir lieu, en particulier pour 193 nm et 248 nm.

3.2.2.2 Modéle hydrodynamique a six espéces

Afin d’examiner I'impact de la formation des espéces doublement ionisées sur les dif-
férents aspect du processus d’ablation du cuivre, nous avons pris en compte leur présence
dans notre modéle hydrodynamique. Le chauffage de la plume et la formation du plasma
sont dans ce cas la gouvernés par les processus représentés par la figure (3.2) :

Cu?t
7Y 20,29 eV

3’ 3

Cut
3.93 eV

Cu

3,79 eV

Cu

FIGURE 3.2 — Schéma représentatif des différents processus et niveaux énergétiques pris
en compte dans notre modéle a six espéces dans le cas du cuivre

1 et 1" indiquent les processus d’excitation et de desexcitation par impacte électronique
a partir du niveau fondamental pour le processus direct et a partir du niveau excité pour
le processus inverse respectivement. 2, 2°, 2”7 représentent 1’ionisation par impact électro-
nique, la recombinaison a trois corps et la photoionisation de I’état excité respectivement.
3 et 3’ représentent l'ionisation par impacte électronique a partir de 1’état ionisé et la
recombinaison a trois corps de ’espéce une fois ionisée respectivement.

Ces processus sont résumés comme suit, :
— Excitation/désexcitation par impact électronique

Cu + e + 3.79 eV < Cu* +e~
— ionization de I’état excité par impact électronique

Cu* + e + 3.93eV & Cut +e +e~
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— Photoionisation de 'état excité
Cu* + 6.4 eV — Cu't +e,

— ionisation par impact électronique des espéces une fois ionisées
Cut + e™ + 20.29 €V <> Cu®" +e +e”

— Bremsshtrahlung inverse

Rappelons que dans notre modéle nous ne tenons pas compte de la présence d’états
excités pour les espéces une fois ionisées car comme nous ’avons expliqué auparavant, le
seul état excité au quel nous faisons appel ie Cu* sert uniquement & amorcer la formation
du plasma.

3.2.3 Résultats
3.2.3.1 Modéle hydrodynamique a cinq espéces

3.2.3.1.1 Calcul des seuils d’allumage et validation

Avant d’entamer notre étude nous avons commencé par valider notre approche en
calculant les seuils d’allumage plasma a partir de la matiére évaporée au dessus de la
surface de la cible et ceci pour les mémes conditions expériementales et théoriques que
Clarke et al [7] et Dyer [8] respectivement.

Durée Pression du
Longueur ) . -
, d’impulsion milieu
d’onde (nm) :
(ns) environnant
193 8
948 51 Ablat1'0n 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 conditions expérimentales et théorique d’interaction laser-
cuivre, de Clarke et al et Dyer [7,8].

Afin d’étre le plus proche possible de la condition d’ablation sous vide admise par
Clarke et al [7] et Dyer [8], nous avons fixé la pression de notre gaz environnant a 10 Pa
comme nous l'avons fait précédement dans le cas du cuivre.

Dans le tableau (3.4) nous présentons les données expérimentales de Clarke et al [7], les
calculs théoriques de Dyer [8] ainsi que les seuils d’allumage prédits par notre modéle.
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La comparaison des résultats montre un bien meilleur accord entre les résultats expé-
rimentaux et les résultats numériques.

On peut tout de méme constater que plus la longueur d’onde de I'impulsion est grande
plus I’écart entre nos seuils et les seuils expérimentaux devient important. Ceci peut étre en
partie lié & I'écart qui existe entre le niveau intérmédiaire excité et I’énergie de I'impulsion.
Plus cet écart est grand plus notre modeéle devient moins précis au niveau du calcul des
seuils d’allumage, néanmoins pour une méme longueur d’onde et une durée d’impulsion
plus longue la précision augmente (cas de 248 nm).

F

Fineo (J/cm?) ey

A (nm) 7 (ns) Fioup (J/cm?) (erreur (é{"f(:?lr)
relatives;) 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 avec des seuils expériemen-
taux et théoriques déterminés sous les mémes conditions pour des cibles en cuivre, en
supposant I'interaction avoir lieu dans le vide [7,8]|, Ferp, Fineo, Frum représentes les seuils
expérimentaux, théoriques et numériques respectivement

3.2.3.1.2 Effet de la pression sur les seuils d’allumages

Aprés avoir validé notre approche via le calcul des seuils d’allumage, nous présentons
dans le tableau (3.5) des résultats sur I'impact de la pression atmosphérique sur les seuils
d’allumage. Bien que les seuils ne varient pas considérablement en fonction de la pression,
ils sont néanmoins légérement plus élevés a 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 courte est la longueur d’onde plus les seuils d’allumages sont moins
affectés 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 I'impulsion plus grand est I'impact
de la pression atmosphérique sur les seuils d’allumage.
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10 Pa Pression at-
A (nm) 7 (ns) (J/em?) mosphérique
(J/em?)
193 8 0.842 1
248 21 1.7 2
30 2.3 2.9
355 17 1.9 2.3

Tableau 3.5 — Effet de la pression atmosphérique sur le seuil d’allumage plasma

Tous les résultats que nous allons présentés par la suite ont été calculé a pression
atmosphérique, ce qui est le cas de nombreuses applications telles que la technique 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 calculés a
pression atmosphérique pour les mémes paramétres de rayonnement que Clarke et al [7].

Ces résultats indiquent que les seuils de fusion et d’évaporation sont plus bas pour
la plus courtes des longueurs d’ondes et que pour une longueur d’onde donnée, les seuils
sont plus grands pour une durée d’'impulsion plus longue.

Afin de pouvoir étudier I'impact de la longueur d’onde et de la durée d’impulsion sur
les seuils de fusion et d’évaporation, nous présentons dans la figure (3.3) des seuils calculés
pour deux durées d’impulsion ( 8 et 17 ns) pour chacune 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 'impul-
sion est plus longue, ceci car la densité d’énergie est délivrée sur un intervalle de temps
plus long ce qui fait que la densité de puissance (densité d’énergie par unité de temps I(t))
avec laquelle on irradie le matériau est moindre. Pour une durée d’impulsion donnée, les
seuils sont les plus bas pour la plus courte longueur d’onde car le rayonnement dans ce
cas la est plus énergétique ce qui fait que moins d’apport d’énergie est requis pour initier
les processus de changement de phase.

En plus du tableau (3.5) ot nous avons présenté des seuils d’allumage plasma a pression
atmosphérique pour les méme paramétres de rayonnement que Clarke et al 7], nous
présentons dans la figure (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 méme que pour
les seuils de fusion et d’évaporation, ces résultas montres que les seuils augmentent en
fonction de la longueur d’onde et de la durée d’impulsion.
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rom T ety | Oty
193 8 0.4 0.6
248 21 0.7 1.35
30 1.15 1.9
355 17 0.7 11

Tableau 3.6 — Seuils de fusion et d’évaporation pour une cible en cuivre

193 nm (8, 17 ns) Fusion
1,25 «==193 nm (8, 17 ns) Evaporation
e 248 nm (8, 17 ns) Fusion
«==248 nm (8, 17 ns) Evaporation
@351 nm (8, 17 ns) Fusion
==@=351 nm(8, 17 ns) Evaporation

1,00 —

0,75

0,50 /

Durée d’impulsion (ns)

Seuils de fusion et d’évaporation (J/cm?)

FIGURE 3.3 — Variation des seuils de fusion et d’évaporation en fonction de la durée
d’impulsion pour chacune des trois longueurs d’ondes 193, 248 et 351 nm.
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3,0 ] | =193 nm (8, 17 ns)
28 — 248 Nm (8, 17 ns)
’ =351 nm (8, 17 ns)

2,61
241
2,2 —
2,0
18-
16-

Seuils d’allumage (J/cm?)

1,4
1,2

1,0

10 12 14 16 18
Durée d’impulsion (ns)

00 -

FIGURE 3.4 — Variation des seuils de d’allumage en fonction de la durée d’impulsion pour
chacune des trois longueurs d’ondes 193, 248 et 351 nm.

3.2.3.1.4 Ecrantage plasma

Les figures (3.5)-(3.8) représentent la variation temporelle de I'intensité du rayonne-
ment laser arrivant a la surface de la cible aprés son passage a travers la plume, pour des
impulsions de 193 nm ( 8ns ), 248 nm (20 et 30 ns) et 351 nm (17 ns).

Iy et I; représentent l’intensités initiale du rayonnement et I’intensité du rayonnement
transmise & la surface de la cible a travers le plasma formé au dessus de sa surface res-
pectivement.

Pour chacune des trois longueurs d’ondes, nous avons étudié ’absorption du rayonne-
ment laser par le plasma pour quatre différentes densités d’énergie.

Afin de déterminer le taux de ’écrantage plasma, nous évaluons la surface comprise
entre les deux courbes Io(t) et I;(t) et ceci & partir de la différence entre I'intégrale de
chacune.
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FIGURE 3.5 — Effet de I’écrantage plasma, pour une impulsion de 8 ns & 193 nm
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FIGURE 3.6 — Effet de I’écrantage plasma, pour une impulsion de 20 ns et 248 nm.

89



—*=ljaser
lcible

Energie écrantée

8,0x10° 1,6x10° 2,4x10° 3,2x10° 4,0x10®

t(s)

== ljaser
lcible
E0=4,5Jcm'2

Energie écrantée

1,4x10°4 1,4x10°4
’ Eg=29dem2  ~llaser ’
1,2x10° leible 1,2x10°
1,0x10° 4 o— o 1,0x10°4
3] e £
'= 8,0x107 4 S 8,0x107
g oo’ 2°
= 6,0x107 £ 6,0x107
= 4,0x107 - 4,0x10" -
2,0x107 - 2,0x107 -
Energie écrantéee @~ W
0,0 9 : : : = 0,0
0,0 8,0x10° 1,6x10° 24x10® 3,2x10° 4,0x10° 0,0
i(s)
1,4x10° | Eg=4Jem™2 1,4x10°
——]
1,2x10° I'aser 1,2x10°
cible
‘?‘E 1,0x10° 7 & 1,0x10%
o
= 8,0x107 = 8,0x107-
= 6,0x107 =6,0x10"
4,0x107 - 4,0x107 -
2,0x10’{ Enefgie écrantée 2,0x107
0,0 : : : : ) 0,0
0,0 8,0x10° 1,6x1t?'5) 2,4x10° 3,2x10° 4,0x10® 0,0
S,

8,0x10° 1,6x10° 2,4x10® 3,2x10° 4,0x10®
t(s)
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FIGURE 3.8 — Effet de I’écrantage plasma, pour une impulsion de 17 ns et 351 nm.

La figure (3.9) représente la variation du temps relatif au début du processus d’écran-

tage pour chacune des trois longueurs d’onde 193, 248 et 351 nm.
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Ces résultats montrent que le début d’écrantage, dépend de la densité d’énergie de
I'impulsion. L’écrantage met moins de temps & débuter lorsque la densité d’énergie du
rayonnement est élevée. La comparaison entre les temps du début d’écrantage pour cha-
cune des longueurs d’onde, montre que ’absorption du rayonnement par le plasma débute
plutot lorsque la longueur d’onde de ce dernier est courte. Pour une longueur d’onde
donnée le processus d’écrantage débute plus tot lorsque la durée d’impulsion est courte.

12
11
10
9 —
8 - \
_— 7 7]
m j
= 6| ——ArF(193 nm, 8 ns)
5_' — KrF(248 nm, 21 ns)
4 | =—KrF(248 nm, 30 ns)
4 XeF(351 nm, 17 ns)
3 —
2 —
1 —
0 T T T T T T T T T T T 1
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FIGURE 3.9 — Variation du temps relatif au début du processus d’écrantage en fonction
de la densité d’énergie pour les trois différentes longueurs d’onde (193, 248 et 351 nm)

Afin de mieux voir effet 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’écrantage du rayonnement pour chacune des trois longueurs
d’ondes 193, 248 et 351 nm et leur durées d’impulsion respectives. La variation des taux
d’écrantage en fonction de la densité d’énergie pour chacune des trois longueurs d’onde
est représentée dans la figure (3.10).

Aux alentours du seuil d’allumage 'effet d’écrantage du rayonnement par le plasma
est absent pour 193 nm et trés faible pour 248 et 351 nm. Ceci s’explique par le fait qu’au
seuil il y a a peine suffisamment d’énergie pour permettre la formation du plasma. La
raison pour laquelle I'effet d’écrantage apparait aux seuils pour 248 et 351 nm est que
dans ces cas 1a notre modéle prédit des seuils d’allumage avec des erreurs plus élevées que
dans le cas d’un rayonnement de 193 nm. Le taux d’écrantage augmente lorsque la densité
d’énergie du rayonnement est élevée et que la longueur d’onde et la durée d’impulsion sont
courtes.
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Densité taux
A (nm) (7 ns) d’énergie d’écrantage
(J/cm?) %
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’écrantage plasma en fonction de la longueur d’onde, la durée de
I’impulsion et des densités d’énergie

Pour une méme densité d’énergie, I’écrantage plasma croit en fonction de la densité de
puissance (densité d’énergie par unité de temps (%)) du rayonnement, comme le montre la
figure (3.11) qui représent Variation du taux d’écrantage plasma en fonction de la densité
de puissance du rayonnement pour une densité d’énergie incidente de 4J/cm?. Pour un
rayonnement de 193 nm et une durée d’impulsion de 8ns le matériau recoit une densité de
puissance de 5x10%W /cm?. Cette densité de puissance est égale & 1.9x10%W /cm? pour
un rayonnement de 248 nm et une durée d’impulsion de 21 ns et 1.3x10%W /ecm? pour
248 nm, 30ns et 2.3x10*°W /cm? pour 351 nm et 17 ns. Bien que la densité de puissance
pour un rayonnement de 351 nm, 17 ns est supérieure a celle du 248 nm, 21 ns, le taux
d’écrantage est quant a lui plus bas de 7.15%. Ceci peut encore une fois étre expliqué par
le fait que notre modéle donne des résultats moins précis pour un rayonnement de 351
nm qui sont di au choix du niveau intermédiaire excité qui ne permet pas au processus
de photoionisation d’avoir lieu dans pour une impulsion de cette longueur d’onde.
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Taux d’écrantage %

FIGURE 3.10
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FIGURE 3.11 — Ecrantage plasma en fonction de la densité de puissance du rayonnement
pour une densité d’énergie incidente de 4J/cm?
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3.2.3.1.5 Profondeurs ablatées

Tout d’abord rappelons que nous calculons la profondeur ablatée a partir du nombre
de mailles évaporée a chaque instant t.

Les figures (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) respec-
tivement a quatre différentes densités d’énergies.

A partir de ces résultats nous avons pu extraire les temps relatifs au début et a la
fin du processus d’ablation ainsi que la valeur maximale de la profondeur ablatée pour
différentes densités d’énergie et ceci pour chacun des trois rayonnements et leurs durées
d’'impulsions respectifs. Toutes ces données ont été regroupées dans le tableau (3.8) et la
variation des temps du début et de la fin de ’ablation en fonction de la densité d’énergie
du rayonnement est représentée dans la figure (3.16).

[’analyse de ces résultats montrent que le processus d’ablation débute plutot lorsque
— la densité d’énergie du rayonnement est élevée

— la longueur d’onde est courte

— la durée d’impulsion est courte

A partir de la figure (3.17) nous pouvons comparer les temps relatifs au début et a
la fin du processus d’ablation avec ceux du début de l'effet d’écrantage. Nous pouvons
constater que le processus d’ablation s’arréte immeédiatement aprés le début de 'effet
d’écrantage. Ceci signifie que ’absorption du rayonnement par le plasma formé au dessus
de la surface de la cible bloque le processus d’ablation et dans ce cas la la quantité du
rayonnement qui arrive a atteindre la surface de la cible ne suffit plus pour que I'ablation
puisse continuer d’avoir lieu.
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0,0

T T T I T T T T T T T T T
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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.
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FIGURE 3.15 — Profondeur ablatée pour une impulsion de 17 ns et 351 nm

96



A (nm) /7 (ns) 193 / 8
densité d’énergie
(3 fom?) 1 2 2.5 3
t1(ns) 0.8 7.2 6.7 6.4
to(ns) 12.5 7.5 7 6
profondeur 0.02 0.05 0.05 0.05
ablatée (um) ' ' ' '
A (nm) /7 (ns) 248 / 21
densité d’énergie
(3 fem?) 2 2.5 3 4
t; (ns) 9.2 6.4 48 3.2
ta (ns) 15.2 12.4 9.6 6.8
profondeur
ablatée (um) 0.03 0.05 0.05 0.05
A (nm) /7 (ns) 248 / 30
densité d’énergie
(3 fem?) 2.9 3.5 4 45
t; (ns) 7.6 5.2 4 3.2
ty (ns) 16.8 11.6 9.2 8
profondeur
ablatée (ym) 0.05 0.05 0.05 0.05
A (nm) /7 (ns) 351 / 17
densité d’énergie
() fem?) 2.3 3 3.5 4
t, (ns) 9 6 5 4
t, (ns) 16 10 8 7
profondeur 0.03 0.04 0.04 0.04
ablatée (pm)

Tableau 3.8 — Profondeurs ablatée pour chacune des trois longueurs d’ondes et des durées
d’impulsions qui leur correspondent 193 nm (8 ns), 248 (30 ns) and 351 nm (17 ns) pour
différentes densités d’énergies, t; et t5 sont les temps correspondants au début et a la fin
du processus d’ablation respectivement.
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t(ns)

7 o =11 ArF(193 nm, 8 ns)
6 - —=—12 ArF(193 nm, 8 ns)
5 | =11 KrF(248 nm, 21 ns)
4 | —=—1t2 KrF(248 nm, 21 ns)
3 ]| —t1 KrF(248 nm, 30 ns)
1| —=—t2 KrF(248 nm, 30 ns)

f | —t1 XeF(351 nm, 17 ns)
0 ]| —=—12 XeF(351 nm, 17 ns)
T T T T T T T T

T T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0
E (Jecm™)

FIGURE 3.16 — Variation des temps du début et de la fin du processus d’ablation en
fonction de la densité dénergie du rayonnement.
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FIGURE 3.17 — Comparaison entre le temps du début et de la fin du processus d’ablation
et le temps relatif au début du processus d’écrantage.
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3.2.3.1.6 Déséquilibre thérmique dans le plasma

La création du plasma se fait grace aux électrons primaires qui sont d’abord formé
dans la vapeur. Ces électrons absorbent I’énergie du rayonnement par inverse Bremss-
trahlung, ce gain d’énergie leur permet en intéragissant avec les especes lourdes de créer
d’avantage d’électrons libres, ce qui se traduit par I’augmentation de la température des
lourds lors de cet échange d’énergie.

Les figures (3.18)-(3.21) représentent la comparaison entre 1’évolution en fonction du

temps de la température électronique et celle des espéces lourdes, au niveau de la premiére
maille du domaine gazeux.
Ces résultats montrent que le déséquilibre électronique est plus prononcé au seuil d’allu-
mage. Ceci est dii au fait que, ’énergie du seuil d’allumage permet la créaction d’électrons
au sein de la plume, mais ne leur permet pas d’acquérir suffisamment d’énergie a trans-
mettre aux espéces lourdes lors des processus collisionnels.

Pour des densités d’énergie supérieures aux seuils d’allumage et aprés que l'intensité
de I'impulsion atteigne son maximum, les deux températures se rejoignent ce qui indique
qu’un équilibre s’installe entre les électrons et les particules lourdes.

La figure (3.22) permet d’étudier la variation du temps au bout duquel 'équilibre
s’installe entre les électrons et les espéces lourdes en fonction de la densité d’énergie du
rayonnement. Ces résultats montrent que pour une longueur d’onde et une durée d’impul-
sion données, ce temps est d’autant plus court que la densité d’énergie du rayonnement
est élevée. Nous pouvons également voir que 1’équilibre a tendance a s’établir rapidement
lorsque la longueur d’onde et la durée d’impulsion sont courtes. Les temps relatifs a 1’éta-
blissement de I’équilibre sont plus courts dans le cas d’un rayonnement de 351 nm et une
durée d’impulsion de 17 ns comparés aux cas 248 nm, 20 et 30 ns. Ceci s’explique par la
densité de puissance (densité d’énergie par unité de temps I(1)) qui est plus élevée pour
un rayonnement de 351 nm.

La figure (3.23), permet de comparer le déséquilibre électronique dans la premiére
maille du domaine gazeux pour deux rayonnements le (193 nm, 8 ns) et le (351 nm, 17
ns) & une densité d’énergie de 3J/cm?. 1l est claire que le déséquilibre est plus important
pour un rayonnement de 351 nm. Alors que les températures électroniques sont du méme
ordre de grandeur pour les deux longueurs d’ondes, la température des espéces lourdes est
beaucoup plus élevée dans le cas du rayonnement de 193 nm. Ceci car pour la plus courte
longueur d’onde le rayonnement est plus énergétique, en plus 'impulsion dans ce cas est
plus courte ce qui fait que la densité de puissance du rayonnement est plus importante.
Ainsi les électrons aquiérent plus d’énergie ce qui favorisent les processus collisionnel du-
rant lesquels cette énergie est transférée au espéces lourdes.

La figure (3.24) permet d’étudier I'importance du déséquilibre électronique dans la
plume ainsi que son expansion. Au sein de la plume la température électronique est plus
élevée que celle des lourds, méme aprés que l'intensité du rayonnement aie atteint sa
valeur maximale et ce quelque soit la longueur d’onde de 'impulsion(193 ou 351 nm),
ce déséquilibre reste présent jusqu’au niveau du front de choc ot les deux températures
baissent soudainement jusqu’a s’annuler. La position du front de choc pour chacun des
rayonnements permet de voir comment la dynamique et ’expansion de la plume sont in-
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fluencées par les paramétres des impulsions. Les plumes avec les plus hautes températures
sont, accélérés au plus loin de la surface de la cible.

Pour les densités d’énergie considérées dans ce travail et qui permettent ’ablation et
I’expansion du plasma dans le milieux environnant, les températures calculées par notre
modéles sont en bon accord avec les températures des plasmas induits par laser pour des
conditions d’interaction telles que celles de la LIBS [11,12].

Dans le tableau (3.9) nous résumons les valeurs maximales de la température électro-
nique et celle des espéces lourdes dans la premiére maille du domaine gazeux pour chaque
longueur d’onde pour différentes densités d’énergies.
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FIGURE 3.18 — Température des électrons et des espéces lourdes a la premiére maille du
domaine gazeux pour une impulsion de 193 nm (8 ns).
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FIGURE 3.19 — Température des électrons et des espéces lourdes a la premiére maille du

domaine gazeux pour impulsion de 248 nm (20 ns).
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FIGURE 3.20 — Température des électrons et des espéces lourdes a la premiére maille du

domaine gazeux pour une impulsion de 248 nm (30 ns).
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FIGURE 3.21 — Température des électrons et des espéces lourdes a la premiére maille du
domaine gazeux pour une impulsion de 351 nm (17 ns).
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FIGURE 3.22 — Variation du temps d’équilibre en fonction de la densité d’énergie.
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FIGURE 3.23 — Température des électrons et des espéces lourdes dans la plume pour des
impulsions de 193 nm (8 ns) et 351 nm (17 ns), & 3 J/cm?.
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FIGURE 3.24 — Température électronique et des espéces lourdes dans la plume pour des
impulsions de 193 nm (8 ns) et 351 nm (17 ns), pour 4 J/cm? & 14 ns.
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A (nm) /7 (ns) 193 / 8
Densité
d’énergie 1 2 2.5 3
(J/em?)
Tegmaz (K) 3 x 10* 4.7 x 10* 4.2 x 10* 4.8 x 10*
t(s) 12 10 8 8
T 9maz (K) 103 3.2 x 104 4 x 104 4.3 x 104
tmaz (S) 10 15 15 15
A (nm) /7 (ns) 248/ 21
Densité
d’énergie 2 2.5 3 4
(J/cm?)
Tegmar (K) 4 x 10 3.8 x 104 3.5 x 104 4.6 x 10*
tmaz (S) 15 12 9 7
T 9maz (K) 10% 2 x 104 3 x 10* 4 x 10*
tmaz (S) 15 25 21 18
A (nm) /7 (ns) 248 / 30
Densité
d’énergie 2.3 3 3.4 4
(J/cm?)
Tegmasr (K) 3 x 10* 3.8 x 10* 3.8 x 10* 4.6 x 10*
tmaz (S) 15 10 9 8
T grmaz (K) 10* 2.5 x 10* 3 x 10* 3.8 x 104
tmaz (S) 30 25 20 20
A (nm) /7 (ns) 351 / 17
Densité
d’énergie 1 2.5 3 4
(J/em?)
Tegmar (K) 5.8 x 10* 5 x 10% 5 x 10% 4.3 x 10*
tmaz (S) 11 10 9 8
T Gmaz (K) 10% 2.6 x 104 3.8 x 104 4 x 10%
tmaz (S) 25 20 18 18

Tableau 3.9 — Températures maximales des espéces lourdes et des électrons a la premiére
maille du domaine gazeux, pour chacune 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 espéces lourdes et des électrons respectivement.
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3.2.3.1.7 Dynamique et expansion du plasma

Afin d’étudier le comportement du plasma en expansion, nous présentons la variation
spatiale & des temps successifs de sa pression (3.25), sa vitesse d’expansion (3.26) et les
densités des différentes espéces qu'il contient(3.27-3.29) ainsi que celle du gaz environnant.
Nous nous limitons au cas d’'une impulsion de longueur d’onde de 193 nm et de durée de
8 ns.

La figure (3.25) représente la variation spatiale de la pression du plasma a différents
instants, pendant et aprés la fin de 'impulsion, celle-ci dépend clairement de I’énergie du
rayonnement, qui plus elle est élevée plus les valeurs de la pression dans la plume sont im-
portantes. Prés de la surface du matériau, la pression de la plume est plus élevée, sa valeur
diminue au fur et & mesure que l'on séloigne de la surface en direction du rayonnement
incident. Cette chute de pression correspond a ’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 choc.

Il est important de noter qu’'une onde de choc peut seulement étre présente dans une
atmosphére ambiante. En comparaison avec ’expansion sous vide, ’expansion dans un
gaz ambiant est un processus beaucoup plus compliqué qui implique la décélération, 1’at-
ténuation, la thermalisation et la recombinaison des espéces ablatées et la formation d’une
onde de choc [13].

La figure (3.26) représente la variation de la vitesse de la plume. Ces résultats montrent
que les hautes densités d’énergies sont a l’origine d’une expansion beaucoup plus rapide
et trés éloignée de la surface de la cible, I’expansion a lieu pendant et aprés la fin de
I'impulsion. Aprés la fin de 'impulsion, méme si la plume continue son expansion loin
de la surface de la cible, arrivée a4 une certaine distance, la vitesse s’annule brusquement
au niveau du front de choc et ’expansion s’arréte. Le déplacement du front de choc peut
étre facilement suivi & chaque instant car celui-ci correspond justement & la position ou
la vitesse devient soudainement égale a zero.

[’étude de la variation spatiale des densités des diverses espéces présentes dans le

plasma, montre que les impulsions ayant les plus grandes densités d’énergie permettent la
formation d’'un nombre plus important d’espéces excitées et une fois ionisées, ceci est une
conséquence directe de 1’absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung
et l'ionisation en avalanche dont I'impacte croit en fonction de la densité d’énergie de
I'impulsion.
Les espéces neutres sont trés largement concentrées prés de la surface du matériau leur
densité diminue avec le temps apreés la fin de 'impulsion et dans les zones de la plume
les plus éloignées de la surface du matériau, ceci est du a I’absorption de 1’énergie du
rayonnement par la vapeur et la formation d’électrons libres, d’éspéces excitées et une fois
ionisées.

En ce qui concerne le gaz ambiant, celui-ci est poussé loin de la surface du matériau
par la plume en expansion. Alors que prés de la surface de la cible le gaz ambiant a la
plus faible densité, celle ci atteint des valeurs maximale au niveau du front de choc, apres
lequel elle redevient égale a celle de I’hélium a pression atmosphérique.
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Les résultats présenté jusqu’a présent qui nous ont permis de valider notre modéle et
étudier d’une maniére globale I'interaction d’une cible en cuivre avec des impulsions laser
nanoseconde dans le rayonnement ultraviolet, ont été calculés en prenant en uniquement
compte la présence de cing espéces dans la partie hydrodynamique de notre modéle. Dans
la section suivante nous allons mettre en évidence l'impacte de la formation d’espéces
doublement ionisées sur I’ablation laser d’une cible en cuivre.

3.2.3.2 Modéle hydrodynamique a six espéces

Afin d’étudier D'effet de la présence d’éspéces doublement ionisées sur le processus
d’ablation y compris la dynamique du plasma induit par laser, nous avons considéré une
impulsion laser d’une longueur d’onde de 193 nm avec un profil temporel idéalement
Gaussien d’une largeur & mi-hauteur de 8 ns. L’interaction de I'impulsion avec la cible
en cuivre a lieu dans un gaz environnant constitué d’hélium a pression atmosphérique.
L’intégralité de 'interaction a été simulée a savoir les effets thermiques dans le matériau
ainsi que la formation et expansion du plasma dans le milieux environnant. Dans ce qui
suit "cas 1" fait référence aux résultats calculés en utilisant notre modéle de base ou
les équations hydrodynamiques ne tiennent compte que de la présence de cing espéces
dans le plasma, a savoir Cu, Cu*, Cu't, e~ et He, et dont les principaux résultats ont
été présentés dans la section précédente, alors que "Cas 2" fait référence a la nouvelle
version de notre modéle, développée pour prendre en considération la formation d’espéces

doublement ionisées. Nous présentons des résultats pour des densités d’énergies de 2 et 3
J/cm?

3.2.3.2.1 Seuil d’allumage plasma et validation

Avant d’examiner 'effet de la présence des espéces deux fois ionisées sur la cible et
la dynamique du plasma induit par laser, nous nous sommes d’abord intéressés au seuil
d’allumage afin de voir s’il est affecté par la présence de la nouvelle espéce.

Le calcul du seuil d’allumage plasma avec le modéle a six espéces, sous les conditions
décrites plus haut, donne exactement la méme valeur que celle obtenue dans le cas pré-
cédent, ou seules les espéces une fois ionisées sont prises en compte et qui est égale a 1
J/em?. Ce calcul nous permet encore une fois de valider notre approche en comparaison
avec les travaux expérimentaux et théoriques de Clarke et al [7] et Dyer [8] respective-
ment. Le seuil d’allumage n’est pas affecté par la présence de I'espéce supplémentaire
car cette densité d’énergie ne permet pas aux électrons d’acquérir suffisamment d’énergie
pour permettre au processus d’ionisation par impacte électronique des espéces une fois
ionisées d’avoir lieu.

La figure (3.31) présente la comparaison du déséquilibre thermique obtenu avec les
deux modéle au seuil d’allumage. Comme il a été montré précédement le seuil d’allumage
est indépendant du modeéle choisi et il débute aprés 13.2 ns du début de I'impulsion
dans les deux cas. Les températures des électrons et celles des espéces lourdes varient
de la méme maniére, a ’exception de la valeur des maximums, ou I'écart entre les deux
cas devient remarquable. Pour que le plasma se forme et soit temporairement maintenu,
les électrons dans le modéle a six espéces vont apporter plus d’énergie pour favoriser la
formation des espéces doublement ionisées d’avoir lieu, bien qu’au seuil cette énergie reste
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FIGURE 3.31 — Températures des électrons et des espéces lourdes au seuil d’allumage
plasma a la premiére maille du domaine gazeux

3.2.3.2.2 Profondeur ablatée et écrantage plasma

Les figures (3.32) et (3.33) présentent la variation en fonction du temps de la profon-
deur ablatée et de I'écrantage plasma pour deux densités d’énergies 2 J/cm? et 3 J/cm?.
Ces résultats sont trés importants car ils permettent de comprendre la maniére dont la
cible est affectée par la présence des espéces doublement ionisés dans le plasma formé au
dessus de sa surface.

On peut voir que la valeur maximale de la profondeur ablatée pour les deux densités
d’énergie est de 0.05 pm, mais que le processus d’ablation débute aprés 7.2 ns pour 2
J/cm? et 6.4 ns pour 3 J/cm?. La profondeur ablatée et le temps qui caractérise le début
du processus d’ablation ne sont pas affectés par la présence des espéces doublement ion-
sées et ceci quelque soit la densité d’énergie de I'impulsion laser.

Afin d’examiner comment la quantité d’énergie qui arrive & la surface du matériau est
affectée par la présence des espéces doublement ionisées, nous avons calculé le taux de
variation de leffet de ’écrantage plasma entre le modéle a cing espéces et celui a six
espéces pour deux densités d’énergie 2 J/cm? et 3 J/cm?. les résultats obtenus sont 4%
et 6% respectivement. Bien que l'effet de I’écrantage plasma varie entre les deux cas, le
temps relatif au début du processus d’ablation et la valeur maximale de la profondeur
ablatée restent quant a eux constants, ceci car le processus d’ablation débute et s’arréte
avant que les ions doublement chargées ne soient formés. [’augmentation du taux de
I’écrantage plasma par la présence des espéces doublement ionisées peut étre attribué a
leur contribution dans l’absorption du rayonnement laser par ’effet de Bremsstrahlung
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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 électrons et des particules lourdes
dans la plume pour une densité d’énergie de 3 J/cm? & un temps ¢ = 9 ns
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FIGURE 3.35 — Variation spatiale de la température des électrons et des particules lourdes
dans la plume pour une densité d’énergie de 3 J/cm? & un temps ¢ = 12 ns
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FIGURE 3.37 — Variation spatiale de la température des électrons et des particules lourdes
dans la plume pour une densité d’énergie de 2 J/cm? & un temps t = 12 ns

Afin d’examiner I'effet de la présence des espéces doublement ionisées sur la dynamique
du plasma induit par laser nous présentons dans les figures (3.34 - 3.37) des comparaisons
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entre la variation des températures électronique et des espéces lourdes avec et sans Cu?t
pour des densités de rayonnement de 2 J/cm? et 3 J/cm? & 9 et 12 ns aprés le début de
I'impulsion.

— A t—9 ns et pour les deux densités d’énergies considérées les températures électro-
niques des cas avec et sans Cu?* ont des profiles assez similaires. Pour un rayon-
nement laser d’une densité d’énergie de 3 J/cm?, il existe un écart assez important
entre les températures des espéces lourdes du cas sans Cu+ et celui avec Cu?*, cet
écart est insignifiant pour une densité d’énergie de 2 J/cm?. En labsence des espéces
doublement ionisées et pour les deux densités d’énergies 2 J/cm? et 3 J/cm?, on re-
marque une soudaine augmentation de la température électronique, au niveau du
front de choc, ceci n’a lieu qu’a des temps relativement proche du début ’allumage.
Nous en discuterons d’avantage par la suite.

— A t=12 ns et une densité d’énergie de 3 J/cm? I’écart entre les températures électro-
nique devient un peu plus important par rapport a t=9 ns, alors que celui entre les
températures des espéces lourdes se réduit. Pour une densité d’énergie de 2 J/cm?
I’écart entre les températures électroniques et celles des espéces lourdes avec et sans
la présence de Cu?* devient plus important en comparaison a t= 9ns.

Ainsi, le déséquilibre thermique entre les électrons et les particules lourdes en présence
des espéces doublement ionisées dans le plasma induit par laser doit étre pris en compte
dans la modélisation de I’ablation laser en régime nanoseconde. Ceci a déja été mis en
évidence par les travaux de Mazhukin et al [14,15] sur les plasmas de cuivre, mais dans
le cadre de modeéles cinétiques 0D ou la présence des atomes deux fois ionisés ainsi que le
déséquilibre thermique sont pris en compte.

Les figures (3.38 - 3.41) montrent la variation spatiale de la vitesse de la plume en
expansion dans le gaz environnant constitué¢ d’hélium.
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FIGURE 3.41 — Variation spatiale de la vitesse d’éxpansion de la plume & ¢ = 12 ns pour
une densité d’énergie de 2 J/cm?

— A t=9 ns et avant que l'intensité du rayonnement n’atteignent son maximum, la
vitesse de la plume avec les deux modéles varie quasiment de la méme maniére. Ceci
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car 9 ns est trés proche du temps d’allumage qui reste le méme pour les deux cas,
a ce moment 1a I’absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung due
aux Cu?* n’est pas encore importante. Ainsi aux alentours du temps d’allumage il
n’y a pas de grand écart entre la variation de la vitesse d’expansion de la plume dans
les deux cas car Cu?t n’affecte pas les premiérs instants de formation du plasma.

A t—12 ns aprés que l'intensité du rayonnement n’atteigne son maximum, ’écart
entre la variation de la vitesse avec et sans la présence du Cu?* devient plus notable.
La vitesse dans le cas 2 est la plus élevée. La contribution des espéces doublement
ionisées dans ’absorption du rayonnement laser par inverse Bremsstrahlung est alors
trés importante, ce qui peut d’ailleurs étre confirmé par la figure (3.33) qui montre la
variation de l'effet de I’écrantage plasma. Ainsi en présence des espéces doublement
ionisées la plume absorbe plus d’énergie ce qui se traduit par une expansion plus
rapide.

Quand la présence des espéces doublement ionisées est prise en compte et pour
une densité d’énergie de 2J/cm? la plume traverse le milieu environnant avec un
nombre de Mach de 1.73 4 t— 9 ns et 2 & t— 12 ns. En I'absence des Cu?*' la plume
traverse le milieu environnant avec un nombre de Mach de 1.8 et 1.85 & t= 9 et 12
ns respectivement.

Pour une densité d’énergie de 3 J/cm? et en présence de Cu®" la plume traverse le
milieu environnant avec un nombre de Mach de 1.95 & t—= 9 ns et 3.10 a t— 12 ns.
Quand les espéces doublement ionisées ne sont pas prises en compte les nombres de
Mach de la plume en expansion sont 1.98 et 2.61 & t= 9 et 12 ns respectivement.

Densité d’énergie Temps (s) Nombre de Mach Nombre de Mach
(J/cm?) p modéle & 5 espéces | modéle & 6 espéces
2 J/cm? 9 ns 1.8 1.73
12 ns 1.85 2
3 J/cm? 9 ns 1.98 1.95
12 ns 2.61 3.1

Tableau 3.10 — Récapitulatif des taux de variation du nombre de Mach pour les différents

cas étudiés

Le tableau (3.10) montre que quelque soit la densité d’énergie du rayonnement, ’aug-

mentation du nombre de Mach entre 9 et 12 ns est plus importante avec le modéle a
six espéces comparés aux résultats obtenus pour le modéle a cing espéces. L’expansion
rapide de la plume a partir de la surface de la cible en direction du rayonnement incident
produit une onde de choc supersonique dans le gaz environnant. A t— 9 ns 'onde de choc

est moins intense en présence des espéces doublement ionisées, I'inverse est vrai & t— 12 ns.

L’étude de la variation des densités des espéces présente dans la plume, avec et sans la
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présence des espéces doublement ionisées, montre que les espéces neutres dominent prés de
la surface du matériau, leurs densités diminuent avec le temps aprés la fin de 'impulsion
et au fur et & mesure qu’on s’éloigne de la surface de la cible. Ceci est di a I’augmentation
au cours du temps de 'absorption de I'impulsion par la vapeur du cuivre conduisant a
la création d’électrons libres, d’espéces excités ainsi qu’une fois et deux fois ionisées. Les
espéces les plus légéres sont accélérées loin de la surface du matériau principalement grace
a ’énergie absorbée par le plasma par effet de Bremsstrahlung inverse.

Les figures (3.42 - 3.44) permettent de comparer la variation des diverses espéces
présentes dans la plume entre un modeéle a six espéces et un modeéle un cing espéces,
pour une densité d’énergie de 3 J/cm? & 9 ns. Ces résultats montrent qu’'a peu prés 1.5
fois plus de Cu™ que de Cu®" est formé dans le plasma (9 x 107% et 6.2 x 107* g/cm?,
respectivement). Dans le cas ou les espéces doublement ionisées ne sont pas prise en
compte la densité maximale du Cu™ est a peu prés égale a 1.65 x 1072 g/cm?3.

1,2x107° -1,0x10%
-8,0x10°
nE |
S
2
- —6,0x10‘%E
=] 3]
S ; 3
a =)
- 530
- 3 -4,0x10°%
P ]
-2,0x10°
010 T T ! | I 0,0
0,000 0,003 x(cm) 0.006 0,009

FIGURE 3.42 — Variation spatiale des densités des différentes espéces présentes dans le
plasma avec la prise en compte du Cu®" pour une densité d’énergie de 3 J/cm? a t =9 ns
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FIGURE 3.43 — Variation spatiale des densités des différentes espéces présentes dans le
plasma sans la prise en compte du Cu?* pour une densité dénergie de 3 J/cm? a t = 9 ns
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FIGURE 3.44 — Zoom sur la densité des espéces excités dans les deux cas (avec et sans
Cu?" pour une densité d’énergie de 3 J/cm? 4t =9 ns
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Les figures (3.45 - 3.47) permettent de comparer la variation des diverses espéces
présentes dans la plume entre un modéle a six espéces et un modéle un cinq espéces, pour
une densité d’énergie de 3 J/cm? a 12 ns. Ces résultats montrent qu'il y a trois fois plus
de Cu?* que de Cut dans le plasma (1.25 x 1073 et 4.2 x 10~* g/cm?, respectivement),
alors que quand les espéces doublement ionisées ne sont pas prises en compte la densité
maximale du Cu™ est & peu prés égale & 2.6 x 1073 g/cm?3.
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0,0 1 T T T 1 . 1 T T 1 — T 0,0
0,000 0,002 0,004 0,006 0,008 0010 0012 0014 0016 0,018
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FIGURE 3.45 — Variation spatiale des densités des différentes espéces présentes dans le
plasma avec la prise en compte du Cu** pour une densité d’énergie de 3 J/cm? a ¢t = 12 ns
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FIGURE 3.46 — Variation spatiale des densités des différentes espéces présentes dans le
plasma sans la prise en compte du Cu?* pour une densité d’énergie de 3 J/cm?laser

fluence at ¢t = 12 ns
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FIGURE 3.47 — Zoom sur la densité des espéces excitées dans les deux cas (avec et sans
la présence du Cu®™)pour une densité d’énergie de 3 J/cm? & ¢ = 12 ns
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Les figures (3.48 - 3.50) permettent de comparer la variation des diverses espéces
présentes dans la plume entre un modéle a six espéces et un modéle un cinq espéces, pour
une densité d’énergie de 2 J/cm? a 9 ns. En cas de la présence des espéces doublement
ionisées, la quantité du Cu?* formée dans le plasma est 2.5 fois plus grande que celle
du Cu™ (0.9 x 1077 et 6.2 x 1072 g/cm?, respectivement). La quantité du Cu* est plus
importante que celle du Cu™ et du Cu?* avec une densité maximale de 1.5 x 107¢ g/cm?
car dans ce cas la et quand les espéces doublement ionisées sont prises en compte on est
proche du temps d’allumage et des premiers instants de formation du plasma. Quand Cu?*
n’est pas pris en compte, les densités maximales de Cu* et Cu™ sont apparoximativement
4.8 x 107" et 1.5 x 1076 g/cm?®, respectivement. La quantité des espéces neutres reste la
méme, que les espéces doublement ionisées soient prises en compte ou non.
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FIGURE 3.48 — 1Variation spatiale des densités des différentes espéces présentes dans le
plasma avec la prise en compte du Cu?* pour une densité d’énergie de 2 J/cm? a ¢t = 9 ns
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FIGURE 3.49 — Variation spatiale des densités des différentes espéces présentes dans le
plasma sans la prise en compte du Cu?* pour une densité d’énergie de 2 J/cm? & ¢t = 9 ns
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FIGURE 3.50 — Zoom sur la variation de la densité des espéces une fois ionisées présentes
dans le plasma contenant du Cu?* pour une densité d’énergie de 2 J/cm? & t = 9 ns
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Les figures (3.51 - 3.53) permettent de comparer la variation des diverses espéces
présentes dans la plume entre un modéle a six espéces et un modéle un cinq espéces, pour
une densité d’énergie de 2 J/cm? & 12 ns. Ces résultats montrent qu’il y a toujours plus
de Cu?* que de Cut 8.6 x 107* et 7 x 10~* g/cm3, respectivement, mais I’écart entre les
deux est beaucoup moins important qu’a t= 9 ns. Quand les espéces doublement ionisées
ne sont pas prises en compte Cu™ a une densité maximale de 0.0016 g/cm?. La quantité
des espéces neutres et excitées reste la méme avec et sans la présence du Cu?* 0.0064 et
6.5 x 1077 g/cm? respectivement.
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FIGURE 3.51 — Variation spatiale des densités des différentes espéces présetes dans le
plasma avec la prise en compte du Cu?* pour une densité d’énergie de 2 J/cm? a ¢t = 12 ns

124



1,6x10°
-6,0x10®
1,4x10°
| -3
1,2x10° 2010
“E 1,0x10° —4,0x10° g
o o
(2] O
— 8,0x10" i 35
3 3,0x10 3
'3 6,0x10™ - <
2 -2,0x10®
4,0x10™ -
2.0x10" —1,0x10°
,0x10™
0,0 — 100
0,000 0,002 0,004 0,006 0,008 0,010 0,012 0,014 0,016 0,018

x(cm)

FIGURE 3.52 — Variation spatiale des densités des différentes espéces présentes dans le
plasma sans la prise en compte du Cu®" pour une densité d’énergie de 2 J/cm? a t = 12 ns.
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FIGURE 3.53 — Zoom sur la variation de la densité des espéces excitées présentes dans le
plasma contenant du Cu?" pour une densité d’énergie de 2 J/cm? & ¢t = 12 ns
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Dans le tableau 3.11)nous résumons les densités maximales des espéces présentes dans
la plume pour les deux modéles a cing et six espéces, pour les deux densités d’énergies
2 et 3 J/ecm? a 9 et 12 ns. La densité des espéces une fois ionisé est toujours inférieur
dans le cas d'un modéle a six espéces. Les quantités des espéces chargées sont toujours
plus élevée a 12 ns. La quantité d’espéces deux fois ionisées est toujours inférieure a celle
des espéces une fois chargées sauf dans le cas de d’une densité d’énergie de 2J/cm? & t=
9 ns. Dans tous les cas précédents les quantités des espéces excitées et neutres restent
relativement constantes, ce qui confirme que le Cu* est seulement un état intermédiaire,
uniquement nécessaire pour initier la formation du plasma. Puisque la quatité de matiére
initialement ablatée & partir de la quelle le plasma est formée et le taux des espéces
neutres reste inchangé, le taux d’absorption du rayonnement par inverse Bremsstrahlung
électron-neutre ne varie pas non plus.

D((?]r;ii:ri)d /’té:;rssie Cu Cu* Cu™ Cu?*t Modéle
2 J/ecm?/ 9 ns 0.0162 | 1.5:1076 | 4.8-10°7 / 5 espeéces

0.0173 | 1.5-107% | 6.2:107° | 0.9-107"7 6 espéces

2 J/em?/ 12 ns 0.0064 | 6.5-1077 | 1.6-1073 / 5 espéces
0.0064 | 6.5-1077 | 7.4-10~* | 8.6-107* 6 espéces

3 J/cm?/ 9 ns 0.0097 | 9.23-107%] 1.65-1073 / 5 espéces

0.0096 | 9.47-107% 9.10~* | 6.2-107* 6 espéces

3 J/cm?/ 12 ns 0.0049 | 6.25-107°| 2.6-1073 / 5 espéces
0.0051 | 6.5-1076 | 4.2.107* | 1.25-1073| 6 espéces

Tableau 3.11 — Valeurs maximales des diverses espéces présentes dans la plume.

Les figures (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/cm? et 3 J/cm? & 9 et 12 ns avec
et sans la présence des espéces doublement ionisées.

Rappelons que

— Pour les deux densités d’énergie le taux d’ionisation augmente a t= 12 ns, a ce temps
on se situe aprés que 'effet du plasma shielding devient important et que 'intensité
du rayonnement atteigne son maximum.

— Pour une densité d’énergie de 2 J/cm? a t= 9 ns les taux d’ionisation sont trés
faibles (un maximum de 4.5 x 1075 en présence des espéces doublement ionisées et
2.6 x 107% en ’absence des espéces doublement ionisées. Les taux d’ionisation sont
beaucoup plus importants & 12 ns ( 0.24 et 0.26 respectivement). En revanche pour
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une densité d’énergie de 3 J/cm? les taux sont plus important quand les espéces
doublement ionisées ne sont pas prises en compte. Ce qui est justifiable car I'excés
d’énergie qui sert a produire les Cu?* est utilisée pour créer d’avantage de Cu*.

cas 2; 3j/cm3; 9ns

0.6 1 cas 2; 3j/cm®; 12ns
cas 1; 3j/cm®; 9ns
05 cas 1; 3j/cm®; 12ns
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o
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0,000 0002 0004 0006 0008 0010 0012 0014
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FIGURE 3.54 — Variation spatiale du taux d’ionisation pour une densité d’énergie de
3 J/em? pour les deux cas a t = 9 et 12 ns
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FIGURE 3.55 — Variation spatiale du taux d’ionisation pour une densité d’énergie de
2 J/cm? pour les deux cas a t =9 et 12 ns

127



1,1x10%
1,0x107 —-
9,0x10° —-
8,0x10° —-
7,0x10° —-
6,0x10° —-

5,0x10™°

Taux d’ionisation

4,0x10° -
3,0x10° -
2,0x10° |

1,0x10™

0,0

T T T I
8,4x10° 8,7x10° 9,0x10° 9,3x10°

x(cm)

FIGURE 3.56 — Zoom sur le taux d’ionisation prés du front de choc pour une densité
d’énergie de 3 J/ecm? a t = 9 ns, avec et sans la prise en compte des espéces doublement
ionisées.
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FIGURE 3.57 — Zoom sur la température des espéces lourdes prés du front de choc pour
une densité d’énergie de 3 J/cm? a t = 9 ns, avec et sans la prise en compte de la présence
des espéces doublement ionisées.

Les figures (3.56) et (3.57) représentent un zoom sur la variation du taux d’ionisation
et de la température des particules lourdes pour une densité d’énergie de 3 J/cm?, aux

alentours du front de choc, avec et sans la prise en compte de la présence des espéces
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doublement ionisées & t— 9 ns. Nous présentons afin de tenter d’expliquer la soudaine
augmentation de la tempéraure électronique (figure 3.34) dans le cas o Cu®" ne sont
pas prises en comptes. Cette augmentation peut étre expliquée par la présence d’un exces
d’énergie qu’on ne retrouve pas dans le "cas 2" car elle sert justement & la production des
espéces doublement ionisées par impact électronique. Cet excés d’énergie se refléte dans
I’augmentation aussi bien de I'intensité de ’onde de choc que du taux d’ionisation.

La figure (3.59) montre comment le gaz environnant (I’hélium dans notre cas) est
affecté par ’expansion du plasma contenant des espéces doublement ionisées en compa-
raison avec le cas ot ces derniéres ne sont pas prises en compte. Le gaz ambiant est poussé
loin de la surface de la cible par la plume en expansion. Alors que de faibles densités du
gaz environnant sont présentes prés de la surface du matériau, des densités maximales ap-
paraissent au niveau du front de choc aprés lequel le gaz environnant reprend sa densité
initiale. Alors qu’a t=9 ns le gaz environnant n’est pas affecté par la présence des espéces
doublement ionisées, & t— 12 ns, aprés que l'intensité du rayonnement laser atteigne son
maximum, la densité du gaz environnant est plus élevée dans le cas de prise en compte du
Cu?*. Dans tout les cas précédents, la distance sur laquelle le gaz environnant est poussé
par la plume en expansion loin de la surface de la cible reste constante.
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FIGURE 3.58 — Variation spatiale de la densité du gaz ambiant pour une densité d’énergie
de 3J/cm? at=09et 12 ns

3.3 Interaction d’une impulsion laser avec une cible en
titane

3.3.1 Validation de ’approche 1D

Ce chapitre présente I’étude de I'interaction d’une impulsion laser avec une cible en
titane. Cette étude a ét’e réalisée en gardant les mémes caractéristiques du rayonnement
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laser celle utlisée avec une cible en cuivre. Le tableau (3.13) présente les propriétés du
titane qui ont été prise en compte pour les calculs.

Rappelons quun modéle thermique 1D n’est valide que lorsque I’épaisseur de diffusion
de la chaleur dans I’échantillon est largement plus grande que 1’épaisseur de pénétration
du rayonnement dans la cible et plus petite que le rayon du laser et I’épaisseur du matériau
(lo, << lp << w,e). Dans ce cas la le flux de chaleur latéral dia a ’absorption de I’énergie
de I'impulsion par le matériau peut étre négligé et la diffusion de la chaleur au sein de
la cible peut étre assimilée & un phénomeéne a une seule dimension [9]. Sachant que nous
considérons une cible suffisament épaisse (un domaine d’étude de 5-107% c¢m) et qu’en
pratique le rayon du faisceau laser varie entre 0.05 et 2 mm, les résultats présentés dans le
tableau () permettent de valider notre modéle 1D pour I’étude de l'interaction laser-cible
dans le cas du titane et ceci pour les mémes rayonnements considérés pour 1’étude menée
sur une cible en cuivre.

paramétres Titane solide Titane liquide
Chaleur spécifique, Cp (J g7 !K™!) 0.52 0.74
Densité volumique, p (g cm™3) 4.5 4.11
Conductivité thermique x(W m—1K~1) 22 33
Ah(J/g) fusion : 365 évapggg’;ion :
Temperatures(K) fusion : 1933 évapg;g’(c)ion :

Réflectivité, R

0.24(193 nm)
(248 nm)0.23

(351 nm)0.44

0.24(193 nm)
(248 nm)0.23

(351 nm)0.44

: : : _1 (193 nm) (193 nm)
Coefficient d’absorptiona(cm™1) 10.72.105 10.72.105
(248 nm) (248 nm)

9.22-10° 9.22-10°

06 (193 nm)

(351 nm) 10-10 10.72.10°

Tableau 3.12 — Propriétés du titane utilisées dans nos simulations.
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A(nm) /7 (ns) la, (cm) l7(cm) la, (cm) la, (cm)

(Ti solide) (Ti solide) (Ti liquide) (Ti liquide)

193/8 9.3 -1077 3.87 -1075 9.3 -1077 4.13 1075
248 /21 1.08 1076 6.28 -1075 1.8 1076 6.70 -107°
351/17 1076 5.65 -107° 1075 6.03-10°

Tableau 3.13 — Profondeur de pénétration et longueur de diffusion de la chaleur dans le
titane sous nos conditions de simulation.

3.3.2 Processus pris en compte

Le plasma induit par laser est un mélange gazeux qui évolue dans gaz environnant
constitué d’hélium(He) et qui contient des espéces neutres (Ti), excitées (Ti*), une fois
ionisées (Ti'), et des électrons (e™).

Les processus pris en compte dans notre modéle hydronynamique sont :

— L’excitation / désexcitation par impact électronique

Ti+ e + 0.9(eV) <> Ti* +e”
— Tonisation /recombinaison de I’état excité par impact électronique :

Ti* + e + 5.92 (eV) <> Tit +e +e”
— Photoionisation de I'état excité
Ti* + hv — Tit +e~
Avec hv— 6.4 €V 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 — Schéma représentatif des différentes réactions prises en compte dans notre
modéle a cing espéces.

1 et 1’ indiquent les processus d’excitation et de desexcitation par impacte électronique
a partir du niveau fondamental Ti pour le processus direct et & partir du niveau excité
Ti* pour le processus inverse respectivement. 2, 2’, 2” représentent l'ionisation par im-
pact électronique, la recombinaison & trois corps de 'espéce une fois ionisée Tit et la
photoionisation de 1’état excité respectivement.

3.3.3 Seuil d’allumage et validation

Afin de valider notre approche pour I’étude de I’ablation laser d’une cible en titane,
le méme modéle que pour le cuivre a été utilisé pour déterminer des seuils d’allumage
plasma sous les conditions expérimentales et théoriques de Clarke et al 7] et Dyer et
al [8] respectivement.

Afin de procéder a la validation, nous avons fixé la pression du gaz environnant a 10 Pa,
pour nous rapprocher autant que possible de la condition d’ablation sous vide admise par
Clarke et al et Dyer et al [7,8].

Dans le tableau (3.14) nous présentons une comparaison entre nos seuil d’allumage
plasma calculés par notre modeéle et les seuils expérimentaux de Clarke et théorique de
Dyer.

Il est claire que les seuils obtenus par la présente étude sont proches des seuils expé-

rimentaux, ce qui montre ’efficacité du modéle utilisé et la pertinence des processus pris
en compte.
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A T Exp Théo(Erreur%) Num(Erreur%)

193 nm 8 ns 0.8J /cm? =0 0.6J /cm? (25)
0.525J /cm? 0.95J /cm?
2
248 nm 21 ns 1.365J /cm (61) (30)
0.935J /cm? 0.96J /cm?
2
355 nm 17 ns 1.496J /cm (37.5) (35)

Tableau 3.14 — Comparaison des seuils d’allumage plasma calculés par notre modéle avec
des seuils expérimentaux en supposant que l'interaction a lieu sous vide. [7,8| A\, 7, Exp,
Théo, Num sont la longueur d’onde du rayonnement, la durée de 'impulsion, les seuils
expérimentaux, les seuils théoriques et nos seuils numériques respectivement

2.4x10° { ——Tg(193nm)
1 Teg(193nm)
4
2:2x10° 71 —— 1g(248nm)
2,0x10° - Teg(248nm) Teg(248 nm)
1,8x10* - =—Tg(351nm) 9(248 nm)
16 104- Teg(351nm)
] x T
. ] eg(193 nm)
91,4x10 ] Tg(193 nm)
= 1,2x10* - /9
1,0x10°
. Teg(351 nm
8,0x10 ] Tg(351 nm
6,0x10° -
4,0x10° -
2,0x10°
0,0 T T T T . T T T T T v I
0 5 10 15 20 25 30

t(ns)

FIGURE 3.60 — Températures des électrons et des particules lourdes au seuil d’allumage du
plasma pour trois longueurs d’ondes 193, 248 et 351 nm a la premiére cellule du domaine
gazeux. T, et T, représentent la température électronique et la température des particules
lourdes respectivement

La figure (3.60) montre la variation de la température des électrons et celle des espéces
lourdes au seuil d’allumage pour trois longueurs d’ondes 193, 248, 351 nm. A 193 nm le
plasma s’allume avec une température électronique de 18000 K alors qu’a 248 et 351 nm
il s’allume a 13000 K et 23000 K respectivement. Pour une longueur d’onde de 193 nm,
le plasma est crée et maintenu, et I’échange d’énergie entre les électrons et les particules
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lourdes est visible & travers le temps. A 248 nm le plasma est maintenu pendant seulement
5 ns aprés 'allumage alors qu’a 351 nm le plasma disparait aussitot qu’il s’est formé. Ceci
est di au processus de photoionisation dont la contribution pour le maintient du plasma
dépend de I’énergie de I'impulsion.

Cette validation étant faite, nous pouvons maintenant passer a I’étude de ’ablation
laser d'une cible en titane par des impulsions lasers nanosecondes 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 calculés avec les mémes conditions que ceux employés pour le calcul des
seuils d’allumage du plasma.

Longueur ) Duree' Fusion Evaporation
, d’impulsion 9 9
d’onde (nm) (ns) (J/cm?) (J/em?)
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 cible en titane

3.3.5 Ecrantage plasma

Afin de mettre en évidence l'effet de I’écrantage plasma, nous présetons les deux fi-
gures (3.61) et (3.63). La premiére représente la variation de 1’écrantage plasma pour un
rayonnement laser d’une longueur d’onde de 193 nm et d’une durée d’impulsion de 8 ns
pour quatre différentes densités d’énergies, quant a la seconde, elle illustre 'importance
de l'effet de ’écrantage plasma pour trois différentes longueurs d’ondes 193 nm, 248 et
351 nm pour une densité d’énergie de 2.5 J/cm?.

134



. intensit@incidente
1,2x10° , 2,5x10°
1.0x10°] E=1J/cm E,=2J/cm’
’ 2,0x10°
<8,0x10" - o, i
£ £ 1,5x10° énergie ecrantee
= 7 =
2 6,0x107] z .
4,010 1,0x1074
2,0x107 5,0x10"
intensit@transmise
00 50m10°1,0010% 1.5010°20010°2,510° 00 T S
»0 5,0x1071,0x1071,5x1072,0x1072,5x10 0,0 5,0x10°1,0x10*1,5x10°2,0x10°2,5x10
(s)
4,0x10° t(s)
3,0x10° 3,5x10°
2
2,5x10° E,=2,5J/cm 3,0x10° |
o s |
g 2,0x10% §2,5x10
3 . S 2,0x10°
=1,5x10" = .
=1,5x10°4
8,
1.0x10 1,0x10%]
5,0x10" 5,0x10"{
0,0 ‘ ‘ ‘ 0,0 —
0,0 5,0x10°1,0x10°1,5x10°2,0x10°2,5x10°® 0,0 5,0x10°1,0x10°1,5x102,0x10*2,5x10"
t(s) s)

FIGURE 3.61 — Variation de 'effet de I’écrantage plasma pour une impulsion laser de durée
de 8 ns et quatre densités d’énergie 1, 2, 2.5 et 3 J/cm?
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FIGURE 3.62 — Comparaison entre |'effet du plasma shielding de trois longueurs d’ondes
193, 248 et 351 nm pour une densité d’énergie de 2.5 J/cm?
La figure (3.61) montre que pour une densité dénergie de 1 J/cm? en moyenne 24% de
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I’énergie du rayonnement est absorbée par le plasma induit par laser et empéchée donc
d’atteindre la surface de la cible. Pour les autres densités d’énergie 2 J/cm?, 2.5 J/cm?
et 3 J/cm?, en moyenne 55%, 61.5 % et 67% du rayonnement laser sont absorbée par le
plasma respectivement.

[’analyse de la figure (3.63) permet de déterminer les taux de I’énergie du rayonnement
absorbée par le plasma dans le cas des longueurs d’onde 193 nm, 248 nm et 351 nm qui sont
61.5 %, 38% et 33% sont respectivement. L’effet d’écrantage plasma est plus important
pour les courtes longueurs d’ondes car les photons des courtes longueurs d’ondes sont
plus énergétiques, et sont donc beaucoup plus absorbés par le plasma avant d’atteindre
la cible, notamment & travers le processus de photoionisation.

[2]
(5]
|-

]
—B— écrantage plasma ‘ ./

//,//’

[$)} [<2]
(3} o
1 1

a
o
1

Taux d’écrantage (%)
g8 & & &
| | | |
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1

N
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T T T T T T T
1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5
Densit d’énergie (J/cm?)

FIGURE 3.63 — Variation du taux d’écrantage plasma en fonction de la densité d’énergie
pour un rayonnement de 193 nm et une durée d’impulsion de 8 ns

Les oscillations observées dans les figures (3.61) et (3.63) sont du & un régime d’auto-
régulation [8] qui peut étre justifié comme suit : quand I’absorption du rayonnement laser
par le plasma devient importante la quantité du rayonnement qui atteint la cible diminue.
Ainsi le taux de particules qui quittent la cible par évaporation se trouve également
diminué, et les densités des espéces ionisées et neutre diminuent aussi a leur tour. Ceci
meéne a la réduction de ’absorption de I'énergie de I'impulsion par le plasma ce qui fait
augmenter la quantité du rayonnement qui atteint la surface de la cible. Ceci est observée
quand le taux du plasma shielding diminue. Quand la quantité du rayonnement qui arrive
jusqu’au matériau devient importante, plus de particule ont tendance a quitter la cible da
au processus d’évaporation ainsi le nombre d’espéces neutres et ionisées sera augmenté.
Ceci est observée quand le taux du plasma shielding est en hausse. Cette alternance
de chauffage et de refroidissement du plasma et du matériau se manifeste sous forme
d’oscillations causées par I'effet du plasma shielding.
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3.3.6 Profondeurs ablatées

Les figures (3.64) et (3.65) représentent les variations temporelles des profondeurs
ablatées dans le cas de rayonnements laser de 193 et 248 nm. Nous pouvons voir que la
profondeur ablatée dans le cas d’une longueur d’onde de 248 nm et d’une densité d’énergie
de 3 J/cm? est beaucoup plus importante que dans le cas d’une longueur d’onde de 193 nm
pour la méme densité d’énergie. 0.12 pm contre 0.08 pym. Ceci est une conséquece directe
de l'effet de I’écrantage plasma. Comme nous I’avons déja expliqué, plus la longueur d’onde
est grande plus le taux du plasma shielding est réduit, ainsi beaucoup plus d’énergie du
rayonnement arrive a atteindre la cible ce qui fait que d’avantage de matiére peut étre
extraite.

0,09 - ,
i —E°=1J/cm
0,08 1 —E -2u/cm’
,\0,07_- —— E =2.5J/cm’ /
E 1 ——E,=3J/cm’
< 0,06 -
;d_.! i
= 0,05 -
« 4
50,04 -
[}]
g ]
S 0,03-
"é J
50,02 -
0,01 -
0,00
0,0 5,0x10° 1,0x10° 1,5x10° 2,0x10° 2,5x10° 3,0x10°®

t(s)

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 figures (3.66) et (3.67) représentent les variations de la température électronique
et celle des espéces lourdes dans la premiére maille du domaine gazeux et dans toute la
plume respectivment 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/cm?.

Pour une longueur d’onde de 193 nm le premier pic de température est de 64 000 K et
le deuxiéme a 45 000 K. La température des espéces lourdes augmente jusqu’a ce qu’elle
coincide avec la température électronique avec un pic de 55 000 K. Pour une longueur
d’onde de 351 nm la température électronique atteint un maximum de 35 000 K alors que
celle des particules lourdes augmente jusqu’a atteindre une valeur maximale de 34 000
K. Le déséquilibre électronique est beaucoup plus prononcé dans un plasma induit par
une impulsion laser de courte longueur d’onde a cause du processus de Bremsstrahlung
inverse, il est également encore plus important aux premiérs instants de formation du
plasma car les électrons doivent d’abord étre formé et acquérir suffisamment d’énergie
pour qu’ils puissent en échanger avec les espéces lourdes grace aux processus collisionnels.
[’effet du déséquilibre est réduit apreés la fin de 'impulsion car le plasma rentre en phase
de thermalisation.
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FIGURE 3.66 — Comparaison entre la température des électrons et celles des espéces lourdes
a la premiére 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/cm?, T, et T., représentent les temp
ératures des particules lourdes et des électrons respectivement.

Les oscillations observées dans la figure (3.66) apparaissent car la premiére maille du
domaine gazeux se situe la ou la matiére nouvellement ablatée qui est sous la forme d’une
vapeur froide, est en contact avec le plasma préexistant.
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FIGURE 3.67 — Variation spatiale du déséquilibre électronique 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/em? a 14 ns. T, et T,, représentent les températures des particules lourdes et des
électrons respectivement.

3.3.8 Dynamique et expansion du plasma

Aprés avoir étudié le déséquilibre électronique dans le plasma de titane, nous allons
nous intéresser a ses variables caractéristiques a savoir sa pression (3.68), sa vitesses (3.69)
et les densités des différentes espéces qui le composent y compris le gaz environnant (3.70).

La figure (3.68) représente la variation spatiale de la pression dans la plume a différents
instants pendant et aprés la fin de I'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 I'énergie du
rayonnement. Plus grande est I'énergie du rayonnement plus importante est la pression
dans la plume. La pression de la vapeur est la plus élevée prés de la surface de la cible
et diminue rapidement dans le reste de la plume en expansion qui s’étend en direction du
rayonnement incident.
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FIGURE 3.68 — Variation spatiale de la pression de la plume crée par une impulsion de
durée de 8 ns et une longueur d’onde de 193 nm pour quatre densités d’énergie différentes.

Ceci se traduit par une augmentation de la vitesse de la plume, et donc une expansion
rapide et la formation d’une onde de choc. Le déplacement du front de choc peut étre
facilement suivit & chaque instant car celui ci correspond a la position ot la vitesse s’annule
brutalement.

Une analyse des figures de vitesse (3.69), permet de mettre en évidence les consé-
quences de 'effet plasma shielding. Comme nous ’avons déja vu, le taux de ’écrantage
du rayonnement laser par la cible est plus important pour les densités d’énergie les plus
élevées. Les espéces dont la plume est composée deviennent plus énergétiques et fortement
accélérées. L’expansion de la plume ne dure pas indéfiniment, & un certain moment elle
est ralenti par le gaz environnant au niveau du front de choc.
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FIGURE 3.69 — Variation spatiale de la vitesse de la plume crée par une impulsion de
durée de 8 ns et une longueur d’onde de 193 ns pour quatre densités d’énergie différentes.
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FIGURE 3.70 — Variation spatiale de la densité des espéces neutres (Ti), excitées (Ti*) et
une fois ionisées ainsi que celle 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/cm?.

La figure (3.70) montre que les espéces neutres restent concentrées prés de la surface
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du matériau, leur densité a tendance & diminuer au fur et mesure qu’on s’éloigne de la
surface en direction du rayonnement et en fonction du temps aprés la fin de I'impulsion.
Ce comportement est di a la formation d’électrons libres, d’espéces excités et ionisées
grace a I'absorption du rayonnement laser par la vapeur de titane qui croit avec le temps.
Le gaz environnant, a quant & lui, de faibles densités prés de la surface de la cible car
la plume en expansion le repousse loin du matériau et il a de trés fortes densités aux
alentours du front de choc aprés lequel elles baissent brusquement pour devenir égales a
la densité de ’hélium & pression atmosphérique.

3.3.9 Comparaison avec le cuivre

Puisque le titane et le cuivre sont deux matériaux largement utilisés dans les procédés
par laser, une comparaison entre nos résultas sur le cuivre et le titane peuvent étre d’un
trés grand intérét. Parmi les différents aspects de I'interaction nous avons fait le choix de
comparer les résultats des seuils de fusion, évaporation et allumage plasma ainsi que les
profondeurs ablatées et les taux de 1’écrantage plasma.

Les tableaux (3.16) et (3.17) résument les seuils de fusion, d’évaporation et d’allumage
plasma respectivement calculés pour chacun des matériaux. Dans le tableau (3.18) nous
présentons des exemples comparatifs de profondeurs ablatées calculées sous les mémes
conditions pour les deux matériaux.

D’une maniére générale nous pouvons dire que nos calculs prédisent des seuils plus
bas dans le cas du titane, et des profondeurs ablatées beaucoup 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 cas du titane, & sa trés basse
conductivité thermique dans les phases solides et liquides. Ce qui signifie que beaucoup
moins d’énergie est diffusée au sein de la cible. A chaque fois que le rayonnement laser est
absorbé par le matériau et converti en chaleur, il reste relativement concentré au niveau
I’épaisseur de pénétration. Cette accumulation d’énergie fait que moins d’énergie est re-
quise pour initier les processus de fusion et d’évaporation.

Bien qu’il n’y ait pas de trés grande différence entre les potentiels d’ionisation du
cuivre et du titane (7.2 et 6.8 €V) il existe une différence considérable entre les seuils
d’allumage plasma des deux matériaux. Cette différence est piloté par les seuils d’évapo-
ration, qui comme nous l'avons indiqué plutot sont trés bas dans le cas du titane. Les
seuils d’allumage plasma sont plus importants dans le cas du cuivre en comparaison avec
ceux du titane. Dans le cas de la plus courte longueur d’onde la différence entre les seuils
d’allumage pour les deux matériau n’est pas tres grande. Ceci est du au fait que dans
le cas des courtes longueurs d’onde qui portent des photons trés énergétiques, le proces-
sus de photoionisation est dominant et donc responsable du claquage optique de la plume.

La quantité du rayonnement absorbée par le plasma formé au dessus de la surface de la
cible et donc empéchée d’atteindre cette derniére, montre par exemple pour une impulsion
de 193 nm (8 ns) et des densités d’énergie de 2 et 2.5 J/cm? que le taux du plasma shielding
est supérieur de 5 et 9% respectivement pour le plasma de cuivre comparé a celui du titane.
Cette petite différence dans le taux d’écrantage plasma contribue relativement peu au fait
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qu’une quantité de matiére plus importante est ablatée dans le cas du titane. Le fait que
le taux d’écrantage plasma soit plus bas dans le cas du titane, signifie que beaucoup plus
d’énergie arrive jusqu’a la surface de la cible et absorbée par le matériau et puisque le
titane est caractérisé par une faible conductivité thermique, ceci signifie qu’il y a tres
peu de perte d’énergie dues au processus de diffusion de la chaleur au sein du matériau.
Ainsi moins d’énergie est requise pour initier le processus d’ablation ce qui se traduit par
de plus importants taux d’ablation au cours du temps. Le fait que les taux d’écrantage
plasma soient faibles dans le cas du titane, contribue a ce que les quantités de matiére
ablatée dans ce cas soient plus élevées, néanmoins cette différence reste principalement
due aux faibles valeurs de la conductivité thermique du titane.

A(nm) /7 (ns) Seuils de fusion J/cm? Seuils d’évaporation J/cm?
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 cuivre et du

titane, A et 7 étant la longueur d’onde et la durée de I'impulsion.

A(nm)/7(ns) Seuils d’allumage plasma J/cm?
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 cuivre et du titane.
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Densité
A(nm)/7(ns) d’énergie Profondeur ablatée (nm)
J/cm?
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 comparaison entre les profondeurs d’ablation du cuivre et du
titane calculées sous les mémes conditions.

La figure (?7) montre que contrairement au cuivre, les seuils d’évaporation du titane
sont trés proches de ses seuils de fusion. Nous pouvons également voir que les seuils
d’allumage du titane sont compris entre les seuils de fusion et d’évaporation du cuivre.
Les seuils de fusion du cuivre sont quant a eux compris entre les seuils d’évaporation et
d’allumage du titane.

== Cu Fusion
=== Ti Fusion

2,0 5 —@~— Cu Evaporation
T —@— Ti Evaporation
1,8 1 —&= Cu Allumage
E = =Tij Allumage
1.6 Cu Allumage
3
1,4 1
I 1
S _
o 1,2 Cu Evaporation
3 ] (
- 1,0 -
o f
8 0,8 B Ti Allumage
» o "
0,6 & /(
0,4 u Cu Fusion Ti Evaporation
0,2 . ed
] - Ti Fusion
0,0

T T T T T T T T T T T T T T T 1
175 200 225 250 275 300 325 350 375
Longueur d’onde (nm)

FIGURE 3.71 — seuils de fusion d’évaporation et d’allumage en fonction de la longueur
d’onde pour le cuivre et le titane.
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3.4 Conclusion

Dans ce chapitre consacré a la présentation et discussion de nos résultats de simula-
tion. Avant d’entamer nos études nous avons d’abord validé notre modéle thermique 1D
au moyen des propriétés des matériau et des parameétres des rayonnements considérés.
Ensuite nous avons validé notre approches en calculant des seuils d’allumage plasma que
nous avons comparé a des seuils théoriques et expérimentaux déterminés sous les mémes
conditions. En premier lieu nous avons étudié le processus d’ablation d’une cible en cuivre,
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 premiére étape nous avons pris en compte la
présence de seulement cing espéces dans notre modéle hydrodynamique. Par la suite nous
nous sommes intéressés a la mise en évidence de I'impact de la présence des espéces dou-
blement ionsié sur le processus d’ablation, en particulier sur le seuil d’allumage, ’effet
d’écrantage, la profondeur ablatée et I'expansion de la plume. En plus du cuivre nous
avons mené une étude sur ’ablation laser d’un matériau en titane et avons comparés les
résultats obtenu dans ce cas a ceux relatifs au cuivre.
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Conclusions

La compréhension de ’aspect fondamental de 'interaction laser-matiére permet d’op-
timiser ses paramétres pour de nombreuses applications notamment la PLD et la LIBS.
Ceci est la principale motivation derriére ce travail. Dans cette thése nous avons proposé
un modele décrivant l'interaction des impulsions de rayonnement ultraviolet en régime
nanoseconde avec des cibles métalliques. Ce modéle en question a été présenté dans le
deuxiéme chapitre de ce manuscrit qui a été précédé par un premier chapitre dédié a
un état de l'art de la modélisation de l'interaction laser-matiére. Le troisiéme et dernier
chapitre a été quant a lui consacré a la présentation de nos résultats de simulation.

Nous avons prouvé la fiabilité de notre modéle en comparant les seuils d’allumage
plasma qu’il prédit avec des seuils expérimentaux et théoriques et ceci dans le cas de I'in-
teraction d’impulsions laser ultraviolettes (193 nm (8 ns), 248 nm (21 et 30 ns) et 351 nm
(17 ns)) avec une cible en cuivre. Le fait que nos résultats soient en meilleur accord avec
les résultats expériementaux prouve que notre notre étude a été soigneusement menée en
prenant en compte les processus les plus pertinents qui apparaissent lors de 'interaction.
Nous avons examiné I'importance du déséquilibre électronique et nos résultats ont dé-
montré que 'hypothése de I'équilibre thermodynamique local largement utilisées dans la
littérature dans le cadre de I’étude des plasmas induits par laser doit étre révisée. Nous
avons exmainé l’effet de I’écrantage plasma ainsi que la dynamique de la plume en expan-
sion.

Notre modeéle a été en suite amélioré de telle sorte qu’il puisse prendre en compte la
présence d’espéces deux fois ionisées, ceci a été appliqué au cas du cuivre, car de nombreux
travaux prennent en compte la présence du Cu?* soit dans des modéles hydrodynamique
dans le cadre de I'hypothése de I’équilibre thermodynamique local, soit dans des modéles
cinétiques 0D. Dans notre cas nous avons pris en compte la formation du Cu?* dans notre
modéle hydrodynamique 1D qui prend en compte le déséquilibre thermique entre les
électrons et les espéces lourdes contenues dans le plasma induit par laser. Notre principal
objectif été d’étudier I'effet de la présence des espéces doublement ionisées dans le plasma
non seulement sur sa dynamique en examinant sa température, sa vitesse d’expansion, les
densités des différentes espéces qu’il contient mais également sur le matériau en question
en évaluant la profondeur d’ablation et le taux de ’écrantage plasma.

Nos résultats ont montré que la présence du Cu?t n’a aucun effet sur les seuils d’al-
lumage plasma ni sur les profondeurs ablatées, car celles-ci atteignent leur maximum
avant le début de l'effet de I’écrantage plasma. Il a été montré que ’écrantage plasma
est légérement affecté par la présence des espéces doublement ionisées (4 et 6% pour des
rayonnements laser de deux densités d’énergies de 2 et 3 J/cm? respectivement), ce qui
est principalement di a leur contribution dans I’absorption du rayonnement par inverse
Bremsstrahlung.

La légére augmentation de la quantité de I’énergie du rayonnement absorbée par le
plasma due a la présence des ions deux fois ionisés a des effets non négligeables sur
sa dynamique. Le déséquilibre thermique entre les électrons et les espéces doublement
chargées dans le plasma s’est révélé étre d'une trés grande importance quand les espéces
doublement ionisées sont prises en compte.

Nous avons également montré que la densité maximale du gaz environnant qui est
poussé loin de la surface du matériau par ’expansion supersonique du plasma induit par
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laser au niveau du front de choc est 1égérement affectée par la présence des espéces dou-
blement ionisées, en particulier aprés que l'intensité du rayonnement laser atteigne son
maximum. Le gaz environnant est poussée loin de la surface du matériau sur une distance
qui reste constante avec et sans la présence du Cu?*.

[’étude que nous avons menée sur le titane peut étre considérée comme une seconde
validation de notre approche qui vise a décrire I'interaction des impulsions ultraviolettes
nanosecondes avec des cibles métalliques. A notre connaissance aucune étude de ce genre
n’a été déja menée sur le titane. Nous nous sommes donc intéressée au processus d’ablation
d’une cible en titane et plus particuliérement au déséquilibre thermique dans le plasma
de titane. Dans ce cas la notre approche a été validée de la méme maniére que dans le cas
du cuivre, c’est a dire en calculant des seuils d’allumage plasma induits par des rayon-
nement laser de différentes longueurs d’onde et durées d’impulsion. La comparaison de
nos résultats avec des résultats expérimentaux et théoriques ont montré que nos résulats
sont en bon accord avec les résultats expérimentaux, ce qui prouve une fois de plus que
notre approche prend en considération les processus les plus pertinents qui interviennent
lors de l'interaction et que le déséquilibre thermique entre les électrons et les particules
lourdes doit étre pris en compte lors de la modélisation des plasmas induits a partir de
cibles métalliques.

[’étude comparative que nous avons effectué entre des résultats obtenu dans le cas du
titane avec ceux du cuivre a montré I’existence d’écarts considérables notamment pour
les seuils de fusion, évaporation et allumage plasma ainsi que des profondeurs ablatées.
Ces écarts ont été principalement attribué a la faible valeur de la conductivité thermique
du titane (0.22 W em™' K=! (solide), 0.33 W em™ K™! (liquide)) comparée a celle du
cuivre (3.8 W em~ K1 (solide), 1.7 W em ™! K~ (liquide))

Perspectives

Pour de futures études il serait trés intéressant d’appliquer notre étude sur d’autres
matériaux, afin 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 dépendance en température des propriétés ther-
miques et optique des matériaux et de faire évoluer le modeéle de telle sorte qu’il puisse
prendre en compte les phénoménes de thermo et photoémission, le chauffage du matériau
par les radiations émises par le plasma et l'ionisation du gaz ambiant.

Nous projetons de faire évoluer le modéle pour qu’il puisse non seulement décrire
I’ablation laser en régime ultra-court (ie : impulsions pico et femtosecondes) mais aussi
couvrir d’autres intervalles du spectre électromagnétique (ie visible et infrarouge).

Mettre en place un dispositif expérimental serait idéal pour que 1’on puisse confronter
nos résultats de simulation a des cas réels, ¢ca nous permettrait de faire évoluer d’avantage
notre outil de maniére a ce qu’il puisse étre capable de décrire I'intéraction quelque soit
les propriétés du rayonnement et la nature du matériau.
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