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Le courant principal de développement actuel du magnétisme concerne les systèmes en

couches ou bien microstructurés ou nanostructurés. Les propriétés originales des matériaux

obtenus sont associées à la réduction des dimensions caractéristiques jusqu’à des valeurs qui

sont de l’ordre de grandeur de la portée des interactions en jeu (échange, champ électrique

cristallin ou dipolaire). Du point de vue des applications, la taille réduite des objets ainsi

préparés peut permettre leur insertion au sein de micro ou nanosystèmes.

Les méthodes d’évaporation telle que l’épitaxie par jet moléculaire sont utilisées en

général pour la préparation de films d’éléments purs de très haute qualité. Une limitation de

ces techniques résulte du fait que les propriétés magnétiques qui intéressent la recherche et les

applications sont extrêmement diverses, et les matériaux magnétiques porteurs de ces

propriétés sont constitués de plusieurs éléments, qu’ils soient sous forme de multicouches ou

d’alliages ou de composés. La co-évaporation à partir de plusieurs cellules peut permettre la

préparation de tels systèmes. Cependant, les taux de dépôt sont limités à une valeur de

quelques nm s-1. De plus, le contrôle de la stœchiométrie repose sur celui des taux

d’évaporation des diverses cellules d’effusion et il est difficilement réalisable à l’échelle

industrielle. Pour ces raisons, les matériaux magnétiques en films utilisés en particulier en

micro-électronique sont le plus souvent préparés par pulvérisation cathodique. Cette méthode

permet d’atteindre des taux de dépôt de l’ordre de 1 µm min-1 et elle est bien adaptée au dépôt

d’empilements ou d’alliages complexes.

Le dépôt laser pulsé (PLD en anglais) est une autre méthode de dépôt qui s’est

développée depuis une dizaine d’années surtout en laboratoire, et plus spécifiquement pour la

préparation de films d’oxydes, supraconducteurs ou manganites magnétiques. Un faisceau

laser pulsé irradie une cible pendant un temps typique de 10 ns. L’énergie de chaque

impulsion est suffisante pour chauffer au-delà de la température de fusion la zone de matière

irradiée. Du fait de l’extrême rapidité du phénomène, l’évaporation est congruente et la

méthode est donc particulièrement adaptée à la préparation de matériaux constitués

d’éléments divers.

Au laboratoire Louis Néel, la méthode a été utilisée dans une approche originale pour le

dépôt de films magnétiques ultra-minces. Les travaux alors réalisés ont permis de révéler que

la plume de matière évaporée étaient très fortement ionisée. Dans le cadre d’études

antérieures à mon propre travail, l’effet d’un champ magnétique sur ce plasma a été étudié,

révélant la possibilité de confiner fortement la plume de matière évaporée et augmenter par là

le taux de dépôt de façon très substantielle. Dans ces études, plusieurs aspects des

mécanismes d’interaction entre la plume en expansion et le champ magnétique sont restés
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incompris. On peut citer les difficultés rencontrées à dévier la totalité de la plume ou le fait

que le taux de dépôt décroît avec la distance à la cible alors que si l’expansion est supprimée,

on s’attendrait  à ce que le taux de dépôt soit constant.

L’objectif initial de mon travail de thèse était de répondre à ces questions puis se

tourner le plus vite possible vers la préparation de matériaux magnétiques par dépôt laser

pulsé sous champ magnétique. Mais j’ai mis à jour progressivement un ensemble de

comportements originaux dont l’interprétation a nécessité d’approfondir l’analyse des plasmas

générés par laser en champ magnétique nul et d’étudier de façon approfondie les effets d’un

champ magnétique. En même temps, la meilleure compréhension atteinte des propriétés des

plasmas nous a suggéré l’association d’un champ électrique au champ magnétique pour agir

de façon encore mieux contrôlée sur la plume et le dépôt. En fin de compte, ces études ont

concerné la quasi totalité de mon travail et la préparation de matériaux magnétiques, de type

Fe-Pt, que j’ai réalisée à une période intermédiaire n’en a constitué qu’une partie marginale.

Dans le premier chapitre de ce manuscrit, je décris les spécificités du dépôt laser pulsé,

je résume les développements principaux réalisés au Laboratoire Louis Néel, je décris le

montage expérimental que j’ai développé en vue de réaliser des dépôts sous champ

magnétique intense, à l’aide d’une bobine supraconductrice.

Le Chapitre 2 est de caractère bibliographique. Je décris les mécanismes principaux en

jeu lors de l’ablation et de l’expansion. Je décris les études antérieures qui ont concernées

d’une part la caractérisation de plasmas générés par laser par sonde de Langmuir, d’autre part

l’application d’un champ magnétique dans le cadre d’expériences de dépôt laser pulsé.

Le Chapitre 3 est consacré à la caractérisation, en champ magnétique nul, des plasmas

générés par laser de divers éléments. Je décris l’utilisation spécifique d’une sonde de

Langmuir pour la caractérisation de tels plasmas et les traitements de données requis. Je

caractérise les plasmas de cinq éléments différents (Al, Fe, Cu, Mo et Pt), les études les plus

approfondies portant sur Fe et Pt. Je discute les comportements observés sur la base des

modèles théoriques d’ablation et d’expansion.

Le Chapitre 4 concerne la caractérisation de plasmas sous champ magnétique.

L’utilisation de champs jusqu’à 5 T modifie profondément le mécanisme d’expansion. Je

montre que le mécanisme de collection d’une sonde de Langmuir est lui aussi profondément

modifié par le champ mais qu’en fin de compte des informations importantes sur le plasma

peuvent être obtenues, comme en champ nul. Je caractérise les comportements observés, en

utilisant en particulier une telle sonde.
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Au Chapitre 5, en annexe confidentielle, je propose une approche originale de

préparation de dépôts structurés, à partir d’un plasma généré par laser. Je présente des

résultats préliminaires qui établissent l’intérêt de cette approche.
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Une partie de mon travail de thèse a porté sur le développement d’un montage

expérimental de Dépôt Laser Pulsé1 sous champ magnétique. Pour concevoir ce montage, j’ai

pu tirer profit des enseignements obtenus par C. de Julián Fernández sur un montage de

conception plus simple [1]. Alors que dans ce montage le champ magnétique était généré par

des aimants permanents, j’ai conçu une chambre de dépôt qui s’insère dans le trou de champ

d’une bobine supraconductrice. Les avantages résultants sont la flexibilité de variation du

champ magnétique et la possibilité d’atteindre des valeurs d’inductions magnétiques,

jusqu’à 5 T.

Dans la première partie de ce chapitre, j’explique quelles sont les propriétés

caractéristiques principales de cette technique de dépôt, puis les raisons de l’application d’un

champ magnétique. Les développements expérimentaux en PLD réalisés au Laboratoire Louis

Néel depuis plus de dix ans sont résumés dans la seconde partie de ce chapitre. Dans la

troisième partie, les différents éléments du montage, conçu et construit avec l’aide des

équipes techniques du Laboratoire Louis Néel et du SERAS, sont décrits.

I LE DÉPÔT LASER PULSÉ 

I.1 Pourquoi le dépôt laser pulsé ?

Le rayonnement fourni par un laser à rubis a été utilisé pour la première fois en 1965,

comme source de vaporisation de matière et de dépôt sous vide de composés semiconducteurs

[2]. La technique de dépôt laser pulsé s’est beaucoup développée depuis 1987 comme

méthode de préparation de films supraconducteurs à haute température critique [3] [4]. Dans le

domaine des films métalliques, le dépôt laser pulsé est largement supplanté par les techniques

d’évaporation, telle que l’épitaxie par jets moléculaires, qui permettent d’obtenir des films de

systèmes variés de haute qualité cristalline ou par les techniques de pulvérisation cathodique

qui permettent d’atteindre un taux de dépôt élevé.

La technique de dépôt laser pulsé consiste à focaliser un faisceau laser de haute énergie

sur une « cible ». L’énergie lumineuse est convertie en énergie thermique à la surface de la

cible. Une fine couche se liquéfie et se vaporise de façon quasi-instantanée. Dans le cas des

métaux, l’interaction du faisceau laser avec les espèces évaporées conduit à la formation d’un

plasma. Le flux de matière est recueilli sur un substrat placé en regard de la cible. Les dépôts

                                                
1 On utilisera souvent l’acronyme « PLD » dans la suite de ce manuscrit : « Pulsed Laser Deposition ».
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sont souvent effectués sous ultra-vide afin de limiter la pollution des films par les gaz

résiduels.

Le dépôt laser pulsé présente un certain nombre d’avantages par rapport aux autres

techniques de dépôt. Un premier avantage réside dans la facilité de mise en œuvre. La source

de vaporisation est en effet située à l’extérieur du bâti d’ablation, contrairement au cas des

techniques de dépôt mettant en œuvre des faisceaux d’ions et d’électrons ou un gaz de

pulvérisation. Mais l’argument prépondérant dans le choix de la méthode est le fait que la

composition de la cible est conservée dans le plasma, ouvrant ainsi la voie à la préparation de

films de composés.

Par ailleurs, les espèces évaporées, chauffées par le faisceau après évaporation, peuvent

atteindre de très hautes énergies, jusqu’à des dizaines et même des centaines d’électron-Volts

(1 eV = 1.16×104 K). Dans les premiers stades de la croissance, les premiers atomes qui

arrivent sur le substrat s’y adsorbent et jouent le rôle de sites de nucléation, ce qui favorise la

croissance initiale de couches épitaxiées ultra-plates [5]. À l’opposé, ce phénomène

d’implantation peut induire la formation de défauts de surface et des processus de

repulvérisation peuvent exister [6] [7] [8]. La grande énergie des atomes incidents sur le

substrat peut entraîner aussi un mélange aux interfaces pour des multicouches de matériaux

différents [9].

On doit noter, enfin, un défaut très spécifique au dépôt laser pulsé, qui est la production

de gouttelettes microniques émises de la cible. Les films préparés, particulièrement dans le

cas des métaux, sont souvent contaminés par ces gouttelettes qui peuvent représenter une

fraction non négligeable de l’ensemble de la matière évaporée [10].

I.2 Pourquoi un champ magnétique ?

Une technique de dépôt présentant des points communs avec le dépôt laser pulsé est le

dépôt par arc plasma. Dans ce cas aussi des particules sont éjectées. Pour les éliminer,

plusieurs auteurs [11] [12] ont proposé une approche qui exploite le fait que la majorité des

espèces atomiques évaporées sont des ions. La cible est positionnée près de l’entrée d’une

bobine de champ magnétique ayant la forme d’une portion de tore. Lors de l’expansion du

plasma, sous l’effet de la force de Lorentz, les ions suivent les lignes de champ courbées de la

bobine, pour atteindre un substrat placé à la sortie du solénoïde. Les gouttelettes qui

n’interagissent pas avec le champ magnétique, suivent des trajectoires rectilignes depuis la
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cible et sont éliminées complètement des films. Jordan et al. [13] ont appliqué la même

approche au dépôt laser pulsé.

Dans ce type de montage, le champ, µ0H, de la bobine torique est de l’ordre de 0.05 T.

Les ions de grande énergie ne sont pas confinés de façon efficace, le rendement global est

typiquement de 25 %. Pour résoudre ce problème, de Julián et al. [1] ont utilisé un

arrangement dans lequel les ions évaporés sont, dans un premier temps, confinés par un

champ magnétique parallèle à la direction d’expansion du plasma qui travaille contre la

dispersion angulaire de la matière évaporée. Dans un second temps, la plume est déviée par un

champ magnétique perpendiculaire à la direction d’expansion. Le substrat est orienté

perpendiculairement à la cible, les ions s’y déposent quelle que soit leur énergie, mais il ne

peut être atteint directement depuis la cible, garantissant ainsi que les films déposés sont

exempts de gouttelettes.

II DÉPÔT LASER PULSÉ AU LABORATOIRE LOUIS NÉEL

Initialement, le dépôt laser pulsé a été développé au Laboratoire Louis Néel pour la

fabrication de couches magnétiques ultra-minces. Les raisons principales du choix de cette

technique alors peu utilisée, était la conservation de la stœchiométrie de la couche déposée, la

possibilité d’élaborer des matériaux de nature variée, la compatibilité ultra-vide, sans oublier

la souplesse d’utilisation, un élément important pour le travail de recherche.

La chambre de dépôt construite par RIBER est encore en fonctionnement. L’enceinte

est recouverte d’une chemise intérieure à double-paroi. Lorsque celle-ci est remplie d’azote,

le vide atteint 2 à 3×10-11 mbar. Il descend à des valeurs typiques de l’ordre de 10-10 mbar

durant dépôt. La chambre principale est équipée d’un équipement de diffraction RHEED in-

situ. Il est accolé à une chambre annexe de stockage et d’analyse (caractérisation Auger). Plus

récemment, des cellules d’évaporation ont été ajoutées sur une seconde chambre annexe. Un

microscope STM équipe ce bâti d’ablation UHV.

Des couches ultra-minces de métaux de transition [14] [15] [16] [17] [18], de métaux de

terres rares [19] [20] et de composés intermétalliques [21] [22] ont été préparées. Plus

récemment, l’intérêt s’est porté sur la fabrication de nanostructures auto-assemblées, de type

Tb [23] [24] ou fer pur [25] [26].

La préparation par PLD, dans divers laboratoires, de films à base de matériaux

supraconducteurs à haute température critique [27] [28] [29] [30] [31] [32], puis de manganites
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[33] [34], a stimulé dans un second temps la construction d’une chambre de dépôt laser pulsé

pour le dépôt d’oxydes [35]. Celle-ci peut fonctionner soit sous vide secondaire poussé

(2×10-7 mbar), soit sous atmosphère gazeuse. Elle a été utilisée pour la fabrication de

manganites du type (La,Ca)MnO3 et (La,Sr)MnO3 [36], d’oxyde MnO [37], d’oxydes de

Vanadium [38].

III NOTRE MONTAGE EXPÉRIMENTAL

Les éléments principaux du montage que nous avons développé sont présentés

schématiquement sur la Fig. 1 et plus en détail sur la Fig. 2. Ils comprennent :

 la chambre de dépôt sous vide (partie gauche de la Fig. 2), incluant l’enceinte elle-

même, le sas d’introduction, le porte-cible et le porte-substrat chauffant, ainsi que son

système d’entraînement (partie droite de la Fig. 2).

 le laser Nd:YAG pulsé et le banc optique,

 la bobine supraconductrice, dont le cryostat est traversé d’un trou cylindrique

horizontal à température ambiante dans lequel s’insère la chambre de dépôt, et d’un trou

cylindrique vertical utilisé pour le passage du faisceau laser.

hhνν

BB

(2)(2) (3)(3)

(4)(4)

(5)(5)

(6)(6)

(1)(1)
(7)(7)

Fig. 1 : Vue schématique du

dispositif expérimental. (1) Chambre

de dépôt, (2) cible, (3) substrat, (4)

radiation laser, (5) plume de matière

évaporée, (6) cryostat, (7)

enroulement supraconducteur (le

champ magnétique est parallèle à la

direction d’expansion de la plume).

Le cryostat est sur un support (table)

à 1.50 m du sol.
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CHAMBRE DE DÉPÔT
AU SEIN DE LA BOBINE

B

Cible

Substrat

SYSTÈME PORTE-SUBSTRAT
& ENTRAÎNEMENT

2nd accès au
trou de champ

(miroir + lentille)

Vanne UHV

Té & sas
introduction éch.

Rotation (moteur)

Rails : guidage de translation
(manuelle)

Vers groupe
 de pompage

Faisceau laser
guidé sur la cible

(miroirs)

(1)

(1) : Système porte-cible
& rotation 

Sortie UHV fils thermocouple et amenées
de courant du porte-substrat chauffant

Fig. 2 : Vue générale du dispositif de dépôt laser pulsé sous champ magnétique. L’ensemble fait

2.50 m de long. Le cryostat (760 mm de diamètre et 870 mm de haut) n’est pas représenté. Les deux

cylindres dont les axes sont à 90°, représentent le trou de champ et le second accès à ce dernier (tous

deux de φ = 120 mm). Le « système porte-substrat & entraînement » est soutenu par un châssis en

inox amagnétique (de hauteur 1850 mm et de longueur 1600 mm) dont on ne voit que les rails de

translation.

III.1 Enceinte de dépôt et sas

Le dessin de l’enceinte (Fig. 3) a été largement déterminé par les contraintes

géométriques résultant des nécessités, d’une part d’introduction dans un trou de champ de

diamètre restreint (φ = 120 mm), d’autre part de maintenir l’accessibilité du faisceau laser sur

la cible. L’enceinte est un cylindre en inox amagnétique de diamètre 40 mm et de

longueur ≈ 1.20 m. Elle se termine par deux brides. L’une est destinée à recevoir le porte-

cible, l’autre à recevoir le sas en forme de té, sur lequel s’attachent la tige porte-substrat, la

tige d’introduction des échantillons et un hublot.
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Un cylindre secondaire de diamètre φ = 25 mm est soudé sur un trou oblongue placé au

tiers de l’extrémité côté porte-cible. Son axe est incliné de 25° par rapport à l’axe du cylindre

principal. Un hublot en quartz de diamètre 25 mm est fixé sur la bride soudée du côté de

l’extrémité libre du cylindre secondaire. Ce hublot permet au faisceau de pénétrer dans la

chambre.

Le sas a la forme d’un simple té. Le diamètre extérieur des quatre sorties est de 63 mm.

Les règles de construction de la chambre (préparation des assemblages à souder,

conception des brides et choix des matériaux en particulier) correspondent à celles requises

pour le haut vide secondaire. Le vide dans l’enceinte de dépôt est effectué par une pompe

turbo-moléculaire mise en série avec une pompe à palettes. La pression de base atteinte se

situe entre 10-6 et 10-7 mbar, qui correspond au vide limite du groupe de pompage. Nous

avons effectué tous nos dépôts dans ces conditions expérimentales.

B
Entraînement

magn.
(vers moteur)

Vers groupe
 de pompage

Introduction
éch.

Porte-cible

Chambre de dépôt
(φ = 40 mm)

Sortie du cylindre secondaire (φ = 25 mm)
où sont fixés hublot et porte-lentille

CHEMIN OPTIQUE DU FAISCEAU LASER

(1)

(1) : La partie inférieure du 2nd accès
au champ contient un porte-miroir
guidant le faisceau à travers
la lentille et le hublot
sur la cible

(2)

(2) : Brides pour fixation
chambre de dépôt

(2)

Porte-substrat

Vanne UHV

Bride de fixation du cryostat
sur laquelle se fixe notre système

Fig. 3 : Vue en coupe de l’enceinte de dépôt. La chambre d’ablation (φ = 40 mm) est inséré dans le

trou de champ de 120 mm de diamètre.
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III.2 Porte-cible

(1) Le premier type de porte-cible nous a servi lors de l’étude de l’effet du champ

magnétique sur un plasma de métaux purs. C’est une simple pièce d’aluminium, usinée dans

la masse, constituée d’une plaque cylindrique de diamètre 39 mm et d’épaisseur 4 mm, et d’un

embout cylindrique de diamètre 10 mm et longueur 15 mm. La cible métallique (φ ≈ 35 mm)

est insérée sur la plaque du porte-cible et vissée par l’arrière au travers du cylindre, ou collée

à l’aide d’une colle polymère sur cette même plaque. Pour réduire les risques de décollement,

les surfaces en contact sont dépolies avec un simple scalpel avant collage. La tranche de la

cible est reliée à la partie métallique du porte-cible avec de la laque argent pour garantir la

mise à la masse de la cible. L’embout du porte-cible est introduit dans la tige creusée d’un

passage tournant mécanique. Le passage tournant est fixé sur la bride d’entrée, de telle façon

que son axe soit parallèle à l’axe de l’enceinte.

Cible : Φ = 35 mm

Sillon

Spot

Φ ≈ 4 mm

La tige, le porte-cible et la cible sont

entraînés en rotation par un moteur à courant

continu qui tourne à une vitesse typique de

quelques dizaines de tours par minute. Grâce

à cet arrangement, le rayonnement laser

creuse dans la cible un sillon dont la largeur

correspond au diamètre du faisceau focalisé

(quelques mm dans notre cas) (Fig. 4).

L’usure de la cible n’est pas aussi régulière

que celle obtenue lorsque le faisceau balaye

l’ensemble de la cible à l’aide d’un miroir

vibrant [21], mais les limitations géométriques

résultant du peu d’espace disponible nous ont

imposé cette solution.

Fig. 4 : Cible de Mo de 35 mm de diamètre.

Quand elle est en rotation, la radiation laser

creuse un sillon dans le solide. Sans rotation, on

remarque un spot légèrement elliptique de

φ ≈ 4 mm. Le diamètre du spot et la largeur du

sillon sont identiques.

(2) Un second type de porte-cible a été développé, adapté au dépôt de multicouches. Les

dimensions essentielles sont identiques à celles du premier porte-cible. La plaque porte-cible a

une épaisseur de 5 mm, elle est filetée sur la tranche, la surface destinée à recevoir la cible est

entièrement plate (Fig. 5). Un écrou fileté et percé en son centre sur un diamètre de 35 mm se
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visse sur la plaque porte-cible et permet de maintenir les deux cibles des matériaux à évaporer

selon le montage schématisé sur la Fig. 5.

Écrou fileté et percé

(1)

(2)

Porte-cible fileté sur la tranche

La forme en équerre de l’une des deux cibles

assure leur séparation. Ainsi, la contamination

possible des cibles par d’éventuelles espèces

redéposées est évitée. La rotation de la cible

est réalisée grâce à un entraînement

magnétique compatible ultra-vide, développé

par la société APRIM-Vide. Celui-ci est

constitué d’aimants permanents. La mise en

rotation, à une vitesse typique de l’ordre de

1 tour par seconde, est réalisée par un moteur

pas-à-pas, commandé en synchronisation avec

le faisceau laser (voir Paragraphe III.7 p. 24).

Fig. 5 : Porte-cible adapté au dépôt de

multicouches. Cible circulaire (1) dont la demi-

surface est recouverte par une cible en équerre

(2). Le faisceau laser arrive par le bas sur la

demi-cible inférieure.

Précisons qu’en pratique, lors des expériences présentées dans ce manuscrit, un porte-

cible de type (1) a été utilisé pour Al, Cu et Mo et un porte-cible de type (2) a été utilisé pour

Fe et Pt.

III.3 Porte-substrat

Deux types de porte-substrat ont été développés.
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(a)

(b)

1

≡ dcible-substrat

Laser

1

2

2

Fig. 6 : Porte-substrat formé de deux parties

cylindriques. (a) Plaque (1) permettant de fixer

les substrats tel que leur surface soit parallèle à

celle de la cible. (b) La distance cible-substrat est

déterminé par le cylindre n°2. Une encoche

permet le passage du faisceau laser.

(1) Le premier type de porte-substrat a

permis l’étude de l’effet du champ sur les

espèces évaporées (Fig. 6). Il est formé de

deux éléments cylindriques creux. Le premier

(1) est un simple cylindre d’aluminium de

39 mm de diamètre extérieur et de 58 mm de

longueur. Il est percé au diamètre de 35 mm

sur l’essentiel de sa longueur. Un logement

taraudé de 39 mm de diamètre et 3 mm de

longueur ménagé à une extrémité est destiné à

recevoir les substrats. Des gorges en forme de

V ont été usinées le long des génératrices

pour améliorer la mise en vide de l’enceinte.

Le second cylindre fileté (2) vient se visser

dans le logement. Il permet la fixation du

substrat. L’extrémité non filetée vient

s’appuyer sur la cible, déterminant ainsi la

distance cible-substrat. Un jeu de trois

cylindres, de longueurs respectives 7, 15 et

30 cm, a été fabriqué pour permettre des

dépôts à différentes distances cible-substrat. Ces cylindres permettent ainsi une variation

facile de la distance cible-substrat de 7 cm (correspondant au minimum disponible lié au

passage du laser) à 30 cm limite de la zone d’homogénéité du champ magnétique -voir

Paragraphe III.6 p. 22-).

Cet ensemble porte-substrat est statique durant le dépôt. L’introduction dans la chambre

se fait manuellement, à pression atmosphérique, à l’aide d’une canne munie d’un système de

baïonnette.

(2) Le second porte-substrat est chauffant (Fig. 7). Il a été développé pour le dépôt

d’échantillons à haute température ou la réalisation de traitement thermique in-situ. Ce porte-

substrat a été développé en collaboration ave Méca 2000, en vue de répondre aux contraintes

expérimentales suivantes : compatibilité vide poussé, espace limité, fonctionnement sous

champ magnétique intense. L’échantillon se fixe sur un porte-échantillon en molybdène (un
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système Molybloc standard) de 28 mm de diamètre et 44 mm de longueur, à l’aide d’un

masque en tantale vissé. Le Molybloc est emboîté au-dessus de la partie chauffante qui est

constituée d’un filament de tantale de diamètre 0.342 mm enroulé et fixé sur un support en

alumine. Ce support, comme ceux se situant à l’arrière du dispositif, sert également d’écran

thermique. Le filament chauffant est alimenté par une alimentation stabilisée à courant

continu Sorensen (80 V-13 A), pilotée en courant par un régulateur de température PID

Eurotherm. La chaleur se propage par conduction thermique depuis le Molybloc jusqu’à

l’échantillon. Un thermocouple de type K affleure la partie interne du porte-échantillon en

molybdène. Il permet de lire la température de l’échantillon en cours de traitement. Les pertes

thermiques dues à un quelconque gradient sont négligeables dans cette géométrie. La

température maximale est de ≈ 800 °C (8 V-10 A).

Les fils d’alimentation électrique du four sont en cuivre électrolytique, isolés avec de la

fibre de verre. Les fils thermocouple sont isolés avec des perles d’alumine. Ces fils passent au

centre du système de translation-rotation du porte-substrat. Les passages thermocouple et

électrique sont compatibles UHV (brides CF).

Chambre de dépôt

1
Tiges de fixation

des amenées
de courant

Molybloc

Thermocouple

44 mm

φ 
= 

28
 m

m

Écrans Al2O3

1

1

Fig. 7 : Porte-substrat chauffant,

situé au bout de la canne de

translation-rotation. Les amenées de

courant et les fils thermocouples (de

2 à 3 m de long) sortent de l’enceinte

d’ablation au niveau de la pièce de

fixation du moteur (voir Fig. 2 p. 13).

Ils sont fixés à l’arrière du four, sur

les tiges conductrices, à l’aide de

cavaliers en tantale.

III.4 Translation-rotation du porte-substrat

L’ensemble porte-substrat se fixe sur une longue tige permettant la translation du porte-

substrat le long de l’axe cible-substrat et sa rotation dans le plan perpendiculaire à cet axe
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(Fig. 2 p. 13 et Fig. 3 p. 14). La tige est introduite dans la chambre à travers un passage de

type presse-étoupe. La translation de la tige est manuelle, elle peut se faire sur une longueur

de 30 cm. La mise en rotation est assurée par un moteur pas-à-pas. Le moteur fournit un

couple de 2.72 N m, une telle valeur est nécessaire pour la mise en rotation de ce lourd

équipage de plusieurs kg et de ≈ 1.50 m de long. Ce moteur est commandé en synchronisation

avec la cible et le laser (Paragraphe III.7 p. 24). Ainsi, le substrat est animé d’un mouvement

oscillant d’une amplitude constante pendant la durée du dépôt et pouvant aller jusqu’à 360°

suivant les besoins de l’expérience.

Dans le but d’améliorer la pression de base à l’intérieur de la chambre, le porte-substrat

peut être introduit dans la chambre par l’intermédiaire d’un sas. Celui-ci est constitué d’une

vanne ultra-vide VAT, d’un té et d’un hublot (Fig. 2 p. 13 et Fig. 3 p. 14). On peut ainsi

changer de substrat sans casser le vide à l’intérieur de l’enceinte de dépôt.

Tout cet ensemble expérimental est maintenu et soutenu grâce à un châssis en inox

amagnétique.

III.5 Laser et optique

III.5.1 Le laser

Nous avons fait l’acquisition d’un laser Nd:YAG pulsé (Q-Switched Nd:YAG Lasers,

SAGA Series, Thomson-CSF Laser -maintenant Thalès Laser SA-).

Le milieu actif pour l’émission stimulée est un cristal de Y3Al5O12 dopé au néodyme

(Nd3+:YAG) de la famille des grenats d’yttrium et d’aluminium. La transition utile se situe

entre les niveaux métastables 4F3/2 et 4I11/2 de Nd3+, à la longueur d’onde fondamentale de

1064 nm (infra-rouge). En utilisant les propriétés de non-linéarité de certains cristaux sous

forte intensité d’irradiation, il est possible de doubler et tripler la longueur d’onde

fondamentale. Notre laser possède deux générateurs d’harmoniques. Nous disposons donc de

deux radiations supplémentaires à 532 nm (visible-vert) et 355 nm (ultra-violet).

La cadence de tir est de 10 Hz. Le laser peut fonctionner par déclenchement externe ou

interne. La durée des impulsions est τ = 5 à 7 ns. Le diamètre du faisceau est φ = 9.5 mm. La

divergence du faisceau est de 0.5 mrad. Sa stabilité en énergie est de 1.2 %. La stabilité

spatiale du faisceau vaut ± 70 µrad.
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Conditions d’utilisation du laser lors nos expériences :

De façon générale, le taux d’ablation des métaux tend à augmenter lorsque la longueur

d’onde du laser diminue [39] [21]. Cependant, plus la longueur d’onde diminue, plus l’énergie

par impulsion disponible devient faible et donc la densité d’énergie sur la cible peut être

insuffisante. Nos dépôts ont tous été effectués à la longueur d’onde λ = 532 nm. À cette

valeur, le taux d’ablation reste important. Un autre avantage très significatif est que cette

longueur d’onde se situe dans le visible. L’énergie par impulsion de notre laser est de 600 mJ

à λ = 532 nm (elle est de 1200 mJ à la longueur d’onde fondamentale et 350 mJ à

λ = 355 nm). La densité de puissance correspondante, pour un diamètre typique du faisceau

de 9 mm, est estimée à 2×108 W cm-2, pour une fréquence de répétition de 10 Hz. La stabilité

énergétique du laser s’est révélée de l’ordre de 1 % sur des périodes de l’ordre de quelques

heures, en accord avec les spécifications techniques. À l’échelle de nos expériences, une telle

stabilité est entièrement satisfaisante.

Au début de cette étude, Thomson nous a prêté un laser Nd:YAG pulsé de la série à

laquelle appartient le laser que nous avons finalement acquis, mais de puissance supérieure.

L’énergie par impulsion valait 2300 mJ à λ = 1064 nm et 1250 mJ à λ = 532 nm, la largeur

d’une impulsion était de 6 à 8 ns, le diamètre du faisceau de 13 mm et la cadence de tir de

10 Hz.

III.5.2 Les optiques

Le chemin optique du faisceau est schématisé sur la Fig. 1 (p. 12). Toutes les optiques

sont situées à l’extérieur de la chambre de dépôt. À la sortie du laser, le faisceau est tout

d’abord dévié sous le cryostat par trois miroirs à 45°. Un quatrième miroir situé à l’intérieur

du trou d’accès de la bobine amène le faisceau sur la cible. Il est monté sur un porte-miroir de

notre conception (Fig. 8 (b) et (c)). Celui-ci inclut un système à rotule permettant le réglage

tridimensionnel du faisceau. Il est gouverné par une tige située sous le cryostat (Fig. 8 (d)). La

position du faisceau sur la cible est variable. Les miroirs utilisés ont subi un traitement de

surface spécifique pour la longueur d’onde λ = 532 nm. Avant de traverser le hublot d’entrée

de l’enceinte de dépôt, le faisceau est focalisé sur la cible par une lentille plan-convexe

convergente de focale variable (10 à 50 cm). La lentille, de diamètre φ = 23 mm, est montée

sur un porte-lentille en laiton (également de notre conception) présenté sur la Fig. 8 (a) et (c).

Ce porte-lentille permet l’ajustement en translation de la lentille. Et à travers lui l’ajustement
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de la dimension du spot sur la cible. Il est constitué d’un cercle en laiton recevant la lentille et

pouvant coulisser autour d’un tube cylindrique taraudé creux sur une distance d’environ

50 mm. Cette translation s’effectue par l’intermédiaire d’une courroie et d’une poulie situées

sous le cryostat (Fig. 8 (d)).

L’ensemble lentille / porte-lentille est fixé au hublot d’entrée de la chambre par trois vis

(Fig. 8 (a)). Son axe est incliné de 25° par rapport à la normale à la cible. Cet angle a été

imposé par la géométrie du bâti d’ablation. Notons que dans la littérature, un angle

d’incidence proche de 45° est souvent choisi [40]. Le traitement de surface des lentilles est

spécifique pour λ = 532 nm. Le hublot d’entrée est en verre classique, il est source de pertes

optiques par absorption et réflexion, de l’ordre de 25 % (voir Paragraphe III.5.3 p. 22).

Miroir

Lentille

(a) (b)

21

(c) (d)

Fig. 8 : (a) Porte-lentille au sein du trou d’accès vertical au champ magnétique (vue de dessous), (b)

porte-miroir, (c) porte-lentille et porte-miroir positionnés au sein du trou d’accès vertical, (d) tige (1),

située sous le cryostat, permettant le mouvement 3-D du miroir ; dispositif à courroie et poulie (2)

permettant la translation de la lentille.
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III.5.3 Remarque sur la densité d’énergie incidente sur la cible

En raison des pertes successives sur les miroirs, lentille et hublot, l’énergie du faisceau

sur la cible diffère notablement de l’énergie en sortie de laser. Ne pouvant mesurer

directement la valeur de l’énergie incidente effective sur la cible, nous l’avons évaluée. Cette

évaluation requiert la mesure de l’énergie du faisceau et des pertes liées à la traversée de

chaque élément optique (miroirs, lentille et hublot). Nous avons déduit de ces données une

perte d’énergie totale de l’ordre de 40 % principalement imputable au hublot d’entrée dans la

chambre, non traité anti-reflet pour la longueur d’onde λ = 532 nm. Une difficulté

supplémentaire est la variation inévitable de la densité d’énergie, résultant d’une dégradation

progressive des miroirs et lentille, et de dépôts recouvrant progressivement le hublot. Dans le

cas présent, aucune dégradation significative des miroirs et lentille n’a été observée.

L’essentiel des pertes énergétiques du faisceau doivent être attribué au dépôt qui se fait sur le

hublot d’entrée. Nous avons cependant noté que l’on atteint assez rapidement un régime

stationnaire, la matière qui se dépose sur le hublot étant elle-même re-évaporée par la

radiation laser.

Les densités d’énergie que nous évoquerons dans l’ensemble de ce manuscrit seront les

densités d’énergie évaluées sur la cible. Toutes pertes liées au chemin optique du faisceau

auront été soustraites.

III.6 Aimant supraconducteur

La source de champ magnétique que nous avons utilisée est un aimant supraconducteur

en Nb-Ti, à bobines séparées de type Helmoltz, construit par Oxford Instruments.

L’enroulement supraconducteur est placé dans un cryostat thermalisé à 4.2 K, protégé par une

garde d’azote liquide. L’entrefer est à température ambiante. C’est un espace cylindrique

horizontal de 120 mm de diamètre et 760 mm de longueur (Fig. 1 p. 12). Le champ

magnétique est horizontal, parallèle à l’axe de l’entrefer. Sa valeur maximale est de 5 T à

4.2 K. C’est la configuration, de type Helmoltz, des bobines qui permet d’offrir un second

accès au trou de champ, d’axe vertical , lui aussi à 300 K.

La carte de champ magnétique de la bobine a été calculée à partir des paramètres

dimensionnels de l’aimant supraconducteur que Oxford Instruments a accepté de nous fournir.

Elle est présentée sur la Fig. 9 (a). Sur cette figure, la couleur la plus claire correspond à
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l’emplacement des bobines (centres des bobines où l’induction est la plus forte numéroté (1)),

les axes z et r sont respectivement les axes de symétrie du trou de champ et du 2nd accès

vertical. Le centre du repère est au centre de l’ensemble formé par les deux bobines de

Helmoltz (représenté par une croix sur la Fig. 9). Les profils de champ B(z) en fonction de la

position radiale r (Fig. 9 (b)) ont été calculés pour un courant maximal de 112.80 A,

correspondant au champ magnétique maximum pouvant être délivré par l’aimant (5 T).

L’induction magnétique présente une zone homogène à ± 5 % selon z sur ± 150 mm environ et

selon r sur ± 60 mm environ. Au-delà, l’induction décroît rapidement et les lignes de champ

divergent.

0 0.1 0.2- 0.1- 0.2

0.2

0.3

0.4

0.1

0

z

r

Centre de l ’ensemble formé
par les 2 bobines de Helmotz×

×

(1) (1)

(m)

(m)

(a)

z (m)

B (T)

2

3

4

1

0

0 0.1 0.2 0.3

5
r = 6 cm

r = 0 cm

z = 15 cm

B = 5 T ± 5 %

×

(b)

Fig. 9 : (a) Carte de champ magnétique. (1) représente le centre des bobines où l’induction est

maximale (couleur blanche). La partie inférieure de l’aimant, non représentée, est symétrique selon z.

(b) Profil de l’induction magnétique  en fonction de z et r.

Lors de ce travail, nous avons en particulier analysé l’expansion de la plume de matière

évaporée sous champ magnétique (voir Chapitre 4). Le schéma d’implantation de la chambre

de dépôt au sein de la bobine est indiqué sur la Fig. 10. Pour des raisons d’encombrement

géométrique, l’axe de la chambre n’est pas confondu avec l’axe du champ magnétique. Afin

que les positions de la cible et du substrat se situent dans la limite des ± 5 % d’homogénéité

du champ magnétique selon z et r (condition automatiquement satisfaite selon r, dans la
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mesure où la chambre de dépôt fait 40 mm de diamètre), nous avons déterminé la distance

cible-substrat maximale accessible selon z telle que dcible-substrat = 30 cm.

z

r

Laser

SUBSTRAT

CIBLE

30 cm

Fig. 10 : Schéma d’implantation de la chambre de dépôt au sein de l’aimant supraconducteur. La

distance cible-substrat maximale autorisée, dans la limite de ± 5 % d’homogénéité de B, est de 30 cm.

III.7 Pilotage du dispositif expérimental

Le pilotage du dispositif expérimental a été réalisé en collaboration avec Jean-Claude

Cotillard.

III.7.1 Synoptique du pilotage

L’alimentation de la bobine supraconductrice est manuelle.

Le laser n’est pas totalement automatisé. La mise sous tension de l’appareil ainsi que le

déclenchement des tirs sont assurés par l’utilisateur. Un beam-stop extérieur au laser est

piloté, par l’intermédiaire d’un boîtier électronique, par un signal binaire (ouvert / fermé).

Ainsi l’arrivée du faisceau sur la multi-cible est-elle synchronisée avec le début du dépôt. La

commande du beam-stop est pilotée à travers un port parallèle.

Les deux moteurs pas-à-pas d’entraînement du porte-cible et du porte-substrat sont

commandés par un coffret électronique, lui-même piloté à travers un port série RS 232C du

micro-ordinateur (PC) d’automatisation.
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Le four, bien que contrôlé par un régulateur de température, n’est pas piloté par le

programme.

III.7.2 Menu général de pilotage et description du programme

Le programme de pilotage, écrit sous LabVIEW 5.1, permet de contrôler et déterminer

les séquences de dépôt ainsi que les rotations de la cible et du substrat.

Les trois séquences principales sont :

 rotation séquentielle du moteur du porte-cible autour de la cible élémentaire choisie,

 rotation du porte-substrat pendant cette période (homogénéisation du dépôt),

 ouverture et fermeture du beam-stop en début et fin de dépôt et lors de chaque

changement de cible.

La succession des opérations peut être décrite de la façon suivante :

 fermeture du beam-stop,

 rotation d’un demi tour pour changer de cible,

 oscillation de la cible autour d’une position centrale,

 mise en rotation du porte-substrat,

 ouverture du beam-stop.

Notons que les détections de zéro des moteurs pas-à-pas de la cible et du substrat sont

manuelles. En fait, une fois cible et substrat installés dans l’enceinte d’ablation, il suffit de

repérer leur position par rapport à l’extérieur de la chambre. Ainsi chaque nouveau dépôt

peut-il être effectué dans les mêmes conditions de positionnement.

L’ensemble des paramètres accessibles à l’utilisateur apparaissent sur la face avant de

pilotage (Fig. 11). Ce sont les suivants :
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 l’angle d’oscillation de la cible

(400 pas = 360°),

 la vitesse des moteurs

(quelques tours / min),

 la rotation initiale du substrat (réglage de sa

position),

 les paramètres « oscillation substrat

positif » et « oscillation substrat négatif » qui

permettent de choisir le mode de rotation du

substrat (mouvements allers-retours sur 360°,

oscillations selon un certain angle, etc…),

 la durée du dépôt en secondes, pour chacun

des matériaux à faire croître. Fig. 11 : Paramètres de pilotage (face avant).

IV CIBLE, SUBSTRAT, ET LEURS PRÉPARATIONS

IV.1 La cible

Les cibles de métaux purs que nous avons utilisées étaient de simples plaques (de pureté

supérieure ou égale à 99.95 %) directement acquises auprès des fournisseurs et coupées aux

dimensions requises. Dans le cas du dépôt d’alliages, les cibles ont été obtenues par fusion

inductive en creuset froid. Dans tous les cas, les cibles ont été nettoyées, polies et fixées sur le

porte-cible selon le schéma déjà indiqué. La mise en place des cibles nécessite de retirer

l’enceinte de l’aimant supraconducteur.

IV.2 Le substrat

Nous avons utilisé deux types de substrats : du verre classiquement utilisé en

microscopie optique de 0.1 à 1 mm d’épaisseur et de surface 4 × 4 mm environ, et du MgO

(001) de 500 µm d’épaisseur et de 5 mm de côté. Le verre a été nettoyé à l’éthanol pur puis

dégazé in-situ à 650°C sous vide secondaire. Une procédure standard a été utilisée pour

nettoyer MgO. Les substrats de MgO sont fournis polis par Crystal GmbH. Ils sont dégraissés

(RBS), passés à l’acide (H2SO4 (35 %) + H2O2 (15 %) + H2O (50 %)) pour éliminer tout

résidu métallique, puis dégazés in-situ à 650°C sous vide secondaire.
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Lors des dépôts sous champ magnétique, le dépôt est extrêmement localisé de

dimensions largement inférieures au diamètre de la chambre et donc du substrat (nous

montrerons que ceci est lié à la focalisation et à la concentration du dépôt résultants de

l’application d’un champ magnétique). Afin d’ajuster la position du substrat (ou de la sonde

de Langmuir2) en regard du spot d’ablation de la cible, un dépôt de quelques minutes est

effectué sur un film plastique de diamètre φ = 35 mm. La région de dépôt maximal étant ainsi

déterminée de façon visuelle, le substrat peut être placé de façon précise à l’endroit désiré.
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Dans ce chapitre, je décris les différentes étapes du phénomène d’ablation et de la

formation du plasma en dépôt laser pulsé. Puis je m’intéresse à l’évolution des propriétés du

plasma lors du phénomène d’expansion. Dans la dernière partie de ce chapitre, je présente

des résultats de caractérisation de plasmas générés par lasers, antérieurs à mon travail. Je

termine par une revue des différentes applications d’un champ magnétique dans des

techniques de dépôt mettant en jeu des plasmas.

I ABLATION LASER ET FORMATION DU PLASMA

Le dépôt laser pulsé s’est développé depuis 15 ans environ comme une méthode adaptée

au dépôt de couches de matériaux divers. La spécificité de cette technique est le fait que les

espèces évaporées sont chauffées par le laser à des températures de l’ordre de quelques

électron-Volts (1 eV ≈ 104 K), elles deviennent fortement ionisées et forment un plasma à

haute pression qui se détend alors au sein de la chambre d’ablation. Les divers constituants du

plasma se déposent finalement sur un substrat faisant face à la cible (Fig. 1).

Dans ce paragraphe nous rappelons quels sont les mécanismes principaux qui régissent

le mécanisme d’ablation, la formation du plasma puis son expansion.

I.1 Mécanismes fondamentaux d’évaporation laser

Les plasmas PLD sont générés en vaporisant, à l’aide d’impulsions nanosecondes de

grande énergie (≈ GW cm-2), une petite quantité de matériau. Dans la gamme de longueurs

d’onde disponibles pour les lasers pulsés haute puissance (λ ≈ 0.2 - 1 µm dans le cas des

lasers Nd:YAG), le coefficient d’absorption du rayonnement incident est généralement grand

pour les métaux. L’absorption du faisceau incident est ainsi limitée à la surface de la cible

(longueur d’absorption optique : L0 ≈ 200 Å). La radiation laser, fortement absorbée par les

électrons de conduction, est convertie en énergie thermique par interaction électron-phonon

en un temps caractéristique de l’ordre de 10-13 s. Une fine couche de matière évaporée se

forme à la surface de la cible (atomes, molécules) [1]. La densité de la matière au sein de cette

couche est proche de celle du solide (1025 - 1027 m-3 [2]), la température de l’ordre de

0.2 eV [3] ((Fig. 1 (a), (b), (c)). La couche ainsi formée absorbe presque intégralement les

photons. Même à de faibles intensités, proches du seuil d’ablation (≈ 0.2 GW cm-2), elle

devient fortement ionisée + e [4] [5] [6].
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À la fin de l’impulsion laser, la matière évaporée est une fine couche de plasma sur la

surface de la cible. La température des électrons est alors de l’ordre de quelques eV et la

pression de l’ordre de dizaines de kbar. Le phénomène prépondérant à considérer alors est

l’expansion du plasma. Celle-ci est principalement gouvernée par des gradients de pression au

sein du plasma [3], mais la répulsion électrostatique entre les ions peut aussi jouer un rôle

dans la mesure où le plasma est faiblement chargé positivement, suite à la perte d’électrons de

haute énergie dans la phase initiale d’expansion [7].

(e)

(a) (b) (c) (d)

(a) - absorption [I = I0exp(-ax)]
- conduction thermique

(b)  - fusion de la surface
(c)  - vaporisation de matière

- émission thermo-ionique
(d)  - absorption du rayonnement / matière évaporée :

effet Bremmstrahlung inverse
-       formation et expansion du plasma
- auto-régulation de Tplasma

(e)  - condensation sur substrat, croissance du film

hhνν

Substrat

DURÉE D’UNE IMPULSION

Fig. 1 : Illustration des étapes

successives du mécanisme d’ablation

et de dépôt laser pulsé : (1)

l’interaction du faisceau laser avec

la cible, (2) la formation du plasma,

le chauffage, et l’expansion initiale

isothermique tridimensionnelle, (3)

l’expansion adiabatique, (4) le dépôt

de matière sur le substrat.

Aux stades initiaux de formation du plasma, les effets de recombinaison constituent l’un

des processus qui définissent l’état d’ionisation. Durant l’expansion, le taux de recombinaison

est pratiquement négligeable, mais les quelques recombinaisons qui se produisent peuvent

contribuer significativement à limiter le refroidissement du plasma [8].

I.2 Formation du plasma

À l’origine de la formation du plasma, se trouve l’émission d’électrons libres par la

surface de la cible lorsque, sous l’effet de la radiation laser, celle-ci est portée à une

température suffisamment élevée. Le flux d’électrons augmente exponentiellement avec la

température de la cible (voir référence dans [9]). L’échauffement des électrons émis se produit

ensuite par effet bremsstrahlung inverse, mettant en jeu l’absorption d’un photon par un
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électron libre du plasma1. Les électrons ainsi accélérés ionisent à leur tour les atomes neutres

par collision. Il s’en suit un processus multiplicateur d’électrons (ionisation par effet

d’avalanche). Dès ce stade initial de formation du plasma, l’énergie étant absorbée par les

électrons à une température bien supérieure à la température de vaporisation de tous les

éléments, les propriétés du plasma sont pratiquement indépendantes de l’élément considéré.

Sous l’effet des très fortes pressions qui accompagnent l’ablation, l’expansion du

plasma commence. On est alors amené à distinguer deux régions du plasma en interaction

avec la radiation laser (Fig. 2) [2] :

 zone C : près de la surface de la cible, plasma dense, absorbant la radiation laser,

 zone D : plasma en expansion, transparent au laser.

Les autres zones représentées sur la Fig. 2 correspondent au volume de la cible :

 zone A : non affectée par la radiation,

 zone B : correspondant à la zone de vaporisation.

Fig. 2 : Schéma représentant les

différentes régions de la cible et du

plasma affectées par la radiation

laser [2].

Les propriétés du plasma résultent alors d’un équilibre dynamique entre différents

processus. L’absorption du faisceau laser, source fondamentale de la formation du plasma,

l’expansion, source de refroidissement et de diminution de la densité du plasma, les effets de

recombinaison, source de diminution du taux d’ions, mais aussi d’échauffement (voir

Paragraphe I.4 p. 39). Il faut principalement considérer le fait que lorsque la densité de

particules approche une densité critique, proche de la densité du solide, le plasma, d’abord

opaque au rayonnement incident, devient totalement réfléchissant [11]. L’échauffement de la

cible et le taux d’ionisation sont alors fortement réduits. Du fait de l’expansion, la densité du

plasma diminue alors, ce dernier redevient transparent au rayonnement laser qui de nouveau

                                                
1 Le bremsstrahlung est une collision inélastique entre un photon et un électron dans le champ d’un ion :

hν + e- + (A+) → e- + (A+). Dans une collision de ce type, le photon disparaît et donc transfère sa quantité de

mouvement et son énergie [10]. L’effet bremsstrahlung inverse est ainsi appelé car c’est physiquement l’inverse

du processus par lequel les collisions des électrons avec les ions génèrent une radiation (photons) dans le plasma.
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irradie la cible. La température du plasma est ainsi régulée à une valeur d’environ 104 à 105 K

(1 à 10 eV) ([2] : les valeurs des températures reportées dans cette publication sont

inférieures aux valeurs expérimentales, mais ceci résulte de la valeur de l’irradiance plus

faible que dans la plupart des expériences).

Les propriétés caractéristiques du plasma (température électronique, Te, densité

électronique, ne, taux d’ablation par unité de surface, dm dt , et vitesse du son, vs), vers la fin

de l’impulsion laser, déterminées sur la base des considérations ci-dessus, dépendent des

propriétés du rayonnement incident (irradiance2 et longueur d’onde) plus que des propriétés

du matériau (masse atomique, taux d’ionisation). Considérant la conservation de l’énergie lors

de la transformation solide-plasma et que le plasma se propage à la vitesse du son, elles

peuvent être exprimées par les relations suivantes [12] [3] :

( )
1 8 3 4 1 23

e 5 8
A ZT 2.98 10 I ( K )

( Z 1)
λ τ= ×

+
(1)

ou3 : 1 2
eT 3 I ( eV )λτ≈ ,

( )
5 16 1 4

15 3
e 1 8 9 16 3 4

A In 1.135 10 ( m )
Z ( Z 1) λ τ

−= ×
+

, (2)

( )
9 8 1 2

1 21 4

dm I26.6
dt A

ψ

λ τ
= (µg m-2 s-1) (3)

avec :
( )

1 32

A

2 Z Z 1
ψ =

 + 

,

                                                
2 Dans la suite de ce manuscrit, nous parlerons de densité d’énergie (moyenne), F, en J cm-2, et

d’irradiance (densité d’énergie instantanée), I = F / τ, en W cm-2 (τ est la durée de l’impulsion laser en s).
3 Avec λ la longueur d’onde en cm, I l’irradiance sur la cible en W cm-2 et τ la durée de l’impulsion laser

en s. Au stade initial de formation du plasma, la température électronique est théoriquement indépendante du

matériau évaporé, le seul paramètre physique alors en jeu étant la section de diffusion inélastique des électrons

du plasma.
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et :

( )
1 8 1 47 1

s 9 16
Av 4.33 10 I ( ms )λ τ

ψ
−= × , (4)

1 2
1e

s
RTv ( ms )
M

γ − ≈  
 

,

où A représente la masse molaire en g mol-1 (exemple : 55.8 pour Fe), Z le taux d’ionisation

(Z = 1), I l’irradiance du faisceau laser sur la cible en W m-2, τ la durée de l’impulsion laser en

s, λ la longueur d’onde de la radiation en m, γ la constante adiabatique du gaz plasma, égale

au rapport des chaleurs spécifiques respectivement à volume constant et à pression constante,

et R (= 8.31 J K-1 mole-1) la constante des gaz parfaits.

I.3 Expansion du plasma

La phase d’expansion débute avant même la fin de l’impulsion laser [2] [13]. Le nuage

de matière se détend dans une région proche de la surface de la cible. L’expansion est

isothermique, la température du plasma pouvant être considérée comme homogène et

constante, à travers les mécanismes de régulation que nous venons de décrire (Fig. 1 étape c

p. 34).

Après la fin de l’impulsion laser, l’expansion devient adiabatique. La géométrie initiale

du plasma est fortement anisotrope (la dimension perpendiculaire à la cible est 10 - 100 fois

plus faible que les dimensions parallèles à la surface de la cible). Ceci favorise un échange de

quantité de mouvement perpendiculairement à la surface de la cible : l’expansion est

essentiellement unidirectionnelle [2]. Le plasma prend une forme de fuseau allongé

(« plume ») selon la direction perpendiculaire à la cible (Fig. 1 étape d p. 34).

Pendant la propagation, l’énergie thermique des électrons et des ions est transformée en

énergie cinétique (directive) essentiellement portée par les ions de masse bien plus importante

[14] [15] [6]. Les électrons transfèrent leur énergie aux ions par des mécanismes de diffusion

coulombienne. Dans ce type d’interaction, les libres parcours moyens sont de l’ordre de 10-1,

10-2, 10-3 m pour respectivement des collisions électron-ion, atome-atome, électron-atome [16]

[17]. Pour ce qui concerne les interactions électrons-ions, le libre parcours moyen s’exprime

eiE thermique( électrons ) eiEvλ τ= , où eiEτ  est le temps de relaxation associé, tel que
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3 2
e

eiE
e

T
n ln

τ
Λ

∝ , [3] [18]. ( 3
e D

4 n
3

Λ π λ=  est le nombre de particules dans la sphère de Debye

(voir Paragraphe II.1 p. 42). L’évolution de λeiE et τeiE avec la densité électronique, pour

différentes température électronique, est représentée sur les Fig. 3 et Fig. 4 (p. 41). Dès que la

densité électronique chute à 1022 m-3, le libre parcours moyen des électrons (λeiE ≈ 200 cm) est

bien supérieur à la taille caractérisant le phénomène de dépôt. Ainsi, les phénomènes

d’échanges énergétiques sont négligeables, les nuages électroniques et ioniques sont

découplés.

Du fait de l’expansion, la densité électronique du plasma, ne, diminue, ainsi que sa

température, Te, reliée à la densité électronique par la relation classique (ne ≈ ni, où ni est la

densité ionique4) :

1
e eT nγ −∝ , (5)

où γ est la constante adiabatique du plasma.

L’expansion adiabatique du plasma a été étudiée théoriquement par Singh et

Narayan [2]. Ces auteurs ont supposé que les équations qui la gouvernent sont identiques à

celles régissant le régime d’expansion isothermique. Anisimov et al. [19] ont montré que cette

approximation est insuffisante pour décrire correctement les comportements en jeu et ont

développé une approche plus rigoureuse, mais qui suppose que le plasma est formé de

particules neutres. La forme de la plume en expansion est déterminée par sa forme initiale et

dépend de façon critique de la valeur du paramètre γ.

Au delà d’un temps qui est typiquement de 100 fois la durée de l’impulsion laser, la

majeure partie de l’énergie thermique a été transformée en énergie cinétique. L’accélération

des ions devient négligeable. Aux temps supérieurs, l’expansion des ions peut être considérée

comme inertielle. La conservation de la masse nécessite que la position d’un élément du

plasma, r, soit alors proportionnel au temps, t. Par conséquent, le volume de cet élément, V,

est ∝ r3 ∝ t3, et la densité de particules, n, peut s’exprimer :

3 3n r t− −∝ ∝ . (6)

Pour un gaz monoatomique, γ est égal à 5/3. On en déduit que [8] :

                                                
4 Dans la suite de ce manuscrit, toute variable concernant les électrons sera indexée par « e » et toute

variable concernant les ions indexée par « i ».
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2 2T r t− −∝ ∝ . (7)

En général, γ est inférieur à 1.666, de l’ordre de 1.2 - 1.3, du fait des degrés de liberté

supplémentaires existants, liés aux excitations et mécanismes possibles d’ionisation [20]. Il en

résulte que la décroissance de température est bien inférieure à celle prévue par

l’expression (7).

Dans le régime d’expansion inertielle, le profil du dépôt, h( )θ , prévu par Anisimov

et al. [19], peut être déterminé après intégration sur les énergies à chaque angle θ. h( )θ  est

donné par l’expression :

( )
2 3 22 2

2
s s

Mkh( ) 1 k tan
2 z

θ θ
πρ

−
= + , (8)

où sρ  est la densité du matériau déposé, M la masse totale de matière évaporée dans le

volume de la plume, k un coefficient décrivant la géométrie de la plume et qui dépend de la

valeur de γ. k Z( t ) X ( t )=  avec X( t ) Y( t )= , où X(t) et Y(t) sont les dimensions du nuage

plasmatique parallèlement à la surface de la cible, et Z(t) la dimension dans la direction

perpendiculaire. zs correspond à la position du substrat selon la normale à la cible (= dcible-

substrat), et θ  est l’angle entre la normale à la cible et la droite liant le centre de la cible au

point considéré du dépôt. Cette expression indique que le dépôt est extrêmement directif. Aux

faibles valeurs de θ , l’épaisseur de dépôt varie approximativement comme ncos θ , où
2n 2k=  et k 3≈  ( n 20≈ ).

I.4 Recombinaison

Deux types de recombinaison peuvent se produire au sein du plasma : la recombinaison

radiative dans laquelle un électron et ion s’associent pour former un atome en libérant un

photon5, et la recombinaison collisionnelle à trois-corps dans laquelle un électron et un ion se

recombinent dans le champ d’un second électron6 [8] [3] [18]. Pour chacun de ces

phénomènes, on peut définir des taux de recombinaison, respectivement radiatif, RR, et à trois-

corps, RC, qui s’expriment :

                                                
5 e- + A+ → A + hν.
6 2e- + A+ ↔ A + e-. Son inverse est une ionisation collisionnelle. Ce sont des processus non-radiatif.
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4 5e
R R e i

R

dnR n n t
dt

α − = = − ∝ 
 

et 2e
C C e i

C

dnR n n cons tant
dt

α = = − ∝ 
 

, (9)

où 3 4
R Tα −∝  et 9 2

C Tα −∝ , pour des ions chargés + e, avec T en eV et les densités ionique

et électronique ni et ne en m-3. La recombinaison à trois-corps devient prédominante sur la

recombinaison radiative pour une densité électronique 
19 3.75

e
e

3 10 Tn
Z

×  m-3 [8] (Z = 1).

Ces taux de recombinaison doivent être comparés au taux Rexpansion décrivant la

décroissance de densité accompagnant l’expansion :

4e
exp ansion

exp ansion

dnR t
dt

− = ∝ 
 

. (10)

La recombinaison ne joue un rôle que dans la mesure où l’un des taux, RC dans le cas

présent, est supérieur à Rexpansion. Cette condition est satisfaite pour les valeurs expérimentales

typiques : la densité initiale du plasma étant élevée (≈ 1027 m-3) et la température relativement

faible (Te ≈ 1 eV). Du fait de la chute de densité électronique due à l’expansion, les effets de

recombinaison à trois-corps deviennent faibles à une distance de quelques cm de la cible

(ne ≈ 1018 m-3 et Te ≈ 1 eV). Le libre parcours moyen, λC, est alors de l’ordre de 106 m, le

temps d’échange associé, 
9 2

e
C 2

e

T
n

τ ∝ , de l’ordre de 20 s (Fig. 3 et Fig. 4).
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Fig. 3 : Libre parcours moyen coulombien (λeiE)

et libre parcours moyen provenant de la

recombinaison à trois corps (λC) dans le cas d’un

plasma contenant des ions cuivre ionisés + e, en

fonction de la densité électronique à différentes

température électronique, calculés [3].

Fig. 4 : Temps d’échange énergétique coulombien

(τeiE) et provenant de la recombinaison à trois

corps (τC) dans le cas d’un plasma contenant des

ions cuivre ionisés + e, en fonction de la densité

électronique à différentes température

électronique, calculés [3].

II PROPRIÉTÉS CARACTÉRISTIQUES DES PLASMAS OBTENUS PAR

ABLATION LASER

Nous serons amenés dans la suite de ce manuscrit à utiliser la longueur de Debye, une

propriété importante de tous types de plasma. J’explique au début de cette section quelle est la

signification physique de la longueur de Debye. Je précise ensuite en quoi un plasma en

expansion, tel qu’obtenu par ablation laser, diffère d’un plasma thermique statique habituel. Je

décris enfin quelques propriétés caractéristiques de plasmas de métaux générés par laser, par

des impulsions d’une durée de quelques ns, délivrant une densité d’énergie de l’ordre du

GW cm-2. Je présente en particulier des exemples de températures électroniques et de

distributions énergétiques des ions, mesurées par des techniques de sonde de Langmuir (voir

Chapitre 3) ou de spectroscopie optique en temps de vol.
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II.1 Longueur de Debye

La tendance à la neutralité électrique est une des caractéristiques de base d’un plasma.

Dès que, au sein d’un volume macroscopique, les densités de charges négatives et positives

diffèrent un peu, de grandes forces électrostatiques se développent, entraînant une forte

augmentation de l’énergie potentielle par particule. Les particules chargées tendent à se

mouvoir rapidement en retour pour réduire ces différences de potentiel. La « longueur de

Debye » définit la distance sur laquelle des écarts à la neutralité peuvent exister du fait de

l’agitation thermique agissant sur les électrons du plasma.
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Un modèle simplifié permet d’estimer les dimensions sur

lesquelles de tels écarts sont possibles. Soient ni et ne, les

densités ionique et électronique au sein du plasma. Initialement,

0 e in n n= = . Imaginons un déplacement unidimensionnel des

électrons sur la distance d, selon l’axe y (Fig. 5) (les ions, de

masse beaucoup plus importante, sont supposés immobiles). Le

travail, W, lié à ce déplacement correspond au travail nécessaire

à la création d’une région où règne une densité de charge

strictement positive définie telle que : 0 0n eρ =  entre les plans

y = 0 et y = d. Le champ électrique, E , créé par la distribution

de charges ρ0 est déduit de l’équation de Poisson. Par

intégration, on obtient W :

Fig. 5 : Schématisation du

déplacement unidimensionnel

des électrons.

2 2
0

0

n e dW
2ε

= . (11)

À la température T, une source de travail possible est l’agitation thermique. La distance

associée sur laquelle un écart à la neutralité peut se produire est par définition la longueur de

Debye, λD. Elle est déduite de l’expression :

2 2
0 D B

0

n e k T
2 2

λ
ε

= . (12)

Soit, 0 B
D 2

0

k T
n e

ελ = ,

où ε0 = 8.85×10-12 F m-1 est la permittivité du vide, kB = 1.38×10-23 J K-1 la constante de

Boltzmann et e = 1.6×10-19 C la charge élémentaire de l’électron.
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Dans les plasmas générés par laser, Te étant de l’ordre de 1 eV,  λD, dépend

essentiellement de n0. Pour des densités typiques (1014 à 1018 m-3 à quelques cm de la cible),

elle est classiquement de l’ordre de 10-4 à 10-6 m. Des valeurs de λD (déterminée à partir de la

relation (12) après détermination de Te et ne déduits de mesures de sonde de Langmuir) de

1 à 7 µm ont été reportées pour un plasma Cu évaporée par une radiation de 5.5 J cm-2 et

déposé à une distance cible-substrat de 5 cm [21] ; des valeurs d’environ 5 µm à une distance

de 2 cm sont données pour une cible de Cu irradiée par un faisceau laser délivrant 2.5 J cm-2

[17].

Ainsi, le mouvement thermique des électrons engendre localement une charge d’espace.

Des forces électriques sont alors engendrées au sein du plasma qui tendent à rétablir la

neutralité électrique. Sous les effets conjugués de ces forces et de l’agitation thermique, on

montre que le plasma se met à osciller à une fréquence propre qui dépend de la densité

électronique :

2
p,e e

p,e e
p,e 0 e

e n1 1f 8.97 n
2 2 m

ω
τ π π ε

= = = ≈ , (13)

avec me = 9.1×10-31 kg la masse de l’électron. Ce qui représente une période d’oscillations,

τp,e, de 0.1 ns, pour ne = 1018 m-3.

II.2 Plasma statique versus plasma en expansion

Au sein d’un plasma strictement statique, le mouvement des ions et des électrons est

déterminé par la statistique de Maxwell-Boltzmann (Fig. 6 (a)). Les plasmas générés par laser

qui nous intéressent dans cette étude sont en expansion (Fig. 6 (b)). À l’agitation thermique se

rajoute une vitesse de dérive qui est de l’ordre de 104 m s-1.

La vitesse instantanée des électrons pour une température de 104 K, est de l’ordre de

105 m s-1. Leur mouvement est donc dominé par l’agitation thermique. Du point de vue des

électrons, il n’y a pas de différence essentielle par rapport à un plasma statique.

La vitesse instantanée des ions résultant de l’agitation thermique est de l’ordre de

103 m s-1 pour une température de 104 K. Le mouvement des ions est donc pratiquement

déterminé par le phénomène d’expansion.
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Fig. 6 : Schématisation du

mouvement des ions et des

électrons dans (a) un plasma

statique, (b) un plasma en

expansion.

II.3 Taux d’ablation

Au voisinage du seuil d’ablation, le taux d’ablation

est directement lié à la valeur de la température de fusion.

Des études de spectrométrie de masse [22] ou une simple

détermination de la perte de masse de la cible par pesée

[23] ont permis de déterminer le taux d’ablation de divers

plasmas. La Fig. 7 représente, d’après la référence [23], la

quantité de particules évaporées en fonction de la

température de fusion de différents métaux, à densité

d’énergie fixe. On observe une nette décroissance du taux

d’ablation lorsque la température de fusion augmente. À

plus forte irradiance (≈ 10 GW cm-2), le taux d’ablation

dépend principalement des propriétés de la radiation laser

incidente sur la cible (voir Paragraphe I et [3]). En effet,

la structure moléculaire ou même chimique du matériau

évaporé est alors détruite. Cette tendance a aussi été

observé pour une radiation de 1064 nm sur des cibles de

Al, Ti, Ni, Cu, Ta, W, Au, Pb, évaporées à 146 J cm-2 [22].

Fig. 7 : Nombre d’atomes évaporés

par impulsion en fonction de la

température de fusion, Tf, pour

différents métaux. λ = 355 nm,

F = 2 J cm-2. Tf est une mesure de la

volatilité du métal [23].

II.4 Taux d’ionisation et fraction ionique

Au voisinage du seuil d’ablation FS, le taux d’ionisation du plasma est faible (< 0.1), il

augmente rapidement à des valeurs de 0.5 à 0.8 dès que la densité d’énergie atteint des valeurs
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de l’ordre de 2 à 3 FS. La quantité d’ions, mesurée à l’aide de sondes électrostatiques ou de

spectromètres de masse, a permis de déterminer le taux d’ionisation de plasmas de divers

éléments, par comparaison avec le taux d’ablation total. Le seuil d’ablation de Cu est de

l’ordre de 1 J cm-2 [24]. Comme F passe de 2 à 5 J cm-2, le taux d’ionisation augmente jusqu’à

0.8 [7] [5]. Il est égal à 1 quand F = 15 J cm-2 [9]. Des résultats similaires ont été trouvé pour

des plasmas de Fe, Al et Ag (fraction ionique de 0.6 pour ces deux derniers métaux évaporés à

F = 2 J cm-2) [25] [26] [23].

Par ailleurs, aux grandes densités d’énergie, on observe la présence d’ions de fraction

ionique > + e [27]. Des espèces ionisées jusqu’à + 4 e, portant une énergie de 300 - 400 eV,

ont été détectés pour des densités d’énergie de 290 J cm-2, grâce à un spectromètre de masse,

dans un plasma Fe [28] [24]. De même pour un plasma Cu : à 3 J cm-2, des mesures de temps

de vol ont révélé l’existence de 3 pics énergétiques à 45, 20, et 2.5 eV [29]. Nassisi et al. [30]

reporte un plasma Cu généré à 2.4 J cm-2 contenant très majoritairement des ions Cu+ mais

aussi quelques ions Cu2+ (en proportion négligeable), ayant des distributions énergétiques

centrées respectivement sur 60 et 180 eV.

II.5 Densité du plasma

Diverses techniques ont été utilisées pour mesurer la densité d’un plasma d’ablation

laser. Les études effectuées avec des sondes électrostatiques sont les plus nombreuses mais les

techniques de diffusion de photon ou d’interférométrie micro-ondes [8] sont également

utilisées. n0 (égale aux densités ne et ni) vaut 1025 - 1027 m-3 au niveau de la cible [2], elle

diminue rapidement lorsque la distance à la cible augmente. Par exemple, un plasma Cu

atteint des densités de l’ordre de 1012 m-3 à 5 cm pour une cible irradiée par une énergie de

5.5 J cm-2 [21], de l’ordre de 1018 m-3 à 10.7 cm si F ≈ 10 J cm-2 [31].

Les distributions angulaires de la densité électronique, ne, et ionique, ni, ont été

mesurées par des sondes de Langmuir en mode temps de vol placées à différents angles selon

la normale à la cible. Un seul groupe, à notre connaissance, a montré que ne suit la même

variation angulaire que ni, ce qui est attendu d’un plasma quasi-neutre [32] [33]. Ces auteurs

reportent des densités électroniques et ioniques variant toutes deux de ≈ 4×1017 m-3, à 5° de la

normale à la cible, à ≈ 2×1016 m-3 à un angle de 40°, pour un plasma d’argent évaporé à

0.8 J cm-2 et caractérisé à une distance cible-substrat de 8 cm.
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II.6 Température électronique

Au niveau du substrat (dcible-substrat de l’ordre de quelques cm et F de quelques J cm-2), la

plupart des études de la température électronique, Te, en mode temps de vol, ont été effectuées

le long de la normale à la cible. Des valeurs de 0.2 à 1 eV sont reportées pour des densités

électroniques de l’ordre de 1018 m-3 et des temps de vol de 5 µs (temps correspondant au pic

de temps de vol des distributions temporelles), dans divers plasmas d’ablation : C à dcible-

sonde = 2 - 14 cm [8], Cu à dcible-sonde = 2 - 4 cm [17] et à dcible-sonde = 5 cm [21], Ag à dcible-

sonde = 8 cm [33]. Des températures supérieures ont été reportées, 1 à 12 eV, mais pour des

temps de vol de ≈ 1 µs (donc pour des espèces rapides du plasma) d’un plasma Cu à dcible-

sonde = 10.7 cm [31] ou pour une densité d’énergie beaucoup plus élevée (F = 900 J cm-2) lors

de l’ablation de Cu, Ti, Al à dcible-sonde = 15 - 50 cm [34].

La Fig. 8 représente l’évolution temporelle de Te d’un plasma Ag d’après la référence

[32]. La température instantanée atteint son maximum (≈ 0.30 eV vers 7 - 8 µs) au moment où

le maximum du signal ionique est collecté par la sonde (vers 6 µs) pour diminuer ensuite

lentement jusqu’à des valeurs de l’ordre de 0.10 eV. L’expansion adiabatique du système

expliquerait cette variation temporelle [33]. Toutefois, l’amplitude de la distribution est très

faible. Weaver et al. [21] suggère que la contribution électronique de la température serait

constante puisque la notion de plume quasi-isotherme pour tous temps de vol n’est pas à

écarter. Quoi qu’il en soit, le manque de données expérimentales concernant l’évolution

temporelle de Te ne permet pas de conclure.

Par contre, le résultat important est que les électrons thermiques accompagnant les ions

portent seulement une petite fraction de l’énergie de la plume.

Fig. 8 : Variation temporelle de Te

pour un plasma d’argent généré par

laser. λ = 355 nm, dcible-sonde = 8 cm,

F = 0.8 J cm-2, θ = 15°. La ligne est

un guide pour les yeux [32]. La sonde

de Langmuir utilisée est de type

planaire.
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La distribution angulaire de la température a été mesurée à l’aide de sondes de

Langmuir placées à plusieurs angles par rapport à la normale à la cible, à dcible-sonde = 8 cm. Te

d’un plasma Ag évaporées à 0.8 J cm-2 est très faiblement dépendant de l’angle avec la

normale à la cible : les électrons ne sont plus refroidis par l’expansion, à quelque mm de la

surface de la cible, étant collisionnellement découplés des ions gouvernant l’expansion [32].

Toutefois, des mesures à une densité d’énergie plus élevée (1.3 J cm-2) montrent une

décroissance de faible amplitude de Te avec l’angle, qui est expliquée par le phénomène

d’expansion inertielle décrit dans le Paragraphe I.3 (p. 37) [33].

II.7 Énergie ionique

Des mesures de sondes de Langmuir ou de spectrométrie de masse ont permis de

déterminer l’énergie des espèces incidentes le long de la normale à la cible ainsi que l’énergie

moyenne des ions de la plume. Des énergies moyennes variant de 25 à 160 eV pour des ions

Fe+ alors que F variait de 0.6 à 290 J cm-2 [28] [24] ont été reportées. Des résultats similaires

ont été obtenus pour un plasma Fe, l’énergie moyenne de Fe+ augmente de 20 à 150 eV quand

F varie de 2.2 à 5.4 J cm-2 [35]. Les distributions énergétiques des divers ions + e d’une cible

de BiSrCaCuO (évaporée sous vide), varient de 0 - 20 eV à 1 J cm-2, pour atteindre des

valeurs > 300 eV à des densités d’énergie plus élevées (4 J cm-2) [36]. Un plasma

d’aluminium présente une énergie moyenne de 30 à 500 eV quand la densité d’énergie passe

de 4 à 10 J cm-2 [37]. À titre d’exemple, la Fig. 9 (p. 48) représente la distribution énergétique

d’ions Ag+ (dcible-sonde = 8 cm, F = 1.9 J cm-2), d’énergie moyenne de 50 eV [26].

De la même manière, des espèces pouvant avoir des énergies très grandes, > 100 eV, le

long de la normale à la cible ont été détectées : Cu [4] [5] [38], YBa2Cu3O7 [39], Fe [25],

Ag [6]. Notons que cette énergie est une spécificité du dépôt laser pulsé et qu’elle influence le

mécanisme de croissance des films.

La distribution angulaire de l’énergie des ions a été étudiée par quelques groupes, grâce

à une assemblée de collecteurs d’ions placées suivant différents angles suivant la normale à la

cible, de plasmas Ag [26] [6] [33], ou bien de nombreux autres métaux dont Al, Cu, W [40], Al,

Ag et Bi [23], Cu [30]. La Fig. 10 représente les distributions énergétiques d’un plasma

d’argent en fonction de l’angle avec la normale à la cible. Notons la présence d’ions

particulièrement énergétiques (200 - 500 eV) à des angles proches de la normale à la cible,

une énergie moyenne de 5 eV à 75° atteignant 120 eV à 7.5°. Des mesures de temps de vol sur
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des plasmas C, Al, Ni et Ta, générés par une radiation de 1064 nm, de puissance instantanée

1010 à 1011 W cm-2, et à dcible-sonde = 37.5 cm, ont montré que 90 % des ions étaient émis dans

un angle de 10° centré sur la normale à la cible [41].

La Fig. 11 montre la distribution angulaire (obtenue en intégrant numériquement le

signal collecté par la sonde à différents angles selon la normale à la cible), à densité d’énergie

fixe, de différents ions métalliques (Al+, Ag+, Bi+) d’après la référence [23]. Le profil de dépôt

prévu par le modèle d’Anisimov et al. [19] est superposé aux points expérimentaux, ce qui

indique que ce modèle d’expansion adiabatique isotrope décrit bien la distribution angulaire

des ions. On trouve une constante adiabatique γ = 1.25 pour les 3 métaux.

Fig. 9 : Distribution énergétique d’ions Ag+

calculée à partir du spectre de temps de vol

enregistré par la sonde. Vb = − 40V, θ = 23.5°,

λ = 355 nm, F = 1.9 J cm-2, dcible-sonde = 8 cm [26].

Fig. 10 : Distribution énergétique d’ions Ag+ en

fonction de θ. Vb = − 40V, λ = 355 nm,

F = 2.5 J cm-2, dcible-sonde = 8 cm [6].

Anisimov

Fig. 11 : Distributions angulaires d’ions Al+, Ag+

et Bi+. F = 2.5 J cm-2, Vb = − 40 V, λ = 355 nm et

τ = 6 ns. 13 sondes de Langmuir cylindriques sont

placées circulairement à dcible-sonde = 8 cm telles

que θ varie de 5° à 65°. Chaque point a été

obtenu en intégrant numériquement le signal de

temps de vol collecté par la sonde . Les lignes

représentent le profil de dépôt prévu par le

modèle d’Anisimov (décrit p. 39) [23].



Plasmas Générés par Laser

49

III PLASMAS ET CHAMP MAGNÉTIQUE

Le confinement d’un plasma par un champ magnétique par l’intermédiaire de la force

de Lorentz (voir Chapitre 4 Paragraphe I p. 103) est un phénomène étudié depuis longtemps

[42] [43]. En particulier, de nombreux travaux, liés au confinement de plasmas dans des

dispositifs de fusion, ont été effectués [44] [45] [46].

Du point de vue de la science des matériaux, des champs magnétiques ont été utilisés en

pulvérisation cathodique pour augmenter le rendement de pulvérisation. Mais sur un plasma

de matière à déposer, la première utilisation a concerné les plasmas d’arc [47] [48] [49] [50]

[51] [52] [53]. Une fois formé, le plasma partiellement ionisé est guidé à travers un

« filtre magnétique » linéaire ou courbé (B ≈ quelques mT) généré par une portion de bobine

ou un ensemble d’aimants permanents, jusqu’à son dépôt sur un substrat. L’objectif principal

est de supprimer les particules de tailles microniques générés lors de la formation du plasma

et qui polluent les films [54].

La même approche a été appliquée au dépôt laser pulsé. Des champs magnétiques

jusqu’à 0.5 T ont permis de dévier la trajectoire de 25 % des ions du plasma et de déposer des

films exempts de gouttelettes microniques [55] [56] [57]. Un champ magnétique inhomogène

de 1 T a été appliqué à l’aide d’aimants permanents placés perpendiculairement à la cible lors

du dépôt de films de nitrure de bore, l’épaisseur des films a ainsi été multiplié par 2 en

présence de champ magnétique [58].

Ces études concernent des aspects pratiques de l’utilisation d’un champ magnétique

dans les méthodes de préparation de films exploitant le dépôt de la matière d’un plasma. À

notre connaissance, aucune étude à ce jour ne s’est intéressée à la caractérisation physique

d’une plume générée par laser soumise à un champ magnétique.
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Dans la première partie de ce chapitre, je décris le principe de fonctionnement d’une

sonde de Langmuir, un outil classique de caractérisation des plasmas, et le montage

expérimental de mesure de temps de vol que j’ai développé pour cette étude. La seconde

partie de ce chapitre est consacrée à la caractérisation de plasmas de divers éléments.

I CARACTÉRISATION D’UN PLASMA PAR SONDE DE LANGMUIR

I.1 Gaine de plasma

I.1.1 Création de la gaine au voisinage d’une paroi

Considérons un plasma électriquement neutre à l’intérieur d’une enceinte isolée

(plasma statique). La densité électronique ne et la densité ionique ni sont toutes les deux

égales à la densité du plasma n0 (ni = ne = n0). En raison des mouvements thermiques existant

dans le milieu, des charges négatives et positives arrivent sur les parois. Initialement, du fait

de la grande différence de mobilité entre électrons et ions, le nombre d’électrons arrivant par

unité de temps sur les parois est supérieur au nombre d’ions. Les parois de l’enceinte se

chargent donc à un potentiel négatif, Vf, par rapport au potentiel du plasma, Vp. Du fait de

l’existence de ce potentiel, une zone, dénommée « gaine », se forme au voisinage des parois

(Fig. 1), de laquelle les électrons, très mobiles, sont expulsés et au sein de laquelle les ions

sont accélérés vers les parois [1] [2] [3] [4] [5]. Ce double mécanisme assure que, en régime

stationnaire, le même nombre d’électrons et d’ions arrivent sur les parois par unité de temps.

Le courant résultant est nul.

Pour évaluer la différence de potentiel p fV V− , nous exprimons qu’en régime

stationnaire, les flux d’ions et d’électrons sont égaux et valent :

i i i e e e
1 1j n ev j n ev
4 4

= = = . (1)

Dans cette relation, le coefficient ¼ résulte du fait que les directions de déplacement des

charges sont aléatoires. Au sein de la gaine, la densité électronique est donnée par :

( )p f
e e0

B e

e V V
n n exp

k T

 − −
 =
 
 

, (2)
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où ne0 est la densité au cœur du plasma et l’on suppose que i e0n n=  du fait de la faible

mobilité des ions. La différence de potentiel entre le plasma et les parois vaut :

B e i
f p

e

k T nV V V ln
e n

 
= − = −  

 
. (3)

Dans le cas particulier d’un plasma statique dans lequel les ions et les électrons sont à la

même température, cette expression devient :

B e i
f p

e

k T mV V V ln
2e m

 
= − = −  

 
. (4)

I.1.2 Épaisseur de gaine

Partons de la paroi de l’enceinte (surface planaire parfaitement absorbante) positionnée

en x = 0 (Fig. 1), au potentiel négatif Vf. À une certaine distance de la paroi, on retrouve le

plasma neutre au potentiel Vp.

GAINE

D
x

V

Vf

PLASMA
V = Vp = 0

PA
R

O
I

Ions, vi = u0

Densité,
ni  = ne = n0

ni  > ne

ni

ne

Fig. 1 : Système modèle de la gaine de plasma. Le

potentiel V de la gaine est tracé (en noir) en

fonction de la distance x à la paroi. Les ions

entrent dans la gaine par la gauche à une vitesse

u0. L’évolution des densités ionique ni et

électronique ne est représentée (en gris) en

fonction de la distance x à la paroi (ni > ne).

Soit u0, la vitesse des ions à l’entrée de la gaine (u0 résulte, par exemple, d’une

expansion initiale). Pour évaluer l’épaisseur de gaine D, on suppose que la température des

ions est négligeable. En supposant qu’aucune collision ne se produit et en tenant compte de la

conservation de l’énergie, on montre que la densité des ions dans la gaine est donnée par :

1 2

i 0 2
i 0

2eVn ( x ) n 1
m u

−
 

= −  
 

. (5)



Caractérisation, en Champ Magnétique Nul, des Plasmas de Divers Éléments

57

Du fait que les mouvements des électrons sont déterminés par l’agitation thermique, la densité

électronique obéit de son côté à la relation de Boltzmann (2) (p. 55). Enfin, les densités

ionique et électronique sont reliées par l’équation de Poisson.

À partir de ces différentes expressions, on peut, en principe, déterminer le potentiel de gaine

V, ne et ni. Celles-ci ne peuvent cependant être résolues que numériquement [6]. Dans

l’approximation analytique proposée par Child1 [7], on délimite une zone dans laquelle le

potentiel est nul, et une zone, d’épaisseur D, dans laquelle il a une solution analytique

approchée. L’épaisseur de la gaine, région où la densité électronique est négligeable, est

donnée par (6) :

3 4

D
B e

2 2eVD
3 k T

λ
 

=  
 

, (6)

où λD est la longueur de Debye ( 2
D 0 B e ek T n eλ ε= ).

I.2 Caractérisation d’un plasma statique par sonde de Langmuir

La zone d’exclusion de charges qu’est la gaine peut être fixée artificiellement en

appliquant un potentiel Vb sur une surface conductrice immergée dans un plasma. Le champ

électrique qui dérive de ce potentiel permet à un type d’espèces, qui entre dans la gaine,

d’atteindre la surface conductrice, inversement, il repousse les espèces de charge opposée.

Une telle surface conductrice constitue une « sonde de Langmuir ».

Considérons le cas simple d’une sonde planaire, de surface S, et supposons une particule

de charge ± e et de masse m, qui entre dans la gaine avec une composante de la vitesse v⊥,

selon la normale à la sonde. La condition pour que cette particule atteigne la sonde est donnée

par :

( )2
p b

1 mv e V V
2 ⊥ > − . (7)

Considérons d’abord le cas des électrons, la relation (7) est satisfaite dès que Vp−Vb est

négatif. Considérant que les mouvements des électrons, entièrement déterminés par l’agitation

                                                
1 L’expression donnant l’évolution du potentiel de gaine en fonction de x, et celle donnant l’épaisseur de

gaine (6), constituent la « loi de Child ».
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thermique, sont aléatoires, le courant électronique, dit de saturation, est déterminé par une

expression similaire à l’expression (1) [2] :

e,sat e e
1I n v eS
4

= , (8)

où ve est la vitesse quadratique moyenne des électrons et S la surface de la sonde. Supposant

une distribution de vitesses maxwellienne, celle-ci vaut  :

B e
e

e

8k Tv
mπ

= , (9)

où Te est la température électronique et me la masse de l’électron.

Pour des valeurs de Vp−Vb positives mais pas trop grandes, des électrons de vitesses

suffisantes peuvent atteindre la sonde. La probabilité correspondante est déterminée par la

statistique de Boltzmann, soit :

( )p b
e e,sat

B e

e V V
I I exp

k T

 −
 =
  

. (10)

La variation du courant électronique en fonction du potentiel Vb appliqué à la sonde,

calculée en supposant e,satI 1=  A et Te = 104 K est tracée sur la Fig. 2 (a) (p. 60).

Considérons maintenant le courant ionique, dans un plasma statique, à l’équilibre

thermodynamique. Des relations similaires aux relations ci-dessus s’appliquent pour le

courant ionique [8] :

i ,sat i i
1I n v eS
4

= (11)

et :

( )p b
i i ,sat

B i

e V V
I I exp

k T

 − −
 =
  

. (12)

Dans ces relations, Ii est le courant ionique, ni la densité ionique, Ii,sat le courant ionique de

saturation, Ti la température des ions. Du fait de la masse bien supérieure des ions, le courant

ionique est très inférieur au courant électronique. Supposons des ions fer, i em m 300≈ , on

déduit des relations (8) et (11), que i ev v 300≈ , et le courant ionique est réduit dans les
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mêmes proportions. La variation schématique du courant ionique en fonction de la tension

appliquée est tracée sur la Fig. 2 (b) (p. 60). Supposant Ti = Te et ni = ne (plasma neutre), cette

variation se compare directement à celle du courant électronique. Il résulte de ces arguments

que le courant total mesuré est pratiquement identique au courant électronique

(Fig. 2 (c) p. 60). Dans la région de collection du courant électronique, le logarithme du

courant électronique, ln(Ie) (pratiquement identique à ln(Itotal)), varie linéairement avec la

tension Vb (Fig. 2 (d) p. 60). De la pente correspondante, B ee k T , on peut déduire la

température électronique. Le changement de pente observé dans la variation de ln(Itotal) en

fonction de Vb correspond au moment où la tension appliquée à la sonde, Vb, atteint le

potentiel plasma, Vp [9].
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Maxwellienne d’ions. Ti = Te et ni = ne.
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Courant total mesuré pratiquement identique au

courant électronique.

Logarithme du courant total variant linéairement

avec Vb dans la région de collection des électrons.

Fig. 2 : Simulation du comportement des courants collectés par une sonde de Langmuir dans un

plasma statique où les mouvements des électrons et des ions sont entièrement déterminés par

l’agitation thermique. Le courant électronique est positif, le courant ionique négatif. Notez la

différence d’échelle entre courant électronique et courant ionique.
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I.3 Caractérisation d’un plasma en expansion par une sonde de

Langmuir en mode temps de vol

Dans le cas qui nous intéresse d’un plasma en expansion, la sonde de Langmuir peut

aussi être utilisée en mode temps de vol pour caractériser les propriétés du plasma [10] [11]

[12]. Nous savons que la vitesse des électrons, liée à l’agitation thermique est, à tout instant,

supérieure de plus d’un ordre de grandeur à leur vitesse de dérive. Les expressions données

ci-dessus pour un plasma statique s’appliquent directement, en remplaçant la densité

électronique constante, ne, par la densité dépendante du temps, en ( t )  (Fig. 3 (a)).

À l’opposé du cas des électrons, la vitesse d’expansion des ions est très supérieure à

leur vitesse résultant de l’agitation thermique. En supposant que l’expansion se produit

exactement selon la direction perpendiculaire au plan de la sonde, le courant ionique de

saturation, à l’instant t, est :

i ,sat i iI ( t ) en ( t )v ( t )S= , (13)

où in ( t ) et ( )i TOFv ( t ) v≡ 2 sont les densités et vitesses de déplacement des ions à l’instant t.

Les vitesses caractéristiques des ions sont de l’ordre de 104 m s-1 (voir Chapitre 2). Le rapport

prédit du courant électronique de saturation au courant ionique de saturation est d’environ 7,

au lieu de la valeur 300 obtenue pour un plasma statique.

L’énergie cinétique d’un ion de vitesse iv ( t )est 2
i i1 2 m v ( t )× . À cette énergie, nous

associons le potentiel iV ( t )  tel que : 2
i i ieV ( t ) 1 2 m v ( t )= . Une discontinuité se produit dans

la variation ( t )
biI (V )  du courant ionique pour b iV V ( t )=  ; pour des valeurs de tensions

supérieures les ions sont tous repoussés, pour des valeurs inférieures ils sont intégralement

collectés (Fig. 3 (b)). De 4
iv ( t ) 10≈ m s-1, on déduit iV ( t ) 20≈ V, valeur très supérieure à

celle des tensions requises pour agir sur les électrons. Au voisinage du potentiel plasma, le

courant ionique se manifeste donc comme une contribution constante qui se soustrait au

courant électronique. Réciproquement, eI ( t )  peut être évalué par soustraction du courant

ionique à saturation (mesuré en potentiel négatif supérieur à quelques Volts) au courant total

                                                
2 TOF ≡ « time of flight » : temps de vol.
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expérimental (Fig. 3 (c)). La procédure alors utilisée pour déduire Te est décrite plus loin

(Paragraphe III.2 p. 69).
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Fig. 3 : Simulation du courant collecté pour un

temps de vol donné t, par une sonde de Langmuir

dans un plasma en expansion. (a) Ie(t), (b) Ii(t),

(c) Itotal(t).

Courant total simulé.

I.4 Électrons secondaires

Le bombardement (atomes ou ions) d’une surface métallique peut engendrer une

émission d’électrons secondaires par cette dernière [42] [43]. Il est donc légitime de

s’interroger sur l’influence de tels électrons sur le signal détecté par une sonde de Langmuir.

Deux mécanismes essentiels sont source d’une émission d’électrons secondaires [44]. Le

premier est l’émission cinétique, le second l’émission potentielle. L’émission cinétique se

produit au dessus d’un seuil énergétique des espèces incidentes (atomes ou ions) équivalent à

au moins 600 eV [44]. C’est un phénomène négligeable dans notre cas. L’émission potentielle
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se produit dès lors que l’énergie potentielle d’un ion arrivant sur une surface dépasse 2 fois le

travail de sortie des atomes bombardés. Dans le cas qui nous concerne, les ions et les éléments

de la surface sont de même nature. Les valeurs des potentiels d’ionisation et des travaux de

sortie sont reportés dans le Tab. 2 (p. 76). La condition nécessaire à l’émission potentielle

n’est respectée dans aucun cas. En conclusion, lorsque le taux d’ionisation du plasma est

significatif, les arguments proposés par Brongersma et al. [45] ne peuvent s’appliquer, et

l’émission d’électrons secondaires ne peut constituer qu’une faible perturbation du signal

collecté par la sonde de Langmuir.

II NOTRE ARRANGEMENT EXPÉRIMENTAL

Nous avons utilisé un dispositif de sonde de Langmuir planaire pour mesurer en mode

temps de vol les signaux ioniques et électroniques de différents plasmas : Fe, Pt, Al, Cu, Mo.

Pour toutes les mesures, nous avons utilisé un laser Nd:YAG pulsé, fonctionnant à 10 Hz,

source d’un rayonnement à la longueur d’onde λ = 532 nm, et de durée d’impulsions τ = 6 ns.

Les cibles des matériaux étudiés étaient placées dans une enceinte pompée à un vide de

10-6 mbar. Les cibles étaient des plaques circulaires d’épaisseur typique 5 mm et de 35 mm de

diamètre. Elles ont été fixées mécaniquement sur le porte-cible à l’aide du montage décrit au

Chapitre 1 Paragraphe III.2 (2) (p. 15) (Fe, Pt) ou simplement collées ((1) p. 15) (Al, Cu et

Mo). Le faisceau incident faisait un angle de 25° avec la normale à la cible. Pour les mesures

sur Fe et Pt, le laser générait des impulsions de 240 mJ. Le spot incident sur la cible avait une

forme approximativement elliptique de 0.275 cm2, la densité d’énergie correspondante était de

0.9 J cm-2. Pour les mesures sur Al, Cu et Mo, le laser générait des impulsions de 84 mJ,

180 mJ ou 360 mJ, selon les conditions expérimentales utilisées. Le spot incident sur la cible

avait une forme approximativement elliptique de 0.0707 cm2, les densités d’énergie

correspondantes étaient de 1 J cm-2, 2.5 J cm-2 et 5 J cm-2. Ces conditions expérimentales

(densité d’énergie F, irradiance I, diamètre du spot sur la cible φs, et surface du spot sur la

cible) sont rassemblées dans le Tab. 1.
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Énergie par

impulsion (mJ)

240 84 180 360

F (J cm-2) 0.9 1 2.5 5

I (W cm-2) 1.5×108 1.7×108 4.2×108 8.3×108

φs (mm) 5×7 ≈ 3 ≈ 3 ≈ 3

Surface spot

(cm2)

0.275 0.0707 0.0707 0.0707

Tab. 1 : Paramètres expérimentaux liés au laser mis en jeu lors de l’ablation des différents métaux

étudiés. La durée d’impulsion, τ, est de 6 ns, la fréquence de répétition du laser, Frep, de 10 Hz. Les

dimensions du spot ont été déterminées, soit avec un papier thermique (relativement précis), soit en

mesurant directement le diamètre du cratère d’ablation sur la cible après quelques minutes de dépôt.

La sonde est une plaque de cuivre carrée de 0.3 mm d’épaisseur et de 4 mm de côté

environ (selon les systèmes, 1.80×10-5 m2 ≤ S ≤ 1.95×10-5 m2). Le rapport d’échelle des

dimensions est suffisamment grand pour que les effets de bord soient, à priori, négligeables.

En tout état de cause, la sonde est isolée sur les côtés. Elle est fixée sur un support isolant.

Seule la surface en regard du spot laser est conductrice, elle est perpendiculaire au flux du

plasma, à une distance de 10 cm de la cible pour les plasmas de fer et de platine ; à une

distance cible-sonde de 7 cm ou 15 cm pour les plasmas d’aluminium, cuivre et molybdène.

Cet arrangement expérimental dans son ensemble est schématisé sur la Fig. 4.

± V b

Cible

Substrat

D
épôt

Sonde de
Langmuir+ +

-
-

+ +- -
- ++

-
Plasma 

θ

v i

B = 0 TB = 0 T

Fig. 4 : Arrangement expérimental utilisé pour la

caractérisation des plasmas par sonde de

Langmuir. Les détails expérimentaux de la

chambre de dépôt laser pulsé sont décrits dans le

Chapitre 1.

L’amenée de courant sur la plaque de cuivre est un fil de cuivre gainé d’un matériau

isolant de diamètre 0.3 à 0.5 mm, et soudée à l’étain sur la face arrière de la sonde. Ce fil est

relié, par l’intermédiaire d’un cavalier en tantale isolé avec de la fibre de verre, aux fils
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d’alimentation électrique utilisés avec le porte-substrat chauffant (cf Chapitre 1

Paragraphe III.3 p. 16). Un passage électrique compatible UHV permet d’amener la tension

dans la chambre de dépôt. Nous avons utilisé deux types de générateur de tension : une

alimentation stabilisée à courant continu Sorensen (80 V - 13 A), pilotée en tension, avec

laquelle la tension appliquée à la sonde a pu être variée de + 80 V à −  80 V pour l’étude des

plasmas Fe et Pt ; et un générateur de tension développé par l’ISTG permettant de varier la

polarisation de la sonde de + 30 V à − 30 V pour étudier les caractéristiques des plasmas Al,

Cu et Mo.

Pendant une acquisition, la cible et la chambre de dépôt sont à la masse. Le courant

collecté, déterminé à partir de la tension développée à travers une résistance de charge de

50 Ω, est mesuré par un oscilloscope numérique en temps réel Tektronix TDS 3054,

synchronisé avec les impulsions du laser (signal TTL fourni par le laser permettant de repérer

le début d’une impulsion et ainsi de déclencher la mesure de temps de vol à partir du moment

où le faisceau frappe la cible. En pratique, ce signal TTL, d’une durée de 6 µs, est

synchronisé avec le déclenchement des cellules de Pockels. Le délai est inférieur à 1 ns.

L’impulsion laser suit ce signal TTL après 350 ns ; dans nos courbes de temps de vol, t = 0 µs

correspond donc au moment où le faisceau laser frappe la cible). Le potentiel est appliqué à

la sonde à travers une résistance de 10 kΩ. Il est maintenu en utilisant un condensateur de

220 nF (Fig. 5). Aux courants les plus forts mesurés, la charge amenée par la sonde représente

le 1/3 de la charge du condensateur. La tension vue par la sonde est donc réduite dans des

proportions similaires.

± V b

R
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)

R
 (50 Ω

)

O
scilloscope

Sonde
planairePlasma

C = 220 nF
+

-
+

+-
-

+
-

+

+ -
--

+

Fig. 5 : Montage électrique permettant de

recueillir le signal collecté par la sonde de

Langmuir.

Chaque mesure a été effectuée avec l’oscilloscope en mode d’acquisition

« moyennage » [13] afin de réduire le bruit aléatoire du signal à afficher. À chaque



Caractérisation, en Champ Magnétique Nul, des Plasmas de Divers Éléments

66

acquisition, les données sont acquises en mode « normal »3. La mesure d’un point dure 10 ns,

l’acquisition est constituée de 10 000 points. la durée totale d’une acquisition, M, est donc de

100 µs4. Chacune de ces acquisitions est répétée 512 fois pour les plasmas de Fe et Pt,

128 fois pour les plasmas de Al, Cu et Mo. Une mesure est la moyenne de ces 512 ou

128 acquisitions. Avant chaque série de mesures, quelques acquisitions ont été effectuées afin

de nettoyer cible et sonde, ainsi que de vérifier la reproductibilité du signal de temps de vol

enregistré (fluctuations en amplitude d’environ 5 %).

III TRAITEMENTS DES DONNÉES OBTENUES PAR SONDE DE

LANGMUIR

III.1 Observations qualitatives

Le signal I(Vb) de la sonde de Langmuir, obtenu avec Fe, à un temps de vol de 5 µs, est

présenté sur la Fig. 6 (p. 68). Il est typique des signaux que nous avons obtenus par sonde de

Langmuir. Un faible courant constant et négatif est obtenu dès que la tension négative est

d’amplitude supérieure à quelques Volts. Un tel comportement est qualitativement en accord

avec ce qui est attendu et le signal constant peut être considéré comme représentatif du

courant ionique à saturation Ii,sat. Dans ce cas particulier, il vaut 20 mA.

Lorsque la tension appliquée approche 0 V, puis change de signe, le courant mesuré

diminue très rapidement puis change de signe lui aussi. On passe du régime de collection des

ions au régime où les électrons et les ions sont collectés ensemble (voir Paragraphe I p. 55).

Le comportement alors observé diffère profondément de celui que nous avions prévu. Le

courant mesuré augmente continûment, de façon approximativement linéaire, avec la tension.

La variation totale de signal mesurée est bien supérieure à la valeur du courant ionique Ii,sat.

Elle ne peut être attribuée à une diminution progressive du courant ionique. Cette variation

résulte donc d’une augmentation régulière du signal électronique. Alors que l’ordre de

grandeur du courant électronique de saturation attendu est Ie,sat ≈ 7 Ii,sat

                                                
3 Le mode « normal » permet d’obtenir 10 000 points et de les afficher en fonction du paramètre

seconde/division (10 µs/div et 10 divisions dans notre cas). Le taux d’échantillonnage est de 100 Méch/s. Donc

le mode « normal » acquiert un point d’échantillonnage unique pour chaque intervalle.
4 La durée d’acquisition, M, a été fixée à 40 µs lors des séries de mesures ayant permis la détermination

de la température électronique des plasmas Al, Cu et Mo. Un point est alors acquis toutes les 4 ns (4 µs/div).
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(voir Paragraphe I.2 p. 57), le courant mesuré sous + 80 V est 7 fois supérieur à cette valeur

(voir Fig. 6 -p. 68- pour tTOF = 5 µs, Ie,+80V = 0.95 A). Nous en déduisons que le volume de

collection des électrons n’est pas constant comme on le suppose dans l’utilisation habituelle

d’une sonde de Langmuir, mais qu’il augmente fortement lorsqu’une tension positive est

appliquée.

Cette interprétation est confortée par le comportement du signal I(Vb) à un temps de vol

de 25 µs (Fig. 7 p. 68). Aux tensions inférieures à + 30 V, le signal est qualitativement

similaire au signal obtenu au bout de 5 µs. Cependant, le signal de la sonde sature de façon

assez brutale pour des tensions positives supérieures à + 30 V (Fig. 7 p. 68). Le courant

électronique alors déduit vaut 39 mA (Vb = + 30 V). Notre interprétation de ce phénomène est

que l’ensemble des électrons du plasma sont maintenant collectés et le courant ne peut plus

augmenter. Cette interprétation sera confortée par l’analyse des mesures effectuées sous

champ magnétique (voir Chapitre 4).

Une augmentation du courant électronique avec la polarisation de la sonde a déjà été

reportée dans un plasma généré par laser de cuivre [13] et attribuée à une augmentation de

l’épaisseur de gaine. L’explication proposée alors est que la non-saturation de Ie est due à

l’augmentation de l’aire effective de collection de la sonde. Une augmentation de l’épaisseur

de gaine avec Vb est prévue par la loi de Child (relation (6) p. 57) [14] [15]. Cependant,

l’épaisseur de gaine, calculée dans le cas présent, à partir de la relation (6), augmente de 45 à

350 µm lorsque la tension augmente jusqu’à + 80 V. La sonde ayant des dimensions

millimétriques, sa surface de collection n’est pratiquement pas altérée. Nous attribuons plutôt

l’augmentation de collection des électrons au fait que l’écrantage, au-delà de l’épaisseur de

gaine, du potentiel appliqué à la sonde n’est pas total. Une tension de l’ordre de + 1 V est

suffisante pour attirer les électrons, elle ne représente qu’une faible fraction de la tension,

jusqu’à + 80 V, appliquée à la sonde.

Toftmann et al. ont récemment utilisé une approche similaire à celle que nous venons de

décrire pour analyser des plasmas générés par laser d’argent [16] [17]. Leurs publications ne

mentionnent pas l’effet d’augmentation du courant électronique. L’analyse détaillée de leurs

résultats indique que ce phénomène est présent, mais moins marqué que dans nos propres

mesures. La différence est peut-être associée au fait que nous avons utilisé des sondes de

surface importante qui perturbent plus fortement le plasma.
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Fig. 6 : Caractéristiques I-Vb du plasma de fer pour un temps de vol de 5 µs. En insert, un zoom de la

région de collection des ions.
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Fig. 7 : Caractéristiques I-Vb du plasma de fer pour un temps de vol de 25 µs. En insert, un zoom de la

région de collection des ions. Notez pour Vb > + 30 V, la saturation du signal collecté par la sonde.
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III.2 Évaluation de la température électronique Te

La forte variation de courant électronique pour des tensions positives appliquées à la

sonde, phénomène qui n’est pas prévu par les modèles simples de fonctionnement d’une

sonde de Langmuir, amène naturellement à s’interroger sur la possibilité réelle d’extraire la

température électronique selon la procédure décrite au Paragraphe I.2 (p. 57). La réponse

suivante peut être proposée à cette interrogation : la valeur de Te est extraite de la variation du

signal électronique pour de faibles tensions négatives par rapport au potentiel plasma. Dès que

Vp−Vb est négatif, les électrons sont repoussés de la sonde, les arguments proposés ci-dessus

n’ont plus lieu d’être et la collection ne doit pas être affectée.

Pour illustrer qu’il en est bien ainsi, nous supposons qu’un signal corr bI Vα=  se

superpose au courant électronique théorique. 14α =  a été choisi afin que, pour une tension

appliquée de + 80V, le signal mesuré soit 70 fois supérieur au courant Ii,sat, en accord avec

l’expérience. Le courant total supposé Ie,simul est comparé sur la Fig. 8 (a) au courant Ie

théorique et les logarithmes des courants sont comparés sur la Fig. 8 (b). Les valeurs des

pentes e bd(ln I ) dV  ne sont pas affectées aux faibles valeurs négatives de la tension

appliquée (Fig. 8 (c)).
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Fig. 8 : Influence de la non-saturation du courant

électronique sur la détermination de la

température électronique. Comparaison de

courants électroniques saturé et en continuelle

augmentation avec la polarisation de la sonde.

(a) Ie (Vb), (b) ln(Ie(Vb)), (c) dln(Ie)/dVb.

Dérivée selon Vb de ln(Ie) à un temps donné.



Caractérisation, en Champ Magnétique Nul, des Plasmas de Divers Éléments

71

Nous avons considéré à cette occasion une autre source possible d’erreur dans la

détermination de Te, provenant de l’incertitude dans la détermination de Ii,sat. Les simulations,

présentées sur la Fig. 9 (a), illustrent le fait que la soustraction d’un courant Ii,sat légèrement

supérieur au courant réel n’affecte pas la mesure de Te, alors que Te est sous-estimé lorsque le

courant Ii,sat supposé est inférieur à la valeur réelle. D’un point de vue expérimental, nous

avons systématiquement exploré le domaine des valeurs possibles de Ii,sat et Te a été déduit de

la pente e bd(ln I ) dV , au moment où celle-ci prend la forme caractéristique associée à une

sur-estimation de Ii,sat (Fig. 9 (b)).

La procédure est illustrée sur la Fig. 11 pour Pt à un temps de vol de 10 µs

(caractéristique I-Vb tracée sur la Fig. 10).
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Fig. 9 : Évaluation de l’erreur liée à la détermination expérimentale de Ii,sat, sur la température

électronique. Simulations (a)  des logarithmes népériens des courants électroniques et (b) des dérivées

qui leur sont associées. Remarquons l’influence d’un courant ionique de saturation sous-estimé sur la

dérivée de ln(Ie).
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Fig. 10 : Caractéristiques I-Vb du

plasma de platine pour un temps de

vol de 10 µs. En insert, un zoom de la

région de collection des ions.
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Fig. 11 : Dérivées associées au logarithme de Ie expérimental (Fig. 10), une fois le courant ionique

soustrait. Remarquons la divergence de la dérivée de Ie pour Ii sous-estimé. En l’occurrence

Ii,sat = Ii2 = 0.007 A. Ce qui conduit à Te = 0.3 eV pour Pt à une temps de vol de 10 µs. La courbe

choisie pour la mesure de Te est entourée d’un cercle.
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III.3 Évaluation du nombre de particules par unité de volume

III.3.1 Densité ionique

Une polarisation de la sonde de quelques volts suffit pour collecter tous les ions du

plasmas (Fig. 6 et Fig. 7 p. 68, et Fig. 14 (c) p. 78). Ii,sat est donc facilement accessible d’un

point de vue expérimental. Nous avons vu au Paragraphe I.3 (p. 61) que la relation (13),

permettait de déterminer la densité ionique, ni(t), en fonction de Ii,sat(t) et de 1/vi(t). Ii,sat a été

déterminé, pour chaque temps de vol, en faisant la moyenne des valeurs expérimentales sur la

gamme de potentiels appliqués à la sonde pour laquelle le courant est constant. C’est un

moyen de s’affranchir des fluctuations du signal. Cette procédure est illustrée, pour un plasma

de fer à t = 20 µs, en insert sur la Fig. 12. La densité ionique en fonction du temps, ni(t), ainsi

obtenue est également représentée sur la Fig. 12. Pour les mesures sur Al, Cu et Mo réalisées à

plus hautes densités d’énergie, nous avons simplement assimilé le courant ionique à saturation

au courant mesuré sous un potentiel de – 25 V ou – 30 V.
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0.0

2.0x1017

4.0x1017

 ni (m
-3)

t (µs)

-80 -60 -40 -20 0
-0.002
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Ii (A)

Vb (V)

 tTOF = 20 µs

Ii,sat
Fig. 12 : Nombre d’ions par

m3 en fonction du temps, d’un

plasma de fer. Ii,sat est

déterminé, pour chaque temps

de vol, en moyennant sur la

partie saturée de la courbe (en

insert).

III.3.2 Remarque sur la densité électronique et le potentiel plasma

En principe, Ie,sat se détermine à partir d’une courbe I-Vb déduite, pour chaque temps de

vol, du courant total collecté par la sonde (en ayant bien entendu soustrait la contribution du

courant ionique) : c’est simplement la valeur de Ie quand Vb = Vp. Or nous avons vu que le

signal électronique augmentait régulièrement avec la tension appliquée à la sonde
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(voir Paragraphe III.1, Fig. 6 p. 68). La saturation n’étant pas atteinte, il nous a été impossible

d’appliquer cette méthode classique [9] [13] [18] [16] et nous avons dû utiliser l’hypothèse que

la densité électronique était égale à la densité ionique (électroneutralité du plasma).

Pour les mêmes raisons, nous n’avons pas pu non plus évaluer le potentiel plasma. Nos

mesures montrent simplement qu’il ne peut être supérieur à quelques Volts.

III.4 Des courants en fonction du temps aux densités ioniques en fonction

de l’énergie

Supposant que tous les ions sont chargés + e, le courant ionique de la sonde de

Langmuir, Ii(t), est directement proportionnel au nombre d’ions qui arrivent sur la sonde par

unité de temps, Ni(t) : i iN ( t ) I ( t ) e= . Ni(t) est la fonction de distribution en temps des ions,

et peut être reliée à la fonction de distribution en énergie, Ni(E), à travers la relation

classique :

i iN ( t )dt N ( E )dE= (14)

et le nombre total d’ions collectés, N, vaut :

i i
t E

N N ( t )dt N ( E )dE= =∫ ∫ . (15)

La distribution Ni(E) est une quantité physique plus significative que la distribution

expérimentale Ni(t). Du fait que l’énergie des ions résulte principalement de l’expansion du

plasma, E peut être lié à t à travers la vitesse vi(t) :

2
i i

1E m v ( t )
2

= , (16)

avec i cible sondev ( t ) d t−= . On en déduit :

2
cible sonde

i 2
d1E m

2 t
−= (17)

et :

2
cible sonde

i 3
ddE m dt

t
−= − . (18)

Il en résulte que :
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3

i i2
i cible sonde

tN ( E ) N ( t )
m d −

= . (19)

Cette relation illustre le fait que les contributions aux temps courts sont

considérablement renforcées lors de la mesure du signal Ni(t). À titre d’exemple, Ni(E) et Ni(t)

pour un plasma de fer sont comparés sur la Fig. 13 (a) et (b). Le maximum de signal de Ni(E)

est obtenu pour une énergie de 20 eV, il correspond à un temps de 13 µs, bien supérieur au

temps de 5 µs (134.45 eV) pour lequel le maximum de Ni(t) est observé.
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Fig. 13 : (a) Distribution

énergétique et (b) distribution

temporelle d’ions Fe+ collectés

par la sonde de Langmuir.

Vb = − 50 V, dcible-sonde = 10 cm,

F = 0.9 J cm-2 et M = 100 µs.

Précisons que nous avons

toujours, dans ce manuscrit,

utilisé Ii(t) et non Ni(t), dans la

relation (19), pour déterminer

la fonction de distribution en

énergie des ions, Ni(E), ces 2

entités étant proportionnelles.
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IV ÉTUDES EXPÉRIMENTALES DES PLASMAS OBTENUS

IV.1 Paramètres physiques calculés des plasmas

Rappelons que nous avons caractérisé les plasmas obtenus avec 5 éléments différents :

Al, Cu, Mo, Fe et Pt. La densité d’énergie a été estimée à 0.9 J cm-2 pour Fe et Pt et à

1 J cm-2, 2.5 J cm-2 et 5 J cm-2 pour Al, Cu et Mo. La distance cible-sonde est fixée à 10 cm

pour Fe et Pt et à 7 ou 15 cm pour Al, Cu et Mo (voir Paragraphe II p. 63).

Pour chaque élément concerné, les propriétés physiques essentielles (masse molaire,

température de fusion, énergie de cohésion, conductivité thermique et potentiel de première

ionisation) sont rassemblées dans le Tab. 2. Dans le cas du fer, la température électronique Te

en fin d’expansion, la densité initiale du plasma ne, la quantité de matière évaporée par

impulsion et par unité de surface dm dt  et la vitesse du son vs, ont été calculées à partir des

expressions (1) à (4) du Chapitre 2 (voir p. 36). Ces valeurs sont reportées dans le Tab. 3. Ces

propriétés calculées du plasma à l’état initial dépendent relativement peu de la nature de

l’élément comme l’indiquent les relations données au Chapitre 2 (p. 36).

Al Cu Mo Fe Pt

Masse molaire

(g mol-1)

27.0 63.5 96.0 55.8 195.1

Température de

fusion (K)

933 1358 2890 1809 2045

Énergie de

cohésion

(eV / atome)

1.38

[19]

1.83

[19]

> 6 3 - 5 3 - 5

Conductivité

thermique (300 K)

(W cm-1 K-1)

2.40 4.0 1.35 0.80 0.75

Potentiel de 1ière

ionisation (eV)

6.0 7.7 7.1 7.9 9.0

Travail de sortie

(eV)

? Ni : 5.0

[44]

4.3

[44]

Ni : 5.0

[44]

6.3

[44]

Tab. 2 : Quelques propriétés physiques des métaux à l’état massif, à partir desquels les plasmas PLD

ont été générés.
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F (J cm-2) kBTe

(eV)

ne

(m-3)

dm / dt

(µg cm-2 s-1)

vs

(m s-1)

1 2.5 1.9×1026 65×108 0.4×104

2.5 4 2.4×1026 100×108 0.5×104

5 6 2.8×1026 145×108 0.5×104

0.9 2.5 1.8×1026 60×108 0.4×104

Tab. 3 : Quelques valeurs des paramètres importants des plasmas générés par laser : exemple du fer.

IV.2 Résultats expérimentaux

IV.2.1 Remarques préliminaires

Les courbes I(t) (0 µs < t < 40 µs) du courant détecté par la sonde de Langmuir en

fonction du temps de vol, t, ont été mesurées pour différentes tensions fixes, Vb, appliquées à

la sonde, comprises entre + 80 V et − 80 V (Fe et Pt) ou entre + 30 V et − 30 V (Al, Cu et

Mo). t = 0 µs correspond au moment où le faisceau laser irradie la cible. À titre d’exemple,

les courbes obtenues pour Fe sont présentées sur la Fig. 14. Les graphes (a) et (b) représentent

le courant électronique collecté par la sonde selon Vb > 0 et les graphes (c) le courant ionique

en fonction de Vb < 0. Les courbes obtenues avec les autres éléments sont présentées en

Annexe A p. 169 (Fig. 1 à Fig. 10).
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Fig. 14 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de fer pour Vb

variant de + 80 V à − 80 V. F = 0.9 J cm-2, d cible-sonde = 10 cm et M = 100 µs.
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Ces mesures mettent qualitativement en évidence ce que les caractéristiques I-Vb nous

ont permis de voir : la non-saturation du courant électronique (l’amplitude I(t) augmente

continuellement avec Vb), la saturation du courant ionique pour Vb suffisamment grand

(> − 2 V), la différence d’amplitude flagrante des courants ionique et électronique à

polarisation de sonde égale. Des courbes I(t) similaires ont été obtenues par divers auteurs

pour des plasmas générés par laser (Al, Ag) dans des conditions expérimentales équivalentes

aux nôtres [20] [16] [17].

IV.2.2 Densité ionique

Le courant ionique de saturation mesuré en potentiel appliqué suffisamment négatif

donne directement accès à la densité des ions au sein du plasma, ni (voir Paragraphe III.3

p. 73). Les densités obtenues pour les divers éléments sont tracées sur les Fig. 15 et Fig. 16 en

fonction du temps de vol, aux diverses valeurs expérimentales de la densité d’énergie délivrée

par le faisceau incident sur la cible. La distance cible-sonde est de 10 cm pour Fe et Pt et de

15 cm pour Al, Cu et Mo.
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Fig. 15 : Densités ioniques

(m-3) des plasmas de fer et

platine. F = 0.9 J cm-2,

dcible-sonde = 10 cm. Ii,sat a été

déterminé par une méthode

de moyennage des valeurs

expérimentales des

courants ioniques collectés

dans la zone de Vb

suffisamment < 0 (voir

Paragraphe III.3.1 p. 73).
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Fig. 16 : Densités ioniques

(m-3) des plasmas Al, Cu,

Mo. (a) F = 1 J cm-2, (b)

F = 2.5 J cm-2, (c)

F = 5 J cm-2,

dcible sonde = 15 cm,

Vb = − 30 V.
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Pour les 2 éléments Al et Cu, ni a été mesuré à 2 distances cible-sonde différentes, 7 et

15 cm, les autres conditions expérimentales demeurant inchangées. Les valeurs alors obtenues

pour une densité d’énergie évaluée à F = 1.5 J cm-2 sont reportées sur la Fig. 17.

Qualitativement, on remarque que, quand la distance cible-sonde double, le temps que mettent

les ions pour atteindre le détecteur double également.
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Fig. 17 : Nombre d’ions

par m3 en fonction du

temps. Ii,sat est

directement assimilé à

la mesure expérimentale

à Vb = − 25 V.

F = 1.5 J cm-2, (a) dcible-

sonde = 7 cm et (b) dcible-

sonde = 15 cm.
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IV.2.3 Température électronique

Les courbes I(Vb) à différents temps de vol, ont été déduites de l’ensemble des courbes

I(t) (voir Annexe A p. 180, Fig. 11 à Fig. 15). La contribution du signal ionique a été

retranchée à ces données selon la procédure déjà décrite (voir Paragraphe III.2 p. 69). Les

variations déduites du logarithme du courant électronique, ln(Ie), en fonction de Vb sont

présentées en Annexe A p. 184 (Fig. 16 et Fig. 17). Les variations, en fonction de t, de la

température électronique déduite de e bd(ln I ) dV  sont présentées sur les Fig. 18 à Fig. 21.
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Fig. 18 : Variation temporelle de la température

électronique des plasmas de fer et platine.

F = 0.9 J cm-2, dcible-sonde = 10 cm. Les lignes sont

des guides pour les yeux.
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Fig. 19 : Variation temporelle de la température

électronique du plasma Al. (a) F = 5 J cm-2,

(b) F = 2.5 J cm-2, (c) F = 1 J cm-2, dcible-

sonde = 15 cm.

Fig. 20 : Variation temporelle de la température

électronique du plasma Cu. (a) F = 5 J cm-2,

(b) F = 2.5 J cm-2, (c) F = 1 J cm-2, dcible-

sonde = 15 cm.
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Fig. 21 : Variation temporelle de la température

électronique du plasma Mo. (a) F = 5 J cm-2, (b)

F = 2.5 J cm-2, (c) F = 1 J cm-2, dcible-sonde = 15 cm.
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À la densité d’énergie de 1 J cm-2 avec Al et Cu, Te déduit est de l’ordre de 1 eV (104 K).

L’imprécision sur la mesure est importante et nous ne sommes pas convaincus de la validité

de l’analyse réalisée. Dans les autres cas, Te, initialement de l’ordre 0.2 eV, augmente jusqu’à

une valeur maximale 3 - 5 fois supérieure, observée à un temps qui, à la précision des mesures

expérimentales près, est identique au temps auquel apparaît le maximum de ni. Au-delà, Te

diminue progressivement pour atteindre de nouveau une valeur proche de 0.1 - 0.2 eV à

environ 25 µs. Aux temps supérieurs à ≈ 25 µs, l’imprécision des données expérimentales

nous a empêché de dériver une valeur fiable de la température électronique.

IV.2.4 Structure à temps courts

Dans tous les systèmes étudiés, nous avons observé un pic de signal de la sonde de

Langmuir, aussi bien sur les électrons que sur les ions, à un temps de l’ordre de 1 µs
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(Fig. 22 pour le plasma Fe). L’énergie cinétique associée des ions est supérieure à 1 keV. Ces

espèces représentent moins de 1 % de l’ensemble des espèces détectées.
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Fig. 22 : Agrandissement effectué à partir de la Fig. 14 (p. 78) de I (t) en fonction de Vb collecté par la

sonde de Langmuir insérée au sein d’un plasma de fer. (a) courant électronique et (b) courant

ionique. Les couleurs représentants les différents potentiels sont identiques à la Fig. 14 (p. 78).

IV.3 Analyse et discussion

IV.3.1 Taux d’ablation

Pour Al, Cu et Mo, les variations expérimentales du courant ionique de saturation en

fonction de la densité d’énergie sont présentées sur la Fig. 23 (p. 87). Sur ces courbes, aucun

changement de régime n’est clairement manifeste. À partir d’elles, l’évaluation des seuils

d’ablation n’est donc pas facile. À forte irradiation, la densité ionique doit varier comme
5 16 1 4A I×  (où A représente la masse molaire en g mol-1 et I est l’irradiance ; voir relation (2)

Chapitre 2 p. 36). Nous avons tracé ni en fonction de ce paramètre (Fig. 24 p. 87). Les seuils

d’ablation ont alors été déduits en supposant qu’entre 2.5 J cm-2 et 5 J cm-2, on a déjà atteint le

régime de variation linéaire caractéristique des fortes densités d’énergie. Les valeurs obtenues

(« exp. ») sont présentées dans le Tab. 4 (p. 86). Elles sont en accord raisonnable avec celles

reportées par d’autres auteurs (« th. »), également présentées dans ce tableau.

À densité d’énergie fixe, les variations des taux d’ablation en fonction de la température

de fusion des matériaux, Tfus, sont présentées sur la Fig. 25 (p. 87). On observe une nette

décroissance du taux d’ablation lorsque Tfus augmente. Cette observation est en accord avec
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celles reportées par Thestrup et al. [21]. Elle implique que l’ablation met alors en jeu

l’absorption par la cible d’une fraction non négligeable de l’énergie du faisceau incident. Le

seuil d’ablation et le taux d’ablation dépendent aussi de la réflectivité de la cible et de sa

conductivité thermique. Le faible nombre d’éléments étudiés ne nous permet pas de mettre en

évidence un lien clair des seuils et taux d’ablation avec ces paramètres. Cependant, par

comparaison à Al et Mo, on note que le seuil d’ablation du cuivre est plus haut et le taux de

dépôt plus faible qu’on ne les déduirait de la valeur de sa température de fusion. Or, le cuivre

associe forte réflectivité dans le vert et haute conductivité thermique (Tab. 2 p. 76).

À forte irradiance, ni doit augmenter avec A (variation en 5 16 1 4A I× ). Nous n’avons

pas observé cette loi. Nous notons cependant que les taux d’ablation entre éléments

deviennent progressivement plus semblables lorsque I augmente (Fig. 24 p. 87). En fait, les

densités d’énergie que nous avons utilisées dans ce travail (< 109 W cm-2) sont à la limite du

domaine d’applicabilité des relations (1) à (4) du Chapitre 2 (p. 36) [22] [23] ce qui peut

expliquer ce désaccord.

Fs (J cm-2) exp. Fs (J cm-2) th. λ (nm) / τ (ns) Références

Al 1.1 < 1 355 / 6 [24]

0.9 1064 / 9 [19]

Cu 1.5 2 1064 / 20 [25]

1.7 532 / 6 [26]

2 511 / 40 [27]

3.5 308 / 20 [28]

Mo 1.8

W 3.2 532 / 9 [29]

Fe 1.5 532 / 9 [29]

4.16 1064 / 10 [30]

Tab. 4 : Seuils d’ablation, Fs, observés dans nos expériences (exp.) comparés à ceux reportés dans la

littérature (th.). Les taux de répétition des lasers, Frep, vont de 10 à 30 Hz. Le tungstène est, comme le

molybdène, un métal réfractaire. Dans la réalité, on observe un très faible taux de dépôt à des valeurs

de densités d’énergie, F, inférieures aux densités d’énergie seuil ici déduites, Fs. L’ablation à faible

régime peut être due à des hétérogénéités du faisceau laser ou à d’autres mécanismes d’ablation que

ceux dominants à plus forte irradiation.
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Fig. 23 : Variation du courant

ionique de saturation (au pic

de temps de vol), en fonction

de la densité d’énergie

incidente, des plasmas Al, Cu

et Mo. dcible-sonde = 15 cm,

Vb = − 30 V.
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Fig. 24 : Variation du nombre
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en fonction de 5 16 1 4A I× ,

des plasmas Al, Cu et Mo.

dcible-sonde = 15 cm, Vb = − 30 V.
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représentatif de la masse

molaire et I l’irradiance en
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Fig. 25 : Densité ionique au

pic de temps de vol en fonction

de la température de fusion

des métaux et selon la densité

d’énergie. dcible-sonde = 15 cm

pour Al, Cu et Mo

(Vb = − 30 V) et 10 cm pour Fe

et Pt. Les données à 10 cm ont

été renormalisées par (10/15)3

pour tenir compte de la

différence des distances avec

la série de mesures à 15 cm.
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IV.3.2 Effet de la distance cible-substrat

Les courants ioniques de saturation, au maximum du temps de vol, en fonction de
3
c s1 d − , où dc-s est la distance cible-sonde, sont tracés sur la Fig. 26 pour Al et Cu à 2.5 J cm-2

et 5 J cm-2. Dans tous les cas, une variation approximativement linéaire est observée. Comme

nous l’avons expliqué dans le Chapitre 2 (p. 37), un tel comportement démontre que

l’expansion du plasma peut être considérée comme inertielle, dans cette gamme de temps et

de distances. Dans le modèle de Anisimov et al. [31], l’expansion devient inertielle lorsque la

dimension d’expansion est de l’ordre de 10 fois le diamètre initial de la plume, c’est à dire

celui du faisceau incident. La dimension d’expansion déduite est de l’ordre de 3 à 5 cm dans

notre cas. Toutes les mesures de temps de vol ont été réalisées à des distances supérieures.
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Fig. 26 : Ii,sat (déterminée à

Vb = − 25 V) en fonction de l’inverse

du cube de la distance cible-sonde

(prise en m).

Afin de tester la validité de la loi d’échelle en t-3 sur l’ensemble du temps de mesure, les

courbes de temps de vol mesurées à 15 cm et à une densité d’énergie de 2.5 et 5 J cm-2 ont été

renormalisées à celles mesurées à 7 cm. Le coefficient de normalisation est théoriquement

égal au rapport des distances cible-sonde élevé au cube, en l’occurence (15 / 7)3 = 9.84.

Pratiquement, le positionnement de la sonde n’était pas d’une telle précision. Pour

s’affranchir de l’incertitude liée au positionnement de la sonde, les coefficients de

normalisation ont été déterminés afin d’obtenir le meilleur recouvrement des données. Pour

les mesures faites avec Al, le coefficient est de 7.5 et pour les mesures faites avec Cu il est de

12.9. Ces coefficients correspondent à des rapports entre distances de 7.51/3 = 1.96 et

12.91/3 = 2.34 à comparer au rapport théorique de 15/7 = 2.14. Les courbes obtenues sont
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présentées sur la Fig. 27. Pour chacune des densités d’énergie considérées, les variations du

courant ionique à saturation en fonction de l’inverse de la vitesse sont extrêmement similaires,

ce qui confirme le caractère pratiquement inertiel de l’expansion.

On doit noter aussi que la sonde de Langmuir ne détecte que des ions. La

renormalisation en t-3 des intensités ioniques détectées signifie que les effets de

recombinaison peuvent être négligés, en accord avec des études déjà citées [32] [23].
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Fig. 27 : Courant ionique collecté par la sonde (Vb = − 25 V) en fonction de l’inverse de la vitesse à 7

et 15 cm de la cible, pour les plasmas Al (a) F = 2.5 J cm-2, (b) F = 5 J cm-2 et Cu (c) F = 2.5 J cm-2,

(d) F = 5 J cm-2. Les coefficients de normalisation sont de 7.5 pour Al et 12.9 pour Cu.

IV.3.3 De l’énergie des ions à la température électronique

Les courbes de temps de vol Ii,sat(t) du courant ionique de saturation ont été

transformées en courbe Ii,sat(E) en fonction de l’énergie cinétique, Ei, comme cela a été
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expliqué au Paragraphe III.4 (p. 74). Elles sont présentées en échelle logarithmique sur les

Fig. 28 et Fig. 29. Les énergies ioniques moyennes obtenues sont rassemblées dans le Tab. 5

(p. 92) pour Cu+, Fe+ et Pt+. À une densité d’énergie donnée, l’énergie moyenne est

constante, indépendante de la distance cible-substrat. Une fois encore, c’est une manifestation

du caractère inertiel de l’expansion. Ce comportement illustre aussi que les libres parcours

moyens des recombinaisons sont supérieurs aux distances cible-substrat considérées ici. Ces

énergies moyennes obtenues sont proches de celles reportées dans la littérature

(voir Chapitre 2 p. 47) pour des plasmas évaporés dans des conditions similaires (Fe [33] [34]

[35] par exemple).

Par ailleurs, l’énergie moyenne augmente avec la densité d’énergie à distance cible-

sonde fixe. En effet, l’énergie absorbée par la plume de plasma est plus importante à grande

densité d’énergie. La température de la plume est donc plus élevée, et l’énergie cinétique des

ions plus grande.

Nous venons de montrer que, à nos temps de mesure, l’expansion peut être considérée

comme inertielle. Ceci implique que la majeure partie de l’énergie thermique initiale, portée

par les électrons et les ions, a été transformée en énergie cinétique essentiellement portée par

les ions5. La température électronique initiale est alors reliée à l’énergie cinétique des ions par

la relation :

c
B e

Ek T
3

= . (20)

Les valeurs des températures initiales déduites sont de l’ordre de Te,i ≈ 20×104 K. En fait, plus

l’énergie des espèces évaporées est importante, plus leur distribution angulaire est étroite. La

valeur de Te obtenue est donc une valeur par excès. Nous montrerons au prochain chapitre que

la température électronique peut être évaluée de façon plus précise à partir des mesures sous

champ magnétique.

                                                

5 En fait, l’énergie cinétique du système vaut : 2
c i B e B e,i

1 3 3E mv k T 2 k T
2 2 2

= + = × . Or, nous avons vu que

le terme B e
3 k T
2

 était inférieur à 1 eV donc négligeable (voir Paragraphe IV.2.3 p. 82). Le terme B e,i
32 k T
2

×

représente l’énergie thermique initiale (portée par les électrons et les ions). D’où la relation (20).
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Fig. 28 : Distributions énergétiques (graphes tracés en log-log), en fonction de dcible-sonde, des ions Al+

pour des densités d’énergie de (a) F = 2.5 J cm-2 et (b) F = 5 J cm-2, et Cu+ pour (c) F = 2.5 J cm-2 et

(d) F = 5 J cm-2. Vb = − 25 V. À titre de repère, on appelle 7 et 15 cm les distances cible-sonde, mais

la correction sur l’énergie cinétique des ions, correspondant aux distances cible-sonde réelles, a été

effectuée.
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Fig. 29 : Distribution énergétique de

Pt+ et Fe+ pour Vb = − 80 V (graphe

tracé en log-log). F = 0.9 J cm-2,

dcible-sonde = 10 cm.
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Cu+ F = 2.5 J cm-2 F = 5 J cm-2

dcible-sonde = 7 cm 70 eV 100 eV

dcible-sonde = 15 cm 60 eV 100 eV

dcible-sonde = 10 cm F = 0.9 J cm-2

Fe+ 60 eV

Pt+ 60 eV

Tab. 5 : Énergies moyennes des ions des plasmas Cu (Vb = − 25 V), Fe et Pt (Vb = − 80 V). Ces

énergies moyennes ont été obtenues graphiquement.

IV.3.4 Énergie cinétique des ions et température électronique : d’un

élément à l’autre, et en fonction de la fluence

Sur la base du lien que nous venons de décrire entre Ec et Te, la relation (20) (p. 90)

suggère de tracer la vitesse des ions, vi, en fonction de 1 A  où A est comme précédemment

le nombre représentatif de la masse ionique. Ceci a été fait pour l’ensemble des systèmes

étudiés et aux diverses densités d’énergie utilisées (Fig. 30). À densité d’énergie fixe, une

variation pratiquement linéaire est observée. La pente de la variation est divisée par un facteur

de l’ordre de 1.25 lorsque la fluence décroît de 5 J cm-2 à 0.9 J cm-2. Ce facteur est exactement

celui qui est prévu théoriquement (E ∝ I0.5, voir relation (1) Chapitre 2 p. 36. I ≡ irradiance).
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Fig. 30 : Vitesse des ions au pic de

temps de vol en fonction de 1 A  en

fonction des diverses densités

d’énergie. dcible-substrat = 10 cm (Fe,

Pt) et 15 cm (Al, Cu, Mo, où

Vb = − 30 V).
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IV.3.5 Structures à temps courts

La présence d’ions très rapides a été notée dans plusieurs études de plasmas générés par

laser [18] [36] [37]. Les expériences de spectroscopie en temps de vol sur un plasma de Fe [38]

révèlent que des espèces multichargées existent, distribuées autour d’une énergie qui est

supérieure d’un ordre de grandeur à celle de la majorité des espèces monochargées [39] [40].

Par analogie, nous associons les espèces de très fortes énergies que nous avons observées à

des ions multichargés. Leur faible nombre nous a empêché de les caractériser de façon

approfondie.

IV.3.6 Températures électroniques

IV.3.6.1 Une évaluation de la constante adiabatique γ

Pour un élément de matière donné et dans le cas d’une expansion adiabatique, la

température et la densité sont reliées par la relation (voir Chapitre 2, Paragraphe I.3, p. 38) :

1
e iT nγ −∝ . (21)

Dans la discussion qui suit, nous considérons l’expansion à partir d’un moment initial

qui est typiquement la fin de l’impulsion laser. La température électronique est celle que nous

venons d’évaluer (20 eV) et la densité initiale est de ni,e ≈ 1026 m-3 (Tab. 3 p. 77). Nous

désignons par Te(tmax) les températures au temps tmax correspondant au maximum du courant

ionique dans nos mesures de temps de vol, Te(tmax) ≈ 1 eV (104 K). De même, ni(tmax) désigne

les densités ioniques au maximum du temps de vol, qui sont de l’ordre de 1018 m-3.

e,i eT T ( t max) 20≈  et 8
e,i en n ( t max) 10≈ . Nous déduisons γ ≈ 1.2, valeur bien inférieure à

celle de 5/3 d’un gaz monoatomique. Ce résultat est en accord qualitatif avec les mesures de

températures électroniques de Rumsby [32] ainsi qu’avec les résultats déduits de l’analyse de

la distribution angulaire de la plume (voir Paragraphe IV.3.7 p. 95 et les références [21] et [41]

par exemple). Il a été attribué au fait que les effets de recombinaison doivent réduire

profondément le refroidissement du plasma au moins lors de la première phase de

l’expansion.
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IV.3.6.2 Lien entre ni(t) et Te(t) mesurés à la sonde de Langmuir

La relation (21) s’applique en principe à un élément de matière en expansion. On peut

se demander si elle peut permettre de relier les températures électroniques et les densités

ioniques déduites des mesures de temps de vol. Lors de ces mesures, on regarde arriver les

ions du plasma à un point donné. Soit Te(t1) et Te(t2) les températures électroniques déduites

aux temps t1 et t2 et soit ni(t1) et ni(t2) les densités ioniques correspondantes. Soit Te,i,1 et ne,i,1

les températures électroniques et densités ioniques initiales pour l’élément de matière mesuré

au temps t1 et soit Te,i,2 et ne,i,2 celles concernant l’élément de matière arrivé au temps t2. De

(21), on peut écrire :

1
e,i ,1 e,i ,1

e 1 i 1

T n
T ( t ) n ( t )

γ −
 

=  
 

(22)

et :

1
e,i ,2 e,i ,2

e 2 i 2

T n
T ( t ) n ( t )

γ −
 

=  
 

. (23)

Au stade initial de l’expansion, nous supposons le plasma homogène [32]. Avec cette

hypothèse, e,i ,1 e,i ,2T T=  et e,i ,1 e,i ,2n n= . On en déduit :

1
e 1 i 1

e 2 i 2

T ( t ) n ( t )
T ( t ) n ( t )

γ −
 

=  
 

. (24)

Pour l’ensemble de nos mesures, le logarithme de la température électronique est tracée sur la

Fig. 31 en fonction du logarithme de la densité ionique. Une relation approximativement

linéaire est observée. La pente vaut ≈ 0.9, ce qui correspondrait à une valeur de γ de 1.9,

valeur bien supérieure à celle de 1.2 déduite au paragraphe précédent. Au stade initial, la

faible valeur de γ  est due à l’échauffement qui résulte des effets de recombinaison. L’analyse

présentée dans ce paragraphe concerne des temps d’expansion de 10 à 50 µs. À ces temps, les

effets de recombinaison peuvent être négligés et le paramètre γ caractérisant le

refroidissement du plasma doit augmenter.

Mais nous notons aussi que la valeur de γ  est supérieure à la valeur maximale γ ≈ 5/3 = 1.67.
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Fig. 31 : Détermination de γ à

partir de ln(Te) = f (ln(ni)),

pour plusieurs densités

d’énergie. La pente vaut ≈ 0.9.

dcible-sonde = 15 cm et

Vb = − 30 V.

Nous attribuons ce phénomène au fait que les hétérogénéités du plasma ne peuvent être

négligées comme nous l’avons supposé. Les zones de densité moindre atteignent plus

rapidement le régime de découplage entre ions et électrons que celles de forte densité, pour

lequel le refroidissement est plus rapide. Ainsi, les espèces les plus froides se refroidissent

encore plus vite. Lors des mesures de temps de vol, lorsque t augmente au-delà du maximum

de densité, on échantillonne des régions qui se refroidissent de plus en plus rapidement.

Lorsqu’on les relie entre elles à travers une loi de type 1
e iT nγ −∝ , la valeur de γ déterminée

est artificiellement supérieure à la valeur 5/3.

IV.3.7 Distributions angulaires

Nous présentons brièvement dans ce paragraphe des mesures de la distribution angulaire

du dépôt. Elles servent à une autre évaluation de γ, elles seront aussi utilisées au chapitre

suivant pour comparer les dépôts sous champ magnétique à ceux en champ magnétique nul.

IV.3.7.1 Paramètres et arrangements expérimentaux

La variation du taux de dépôt en fonction de l’angle d’expansion des espèces par rapport

à la normale à la cible a été étudié dans le cas du cuivre. Pour ces mesures, on a utilisé des

cibles percées d’un trou de forme conique (Fig. 32). 3 cibles coniques, d’angles au sommet
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50°, 30°, 10° et 1 cible planaire (Fig. 4 p. 64) ont été préparées. L’angle de collection, θ, par

rapport à la normale à la cible vaut respectivement 40°, 60°, 80° et 0°.

± V b

Cible

Sonde de
Langmuir

Plasma 

θ

+
-

+
+

- -+
-

-
+

+

-

+

Angle au sommet

hν

25 °

Fig. 32 : Arrangement expérimental

utilisé pour la caractérisation, par

sonde de Langmuir, de la distribution

angulaire des espèces du plasma. Les

détails expérimentaux sont décrits

dans le Paragraphe II (p. 63).

Lors de ces mesures, la densité d’énergie de la radiation laser a été fixée à 5 J cm-2.

Chaque acquisition a été effectuée sur une période M = 100 µs, à dcible-sonde = 7 cm. La

polarisation de la sonde (de surface S = 1.80×10-5 m2 pour 0°, S = 1.95×10-5 m2 pour 40° et

60°, S = 1.70×10-5 m2 pour 80°) a été fixée à Vb = −  25 V.

IV.3.7.2 Résultats et analyse

À chaque angle de mesure, le signal I(t) a été collecté. Le nombre d’ions en fonction du

temps, pour chacun des angles, est tracé sur la Fig. 33. Plus on s’éloigne de la normale à la

cible, plus le temps de vol des ions augmente et donc l’énergie cinétique diminue. C’est une

caractéristique connue du dépôt laser pulsé : la distribution en énergie des ions est fortement

piquée le long de la normale à la cible (voir Chapitre 2 Paragraphe II.7 p. 47).
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Fig. 33 : Densités ioniques en

fonction du temps de vol pour θ = 0°,

40°, 60° et 80°. Les mesures selon les

3 derniers angles sont multipliés par

un facteur de respectivement 2.5, 3.5

et 4.5. Vb = − 25 V, F = 5 J cm-2 et

dcible-sonde = 7 cm.

Nous avons analysé ces mesures en utilisant le modèle d’expansion adiabatique proposé

par Anisimov et al. [31]. Les variations angulaires expérimentales6 du taux de dépôt ont été

comparées aux variations calculées (Fig. 34) en utilisant la relation (8) du Chapitre 2 (p. 39).

Ces mesures sont peu précises en raison du caractère fragmentaire de nos études. Cependant,

le caractère très fortement directionnel de la plume est clairement mis en évidence. Le

paramètre k déduit (voir Chapitre 2 Paragraphe I.3 p. 39) vaut 2 pour tous les systèmes

étudiés. Dans le modèle [31], k dépend du paramètre 0 0Z Rσ = , où Z0 est l’épaisseur initiale

de la plume et R0 son rayon initial. Z0 ≈ vsτ ≈ 30 µm (voir Tab. 3 p. 77) et R0 ≈ 3 mm, d’où

σ ≈ 0.01 et la valeur de γ déduite est de l’ordre de 1.2. Cette valeur en accord avec celle

évaluée au début du Paragraphe IV.3.6.1 (p. 93).
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0.8

P1 = 0.81 et P2 = k = 2

 

 

θ (degré)

Q i ,total (µC)
 I i intégré sur temps total
 Anisimov et al.

Cu+

F = 5 J cm-2

Vb = - 25 V
dcible-sonde = 7 cm

h(θ)=P1(1+P2
2tan2θ)-3/2

Fig. 34 : Distribution angulaire du

courant ionique intégré sur le temps

total. Cu, Vb = − 25 V, F = 5 J cm-2,

dcible-sonde = 7 cm. Est superposé le

profil de dépôt prévu par le modèle

d’Anisimov (paramètres de calculs

sur le graphe). Qi,total est corrigé d’un

facteur cos3θ pour être comparé au

modèle.

                                                
6 Nous mesurons en fait hexp(θ) = hexp,Anisinov(θ) / cos3θ puisque, lors de la mesure, la surface de la sonde

est toujours maintenue perpendiculaire à « la normale à la cible planaire ».
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V CONCLUSION

Il n’existait pas à notre connaissance de caractérisation, à la fois des électrons et des

ions, de plasma généré par laser pour un ensemble de matériaux métalliques, comme nous

l’avons présenté dans ce chapitre. En accord avec des études antérieures, nous avons montré

que le seuil d’ablation est une propriété qui dépend beaucoup de la nature du matériau

considéré. Les autres paramètres caractéristiques du plasma (essentiellement, température

électronique et densité ionique) sont peu dépendants de la nature du matériau en jeu. En

utilisant une sonde de Langmuir, nous avons pu les déterminer pour des conditions

expérimentales variées. Les valeurs de ces paramètres ont été discutées sur la base de

considérations physiques simples.
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Dans la première partie de ce chapitre, je décris les propriétés des plasmas, observées

sous champ magnétique, de façon qualitative, puis quantitativement, sur la base de la mesure

des taux de dépôt. Dans la seconde partie, le fonctionnement d’une sonde de Langmuir sous

champ très intense est analysé dans le cas particulier des plasmas générés par laser. Dans la

dernière partie de ce chapitre, je tente de mettre en relief quel est l’influence spécifique d’un

champ magnétique sur les comportements des plasmas générés par laser.

I CONFINEMENT PAR LE CHAMP MAGNÉTIQUE

Le confinement d’un plasma par le champ magnétique est un effet qui résulte de la

« force de Lorentz » agissant sur les ions et les électrons qui le constituent. Cette force

s’exprime :

dvF qv B m
dt

= ∧ = , (1)

où q est la charge élémentaire de la particule, m sa masse, v  sa vitesse, et B  le champ

magnétique. La trajectoire hélicoïdale résultante des particules est illustrée sur la Fig. 1 (a).

On peut imaginer que chaque particule se déplace à la surface d’un cylindre dont l’axe, z, est

parallèle au champ magnétique (Fig. 1 (b)), et dont le rayon, dit « de Larmor », RL, vaut :

L
c

v mvR
q Bω

⊥ ⊥≡ = , (2)

avec ωc la fréquence cyclotron de la trajectoire et v⊥ la vitesse dans le plan perpendiculaire à

B. Les particules sont ainsi piégées dans le champ magnétique. Elles ne peuvent diffuser

perpendiculairement au champ magnétique que si elles reçoivent une énergie supplémentaire.
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Fig. 1 : (a) Schématisation du mouvement hélicoïdal le long d’une ligne de champ. (b) Orbite

circulaire d’une particule de charge négative le long d’une ligne de champ. La rotation s’effectue

dans le sens direct. RL est le rayon de Larmor. Par convention, les sens de rotation sont positif (direct)

pour les électrons et négatif (inverse) pour les ions. ve,i est la vitesse d’expansion des espèces.

Du fait des grandes différences de masse et vitesse entre électrons et ions, les effets du

champ sur ces 2 types de particules sont quantitativement très différents. Dans un champ de

1 T et pour une température électronique de 104 K, le rayon de Larmor des électrons est de

0.5 µm. Pour nos conditions expérimentales, le libre parcours moyen électronique évalué, λe,

ne varie pas beaucoup pendant l’ensemble du processus d’expansion, il est de l’ordre de

1 à 10 mm [1]. Le confinement des électrons par le champ est donc très efficace. Dans le

même champ de 1 T, pour un ion fer dont la vitesse transverse est égale à une valeur typique

de 3×103 m s-1, ce rayon vaut 1.7 mm. Le libre parcours moyen des ions, λi, varie typiquement

entre 1 mm et 1 m de la fin de l’impulsion jusqu’au moment du dépôt. Dans le cas présent, on

attend donc un confinement significatif par le champ, les chocs avec les atomes de

l’environnement ne devant pas entraîner une diffusion significative transversalement au

champ. Nous sommes dans des conditions où les électrons et les ions du plasma sont dits

« magnétiques ». Une telle configuration n’est pas toujours rencontrée dans les études de

plasmas sous champ, qui sont plutôt réalisées sous des champs de l’ordre de 0.1 T au

maximum, pour lesquels les électrons sont « magnétiques » mais les ions ne le sont pas

nécessairement.

Nous avons vu (Chapitre 2 Paragraphe I.2 p. 34) que l’énergie des espèces au sein d’un

plasma généré par laser ne dépend, au premier ordre, que de la densité d’énergie incidente. On

en déduit que le rayon de Larmor est proportionnel à m . À titre indicatif, les valeurs du
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rayon de Larmor pour les différents éléments étudiés, évaluées dans des champs respectifs de

0.8 T et 5 T, et pour des ions d’énergie cinétique 5×10-18 J (correspondant à l’énergie d’un ion

Fe+ se déplaçant à une vitesse de 104 m s-1) sont données dans le Tab. 1.

Al+ Fe+ Cu+ Mo+ Pt+

v⊥ (m s-1) 0.5×104 0.3×104 0.3×104 0.25×104 0.15×104

0.8 T 1.7 mm 2 mm 2.5 mm 3 mm 4 mm

5 T 0.3 mm 0.35 mm 0.4 mm 0.4 mm 0.6 mm

Tab. 1 : Rayon de Larmor, RL (en mm), sous champ magnétique, de divers ions, pour une énergie

cinétique de 5×10-18 J et en supposant que la vitesse transverse est le 1/3 de la vitesse selon l’axe

cible-sonde.

II CARACTÉRISATION DU PLASMA À PARTIR DU TAUX DE DÉPÔT

II.1 Observations qualitatives

Afin de révéler les effets de confinement du plasma, nous avons réalisé une série de

dépôts sur de simples films plastiques. La Fig. 2 représente des photos de dépôts de cuivre

d’une durée tdep = 2 min, effectués à diverses distances cible-substrat, entre 7 et 30 cm. Dès un

champ appliqué de 0.1 T, on note une forte localisation du dépôt, caractéristique du

phénomène de confinement du plasma par le champ magnétique. Un rétrécissement

anisotrope de la tâche de matière déposée est observé en champs plus intenses. Sous 5 T, la

plus petite dimension correspond à la taille du spot laser sur la cible. Dans un champ donné,

on remarque que la taille de la tâche diminue lorsque la distance cible-substrat augmente.

Dans un phénomène d’expansion classique, la surface de la tâche devrait augmenter

proportionnellement à la distance.

Les dépôts ont une forme étoilée caractéristique, dont nous n’avons pas compris

l’origine. Nous la relions à des hétérogénéités du faisceau laser incident, et donc de l’ablation,

plutôt qu’à des hétérogénéités du champ magnétique.
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dcible-substrat 7 cm 15 cm 30 cm

B = 0 T

B = 0.1 T

(RL = 2 cm)

B

1

B = 1 T

(RL = 2 mm)

B = 2 T

(RL = 1 mm)

B = 5 T

(RL = 0.4 mm)

Fig. 2 : Dépôts de cuivre réalisés sur des substrat // en simple plastique de φ ≈ 35 mm. tdep = 2 min,

F = 1 J cm-2, φs ≈ 3 mm, B ⊥  au plan du substrat et de la cible. Le cercle continu représente le rayon

de Larmor. Notez la grande différence de concentration du dépôt entre B = 0 T et B = 0.1 T.

II.2 Mesures du taux de dépôt

Pour ces expériences, la cible a été positionnée de la même façon que lors des mesures

en champ nul. Nous avons utilisé 2 types de substrats, qui ont été disposés de façon à collecter

la totalité des espèces évaporées (l’arrangement expérimental est schématisé sur la Fig. 3). Le

                                                
1 Ce n’est qu’une empreinte de doigt ! ! !



Analyse de l’Influence d’un Champ Magnétique sur des Plasmas de Divers Éléments

107

premier substrat, dit « substrat // », est un clinquant de cuivre de φ ≈ 35 mm et de 300 µm

d’épaisseur, il est positionné parallèlement à la surface de la cible, comme il est usuel. Sa

faible épaisseur a été choisie en vue de déduire par pesée la quantité de matière déposée. Le

second substrat, dit « substrat ⊥ », est une feuille d’aluminium de 12 µm d’épaisseur, de

diamètre φ ≈ 35 mm et longueur l = dcible-substrat. Cette feuille forme un cylindre qui ferme

Substrat ⊥ à la
surface de la

cible

Substrat // à la
surface de la

cible
Cible

B

hν

dcible-substrat

φ = 35 mm

+ +
-

-

+ +- -
- ++

-

totalement le volume au sein duquel les

espèces évaporées se détendent. La quantité

totale de matière évaporée lors de chaque

expérience a été mesurée par pesée du

clinquant de cuivre et de la feuille

d’aluminium avant et après dépôt. Dans

quelques cas, nous avons vérifié que la

quantité obtenue était égale à la perte de poids

de la cible, elle aussi obtenue par pesée.

Fig. 3 : Schéma représentant la disposition de la

cible et des substrats.

II.3 Taux de dépôt

Les mesures ont été réalisées avec des plasmas d’aluminium, cuivre et molybdène, pour

des densités d’énergie sur la cible de 1, 2.5 et 5 J cm-2. Des distances cible-substrat de

7, 15 et 30 cm ont été considérées et les temps de dépôt correspondant, tdep, étaient de

75, 135 et 180 min. Ces temps ont été choisis afin que la masse totale déposée soit supérieure

à 10-3 g. Les fluctuations de lecture de la balance étaient de l’ordre de 10-4 g et l’erreur sur la

pesée meilleure que 20 % dans toutes les conditions.

Les variations des taux de dépôt, en g s-1, en fonction du champ magnétique sont

présentées, pour une distance cible-substrat de 7 cm, sur la Fig. 4. L’effet du confinement par

le champ se manifeste dès les champs les plus faibles, avec une très forte augmentation du

dépôt sur les substrats // et une diminution du dépôt sur les substrats ⊥. Sous 1 T, le taux de

dépôt, sur les substrats //, est d’un facteur 10 fois supérieur à celui observé en champ nul.

L’augmentation du taux de dépôt au-delà de 1 T est modeste, en accord avec les photos,

présentées sur la Fig. 2, sur lesquelles les tâches de dépôt sont de dimensions nettement

inférieures à celles du substrat. Cependant, du fait de la diminution continue de la surface de

la tâche lorsque B augmente (voir les photos, Fig. 2), le taux de dépôt ramené à cette surface

continue à augmenter. Sous 5 T, considérant que la surface de la tâche déposée est de 2 cm2, le

taux de dépôt est de 3 µm min-1.
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Les taux de dépôt normalisés, respectivement sur le substrat (N// ≡ substrat //) et en-

dehors du substrat // (N⊥ ≡ substrat ⊥) sont représentés sur la Fig. 5 pour différentes distances

cible-substrat (N// + N⊥ = 1 ≡ Ntot, le taux d’ablation total). Cette figure illustre la diminution

de l’angle solide au sein duquel la plume de matière évaporée se propage, lorsque le champ

magnétique augmente.

0

5 10-7

1 10-6

1.5 10-6

2 10-6

0 1 2 3 4 5

N 
//

N 
⊥

N 
//
 + N 

⊥

Taux de dépot (g s-1)

B (T)

d
cible-substrat

 = 7 cm

F = 2.5 J cm-2

Fig. 4 : Taux de dépôt sur les substrats // et ⊥  et

taux de dépôt total (g s -1), en fonction de B, d’un

plasma de cuivre. F = 2.5 J cm-2 et

dcible substrat = 7 cm. La fréquence de répétition du

laser, Frep, est de 10 Hz.
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Fig. 5 : Taux de dépôt normalisé en fonction de B

d’un plasma de cuivre, à plusieurs distances

cible-substrat. F = 2.5 J cm-2. Les lignes donnent

seulement l’évolution générale des distributions.
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III CARACTÉRISATION DES PLASMAS PAR SONDE DE LANGMUIR EN

MODE TEMPS DE VOL

III.1 Généralités : sonde de Langmuir et champ magnétique

Le comportement d’une sonde de Langmuir est profondément altéré par l’application

d’un champ magnétique. En effet, les lignes de champs magnétiques engendrent une

diminution de la diffusion des particules chargées du plasma transversalement aux lignes de

champ. Le coefficient de diffusion normal, D, est donné par la théorie cinétique et vaut :

D v / 3λ= . Le coefficient de diffusion perpendiculaire, D⊥, s’écrit :

2 2
L

D DD
1 ( R ) Bλ⊥ = ∝

+
, (3)

où λ est le libre parcours moyen des espèces et RL le rayon de Larmor. Alors que D est

proportionnel à λ, à champ magnétique fixe, D⊥, est proportionnel à 1/λ. En effet la diffusion

perpendiculairement aux lignes de champ ne peut se faire qu’à travers la diffusion sur les

autres particules de l’environnement. Dans la littérature, on distingue des régimes différents

de collection, selon l’intensité du champ magnétique [2]. Dans le régime de champ dit très

intense, les dimensions de la sonde sont supérieures aux rayons de Larmor RL,électron et RL,ion.

Cette situation se rencontre particulièrement dans des plasmas de fusion [3] [4] [5]. Elle

s’applique aux espèces constitutifs des plasmas que nous avons étudiés, particulièrement aux

électrons, en raison des champs magnétiques très intenses mis en jeu.

III.2 Mécanisme de collection sous champ magnétique

Deux phénomènes essentiels doivent être pris en compte pour interpréter les signaux

que nous avons obtenus sous champ magnétique avec la sonde de Langmuir. Le premier est

caractéristique de ce type de mesures : la diffusion des espèces, tout particulièrement celle des

électrons, est considérablement réduite sous champ magnétique. Le second est particulier au

type de plasma que nous analysons : ses dimensions transversales sont de l’ordre de grandeur

de celles de la sonde de Langmuir ; de ce fait, les charges collectées sur la sonde représentent

une fraction significative du nombre total de charges au sein du plasma.

Afin de mettre en relief le type de comportements observés, une courbe I(Vb) d’un

plasma de platine au temps de vol t = 10 µs, et dans un champ de 5 T, est présentée sur la
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Fig. 6. Cette courbe a été déduite des signaux I(t), selon la même procédure qu’au chapitre

précédent.

-80 -40 0 40 80

-0.15

-0.10

-0.05

0.00

I (A)

Vb (V)

Pt, t = 10 µs, B = 5 T

0 20 40 60 80

-0.04

-0.02

0.00

0.02
 I (A)

Vb (V)

Vp

Vb = - 20 V

Fig. 6 : Caractéristique I-Vb du plasma de platine pour un temps de vol de 10 µs. En insert, un zoom

sur la région Vb > 0. B = 5 T, F = 0.9 J cm-2, dcible-sonde = 10 cm et M = 100 µs.

III.2.1 Collection en tension négative

En champ magnétique nul, la variation de courant en fonction d’une tension appliquée,

faiblement négative par rapport au potentiel plasma, donne accès à la valeur de la température

électronique. Si l’on applique, sous champ, le même type d’analyse qu’en champ nul, la

réduction concomitante de la pente d(lnI)/dVb conduit à une valeur irréalistement forte de la

température électronique. En effet, des tensions négatives bien plus intenses qu’en champ nul

sont requises pour atteindre le courant ionique à saturation. Notre compréhension de ce

phénomène est la suivante. Les électrons qui arrivent au voisinage de la sonde sont repoussés

au sein du plasma et tendent à rejoindre des trajectoires qui évitent la sonde. Le coefficient de

diffusion le long des lignes de champ est identique au coefficient en champ nul, il vaut

De = 1/3×λeve ≈ 102 m2 s-1 (λe ≈ 3 mm, ve ≈ 105m s-1). Sous un champ de 1 T, le coefficient de

diffusion perpendiculaire, De⊥, est inférieur à De d’un facteur (λe/RLe)2 ≈ 3×107 (voir

Paragraphe III.1 p. 109). Sur un temps de 50 µs, de l’ordre de la durée totale du temps de vol

cible-sonde, la distance de diffusion perpendiculaire aux lignes de champ est de l’ordre de
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10 µm. Cette distance est négligeable devant les dimensions transversales de la sonde, de

l’ordre de 4 mm. Nous avons alors supposé que les électrons du plasma peuvent intervenir

dans 3 types de mécanismes : (1) ils peuvent remonter les tubes de flux jusqu’à la cible, (2) ils

peuvent se recombiner avec les ions, (3) ils peuvent être piégés au sein du plasma, source

d’une charge d’espace locale dont le champ électrique s’oppose à celui de la sonde, de telle

sorte que des électrons peuvent en fin de compte atteindre celle-ci. Les phénomènes (2) et (3)

sont sources d’une réduction du courant de la sonde comme observé expérimentalement. Au-

delà de − 20V sur la Fig. 6, on atteint finalement le courant ionique à saturation, ce qui

suggère que, sous l’effet de la tension de plus en plus forte appliquée à la sonde, le

phénomène (1) supplante les phénomènes (2) et (3).

III.2.2 Collection en tension positive

Dès que la tension appliquée à la sonde est supérieure au potentiel plasma, les électrons

sont attirés vers la sonde. Comme en champ nul, les ions ne peuvent être freinés du fait de

leur grande énergie cinétique. Le courant collecté devrait donc être nul. Sur la Fig. 6, on note

un changement brusque dans la variation de I(Vb) que l’on est donc amené à associer au

potentiel plasma. Vp est de + 3 V. À des valeurs supérieures de la tension, le courant mesuré

n’est pas strictement nul, mais faiblement positif (≈ 0.01 A). Nous n’avons pas exploité la

valeur du courant résiduel alors mesuré et n’avons donc pas cherché à comprendre

précisément par quel mécanisme des ions échappent à la sonde.

Au-delà d’une tension positive appliquée à la sonde, 2
b iV mv 2e> , les ions doivent être

repoussés de la sonde au sein du plasma comme les électrons le sont sous tension négative.

Dans le cas du platine, et au temps de 10 µs présenté sur la Fig. 6, la tension correspondante

est de 100 V, elle est supérieure aux tensions appliquées expérimentalement et aucune

anomalie n’est donc attendue. Cependant, des tensions suffisantes pour repousser les ions ont

été appliquées dans certaines conditions expérimentales (voir, par exemple, Fe sous 5 T pour

un temps de vol de 20 µs, ce qui correspond à un potentiel de 7 V -Fig. 11 (d) p. 117-). Or,

aucun changement de comportement n’a alors été observé. Ce résultat indique que les ions, du

fait de leur masse qui est bien supérieure à celle des électrons, ne remontent pas les tubes de

flux comme nous avons suggéré que les électrons devaient le faire. On peut alors penser que

les ions piégés au sein du plasma finissent par se recombiner aux électrons environnants, en

accord avec le fait qu’aucun courant n’est détecté.
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III.3 Résultats expérimentaux

III.3.1 Conditions expérimentales

Le dispositif expérimental de sonde de Langmuir, décrit dans le Chapitre 3 (p. 63), est

schématisé dans son ensemble sur la Fig. 7. Le champ magnétique est colinéaire à la direction

d’expansion des espèces. Les paramètres expérimentaux essentiels sont identiques à ceux

utilisés en champ magnétique nul. Ils sont résumés dans le Tab. 2.

± Vb

Cible

Substrat

D
épôt

Sonde de
Langmuir

+

Plasma 

θ

v i

B B ≠≠ 0 T 0 T

-
v ⊥

v //

B Fig. 7 : Géométrie du système. Les détails

expérimentaux de la chambre de dépôt sont

décrits dans le Chapitre 1, l’arrangement

expérimental de la sonde de Langmuir dans le

Paragraphe II du Chapitre 3 (p. 63).

Al Cu Mo Fe Pt

F (J cm-2) 1 - 2.5 - 5 0.9

dcible-sonde (cm) 7 - 15 10

Vb (V) + 30 à − 30 + 80 à − 80

M (µs) 40 - 100 100

B (T) 1 - 5 0.8 - 5

Tab. 2 : Conditions expérimentales de caractérisation des différents plasmas étudiés. F représente la

densité d’énergie, dcible-sonde la distance entre la cible et la sonde, Vb la polarisation de la sonde, M la

période totale d’acquisition du signal et B l’induction magnétique.

III.3.2 Signaux I(t) et I(Vb)

Les signaux I(t) mesurés pour un plasma de fer, sous des champs de 0.8 T et 5 T, sont

présentés sur les Fig. 8 et Fig. 9 (p. 114). Les graphes (a) et (b) correspondent à Vb > 0 et les

graphes (c) à Vb < 0.



Analyse de l’Influence d’un Champ Magnétique sur des Plasmas de Divers Éléments

113

En Vb = 0, le signal est négatif aux temps très courts (≈ 2µs), il devient positif vers 5 µs

puis s’annule aux temps supérieurs à 10 µs. Ce comportement démontre qu’aux très grandes

énergies cinétiques, il existe une séparation en vitesse entre électrons et ions.

Pour Vb > 0, la contribution des électrons au courant détecté augmente progressivement

avec Vb. Les signaux sont inférieurs à ceux mesurés en champ magnétique nul. Les courants

mesurés sous 5 T sont inférieurs à ceux mesurés sous 0.8 T et ils sont décalés vers les temps

les plus courts.

Pour Vb < 0, le signal de caractère ionique augmente très rapidement avec l’amplitude

de la tension. Sa valeur maximale est atteinte à t = 6µs. Elle est supérieure à 0.5 A sous 0.8 T.

Sous 5 T, les signaux tendent à être décalés vers les temps les plus longs ; le courant maximal,

à 6 µs, approche 1 A. Ces courants sont de presque 2 ordres de grandeur supérieurs à ceux

mesurés en champ nul.
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Fig. 8 : Signaux recueillis par la sonde de

Langmuir immergée dans un plasma de fer pour

Vb variant de + 80 V à – 80 V. B = 0.8 T,

F = 0.9 J cm-2, dcible-sonde = 10 cm et M = 100 µs.

Fig. 9 : Signaux recueillis par la sonde de

Langmuir immergée dans un plasma de fer pour

Vb variant de + 80 V à – 80V. B = 5 T,

F = 0.9 J cm-2, dcible-sonde = 10 cm et M = 100 µs.
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Les variations du courant en fonction de la tension appliquée à la sonde, déduites des

courbes I(t) ci-dessus, à des temps caractéristiques de 1 µs, 5 µs, 10 µs et 20 µs, sont

présentés sur les Fig. 10 p. 116 (0.8 T) et Fig. 11 p. 117 (5 T). Ces courbes sont

qualitativement en accord avec la description que nous avons faite au Paragraphe III.2

(p. 109). On note les points spécifiques suivants :

 À 1 µs, un courant significatif est détecté en tension positive, en accord avec

l’observation que les électrons et les ions arrivent à des temps différents sur la sonde. Nous

n’avons pas compris les mécanismes par lesquels ce courant dépend de la tension. Une fois

encore, le signal alors mesuré n’a, en tout état de cause, pas été exploité.

 En tension négative, il n’est pas toujours possible d’atteindre le courant ionique à

saturation. L’observation de l’ensemble des données expérimentales révèle que la tension

requise pour atteindre la saturation du courant ionique, augmente avec la densité du plasma

(représentée par la valeur du courant ionique à saturation). Sous un champ appliqué de 0.8 T,

la densité est moindre que sous 5 T et la saturation est toujours atteinte. Sous 5 T, elle est

atteinte aux temps les plus courts et les plus longs, mais pas au voisinage du pic du signal.
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Fig. 10 : I(Vb) pour le plasma Fe, à des temps de vol de (a) 1 µs, (b) 5 µs (Veq = 116 V), (c) 10 µs

(Veq = 30 V) et (d) 20 µs (Veq = 7 V). B = 0.8 T, F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.
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Fig. 11 : I(Vb) pour le plasma Fe, à des temps de vol de (a) 1 µs, (b) 5 µs (Veq = 116 V), (c) 10 µs

(Veq = 30 V) et (d) 20 µs (Veq = 7 V). B = 5 T, F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.

Platine :

Les mêmes mesures de temps de vol qu’avec le fer, ont été réalisées avec le platine. Les

courbes I(t) sont présentées sur les Fig. 12 (0.8 T) et Fig. 13 (5 T), les courbes I(Vb)

correspondantes sur les Fig. 14 p. 119 (0.8 T) et Fig. 15 p. 120 (5 T). Qualitativement, elles

sont similaires aux courbes correspondantes obtenues avec Fe. Dans toutes les conditions

expérimentales, la saturation du courant ionique est atteinte. On peut rapprocher cette

observation du fait que le platine étant plus réfractaire que le fer, les densités ioniques

mesurées sont inférieures à celle obtenues avec Fe.
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Fig. 12 : Signaux recueillis par la sonde de

Langmuir immergée dans un plasma de platine

pour Vb variant de + 80 V à – 80 V. B = 0.8 T,

F = 0.9J cm-2, dcible-sonde = 10 cm et M = 100 µs.

Fig. 13 : Signaux recueillis par la sonde de

Langmuir immergée dans un plasma de platine

pour Vb variant de + 80 V à – 80 V. B = 5 T,

F = 0.9 J cm-2, dcible-sonde = 10 cm et M = 100 µs.
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Fig. 14 : I(Vb) pour le plasma Pt, à des temps de vol de (a) 2 µs, (b) 10 µs (Veq = 100 V), (c) 15 µs

(Veq = 45 V) et (d) 30 µs (Veq = 11 V). B = 0.8 T, F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.
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Fig. 15 : I(Vb) pour le plasma Pt, à des temps de vol de (a) 2 µs, (b) 10 µs (Veq = 100 V), (c) 15 µs

(Veq = 45 V) et (d) 30 µs (Veq = 11 V). B = 5 T, F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.

III.3.3 Potentiel plasma

Le potentiel plasma, Vp, déduit des mesures ci-dessus pour Fe et Pt, est présentée sur la

Fig. 16. Dans les deux systèmes, Vp est à peu près constant, de l’ordre de + 3 à + 4 V.
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Fig. 16 : Potentiel plasma, en fonction du temps

de vol, des plasmas Fe et Pt. B = 5 T,

F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.

III.3.4 Courant ionique à saturation et densités ioniques

La Fig. 17 montre Ii,sat(t) pour Pt sous un champ magnétique de 0.8 T et 5 T. Le courant

ionique à saturation du plasma Fe sous un champ de 0.8 T est présenté sur la Fig. 18.
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Fig. 17 : Ii,sat, en fonction du temps de

vol, selon le champ magnétique

appliqué, du plasma Pt.

F = 0.9 J cm -2 et dcible-sonde = 10 cm.

Les croix représente Ii,sat déterminé à

partir des courbes I(Vb), c’est

pourquoi il est négatif (convention).

Les courbes expérimentales (lignes)

proviennent des mesures directes de

temps de vol (normalisées par − 1) à

Vb = − 80 V.
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Fig. 18 : Courant ionique à

saturation, en fonction du temps de

vol, selon le champ magnétique

appliqué, du plasma Fe.

F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.

La courbe expérimentale (0.8 T)

provient des mesures directes de

temps de vol (normalisées par −- 1) à

Vb = − 80 V. Ii,sat à 5 T est déterminé

à partir de celui du platine à 5 T.

Nous avons noté, en champ magnétique nul, que l’énergie des espèces dépendaient peu

de leur masse atomique. Les intensités ioniques, Ii,sat(t), normalisées, mesurées sous 0.8 T

avec Fe et Pt sont présentées sur la Fig. 19 en fonction de att M . Elles sont similaires, ce

qui montre que cette propriété reste vraie sous champ appliqué. En nous fondant sur elle, Ii,sat

de Fe (Fig. 18) a été déduit de Ii,sat de Pt dans la zone où, sous 5 T, le courant ionique à

saturation de Fe n’a pas été atteint (Fig. 20).
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Fig. 19 : Intensités ioniques à saturation du fer et

du platine, normalisées, mesurées sous 0.8 T

(Vb = − 80 V) en fonction de att M .

Fig. 20 : Comparaison des intensités ioniques à

saturation du fer et du platine, normalisées, sous

5 T (Vb = − 80 V) en fonction de 2
atM t .
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Ii,sat donne directement accès à la densité des ions au sein du plasma, ni. Les densités

obtenues pour Fe et Pt sont tracées sur la Fig. 21 en fonction du temps de vol, aux diverses

valeurs du champ magnétique appliqué. Les densités normalisées sont présentées sur la

Fig. 22. Sous 0.8 T, on remarque le décalage vers les temps les plus courts (hautes énergies)

des signaux mesurés par rapport à ceux mesurés sous 5 T. La sonde, dont la surface sous 0.8 T

représente de l’ordre de 10 % de celle du substrat et qui est centrée sur l’axe d’expansion

reçoit une fraction particulière des ions, celle la plus proche de l’axe. Les espèces non

mesurées sont les plus éloignées de l’axe cible-sonde, dont on sait que l’énergie est inférieure

à l’énergie moyenne de l’ensemble des ions.
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Fig. 21 : Densités ioniques (m-3) des plasmas (a) Fe et (b) Pt, générés sous champ magnétique

(0.8 T et 5 T). Vb = − 80 V, F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm. Les croix représentent une densité

déterminée par extrapolation des courbes I(Vb). Notez la proportion importante d’ions sous 5 T après

t = 20 µs pour Fe et t = 30 µs pour Pt. À comparer avec ni(t) à B = 0 T (Chapitre 3 Fig. 15 p. 79).
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Fig. 22 : Même chose que les figures ci-dessus mais les courbes à 0.8 T sont normalisées en surface

sur celles de 5 T.



Analyse de l’Influence d’un Champ Magnétique sur des Plasmas de Divers Éléments

124

IV ANALYSE ET DISCUSSION

IV.1 Du courant ionique de saturation au taux d’ablation par impulsion

Le nombre d’ions, Ni, arrivant par seconde sur la sonde vaut i rep i ,satt
N F ( I / e )dt= ∫ ,

où l’intégration est faite sur le temps de l’impulsion et Frep représente la fréquence de

répétition de laser. Le taux de dépôt, τd, en g s-1, est déduit de :

i at
d

av

N ( t )M
N

τ = , (4)

où Mat est la masse atomique, Nav le nombre d’Avogadro. Ni et τd, obtenus pour Fe et Pt, sont

reportés dans le Tab. 3 et sur les Fig. 23 et Fig. 24. Les mêmes paramètres déduits des

mesures de pesées avec Al, Cu et Mo apparaissent aussi dans ce tableau et sur ces figures. La

décroissance du taux de dépôt lorsque le caractère réfractaire de l’élément évaporé augmente

est mise de nouveau en évidence, de la même manière qu’en champ nul (Chapitre 3 Fig. 25

p. 87) et en accord avec un article déjà cité (Chapitre 2 Fig. 7 p. 44 d’après [6]). On remarque

en revanche que le taux de dépôt par gramme de matière évaporée est pratiquement constant.

C’est un résultat partiellement accidentel, mais qui est tout de même lié au fait que les

éléments métalliques les plus lourds du tableau périodique sont souvent les plus réfractaires.

La surface de dépôt sur les films plastiques de la Fig. 2 (p. 106) est estimée à 2 cm2. La

sonde, de surface 0.18 cm2, intercepte environ 10 % de cette surface. Les taux de dépôt

instantanés, τdi, en g s-1, ont été évalués en multipliant par 10 les taux déduits du signal de la

sonde :

at i ,satt
di

av

10M I dt

eN
τ

τ
=

∫ , (5)

où τ = 6 ns est la durée d’une impulsion laser. Ces taux sont reportés dans le Tab. 3 et sur la

Fig. 24. Ils sont de l’ordre de grandeur de ceux reportés par Toftmann et al. [7], 100 à

1000 fois inférieurs aux taux déduits de l’expression (3) du Chapitre 2. Cette expression (3)

(p. 36) est valide dans le régime de très forte irradiation (voir Chapitre 3 Tab. 3 p. 77), et nous

avons déjà noté au Chapitre 3, qu’au taux d’ablation utilisés dans nos expériences, elle ne

s’applique pas. Remarquons tout de même que pour une densité d’énergie de 5 J cm-2, les taux

d’ablation instantanés déduit des mesures de pesée (Tab. 3 ci-contre) se rapprochent de ceux
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prédits par la relation (3) du Chapitre 2 (Tab. 3 p. 77) : ils ne sont que 10 fois inférieurs à ceux

calculés.

F ≈ 1 J cm-2 Fe Pt Al Cu Mo

Ni (ions / s) 7.5×1014 2.3×1014 17×1014 7.2×1014 1.8×1014

τd (g s-1) 7×10-8 7×10-8 7.6×10-8 7.6×10-8 2.9×10-8

τdi (g s-1) 12 12 12.5 12.5 5

F = 5 J cm-2 Fe Pt Al Cu Mo

τdi (g s-1) - - 260 300 260

Tab. 3 : Nombre d’ions par seconde et taux de dépôt moyen et instantané des différents plasmas sous

B = 5 T, déduits des mesures de temps de vol pour Fe et Pt (dcible-sonde = 10 cm) (Fe, Pt) et des pesées

pour Al, Cu et Mo (dcible-substrat = 7 cm).
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Fig. 23 : Nombre d’ions par seconde

en fonction de la température de

fusion des métaux. F ≈ 1 J cm-2. dcible-

sonde = 10 cm pour Fe et Pt et dcible-

substrat = 7 cm pour Al, Cu et Mo.
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Fig. 24 : Taux de dépôt moyen et

taux de dépôt instantané en fonction

de la température de fusion.

F ≈ 1 J cm-2. dcible-sonde = 10 cm pour

Fe et Pt et dcible-substrat = 7 cm pour Al,

Cu et Mo.
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IV.2 Potentiel plasma

Les caractéristiques I(Vb) ont permis de déterminer un potentiel plasma, Vp, de + 3 V et

+ 4 V (respectivement Pt et Fe, voir Fig. 16 p. 121). Ces valeurs sont supérieures à celles

reportés dans la littérature, en champ magnétique nul. Hendron et al. ont obtenu par exemple,

Vp = 0.3 - 1.2 V (pour un plasma Cu tel que F = 2.5 J cm-2, dcible-sonde = 2 - 4 cm et

ne = 1018 m-3 [8]). Ces différences dans la valeur des potentiels plasma peuvent être liées aux

densités de plasmas plus importante obtenues sous champ magnétique (> 1019 m-3 par rapport

à 1018 m-3 en champ magnétique nul, voir paragraphe suivant). En effet, on peut supposer que

la charge totale du plasma, Q, est une constante, pour une irradiation donnée. Le potentiel doit

varier comme Q / D où D est une dimension caractéristique du plasma. Plus le plasma est

concentré, plus fort doit être le potentiel.

IV.3 Température électronique, énergie moyenne des ions et température

initiale du plasma en champ magnétique

IV.3.1 Température électronique

La difficulté à expulser les électrons des tubes de flux magnétiques rend difficile

l’évaluation de la température électronique sous champ magnétique. Aux seuls temps courts,

lorsque les électrons et les ions sont séparés par leurs différences de temps de vol, nous avons

supposé que l’analyse utilisée en champ nul pouvait s’appliquer (voir Chapitre 3). Les valeurs

de Te alors obtenues sont rassemblées dans le Tab. 4 ainsi que les densités électroniques

associées. Ces mêmes valeurs sont reportées sur la Fig. 25. Elles sont comprises entre

5×103 K et 104 K, supérieurs d’un facteur 2 - 5 aux températures mesurées en champ nul.

Au Chapitre 3, nous avons relié la température électronique en champ nul à la densité

du plasma à travers la relation :

1
e iT nγ −= . (6)

Pour une densité initiale de 1026 ions m-3 et une valeur de γ = 1.2, identiques à celle obtenue

en champ nul, ainsi qu’une température initiale de 105 K (voir Paragraphe IV.3.3 p. 130) et

une densité caractéristique mesurée sur la sonde de 2×1019 ions m-3 (voir Paragraphe III.3.4

p. 121), la température électronique déduite est de 0.4×104 K. Elle est compatible avec les

valeurs du Tab. 4. À la densité supérieure du plasma sous champ correspond une température
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électronique légèrement supérieure à celles déduites au Chapitre 3. Cette augmentation de la

température électronique n’est cependant pas très importante. En effet, l’essentiel de

l’expansion se fait selon la direction du champ magnétique et n’est pas perturbé par celui-ci.

B = 5 T Fe Pt

t (µs) kBTe (eV) ni (m-3) kBTe (eV) ni (m-3)

1 0.55 3.5×1016 - -

2 0.4 1.4×1017 1 1.0×1017

3 - - 0.8 1.2×1017

4 - - 0.7 1.9×1017

5 - - 1 2.4×1017

Tab. 4 : Température électroniques, déduites des courbes I(Vb) au voisinage de Vp, et densité ioniques

ni, déterminé à partir de Ii,sat,, des plasmas de fer et platine, aux courts temps de vol et sous un champ

magnétique de 5 T.

37 38 39 40 41 42
6

7

8

9

10

 

 ln (Te )

 Al, 2.5 J cm-2

 Al, 5 J cm-2

 Cu, 2.5 J cm-2

 Cu, 5 J cm-2

 Mo, 2.5 J cm-2

 Mo, 5 J cm-2

 Pt, 0.9 J cm-2, 5 T

 Fe, 0.9 J cm-2, 5 T

ln (n i )

Fig. 25 : ln(Te) = f (ln(ni) des

plasmas Fe et Pt générés sous

B = 5 T (croix), superposé aux

valeurs obtenues en champ

magnétique nul.

IV.3.2 Liens entre densités de courant en champ nul et sous champ

magnétique

Sous champ magnétique, la sonde collecte l’ensemble des particules qui, en champ nul,

sont distribuées dans l’angle solide d’expansion. Considérons, l’angle particulier d’expansion

θ, la densité de courant mesurée en champ nul à cet angle est :
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j ( t ) n ( t )ev ( t )θ θ θ= , (7)

où n ( t )θ  est la densité volumique de particules à l’angle θ et au temps t et v ( t )θ  la vitesse

correspondante des particules. Sous champ magnétique, les mêmes particules contribuent à la

densité de courant ,Hj ( t )θ  qui vaut :

,H ,H ,Hj ( t ) n ( t )ev ( t )θ θ θ= , (8)

où ,Hn ( t )θ  et ,Hv ( t )θ  sont les densités volumiques et vitesses des particules vues par la

sonde sous champ magnétique. À une distance fixe de la cible, les mêmes particules qui en

champ nul sont détectées au temps t avec la vitesse v ( t )θ , sont détectées au temps

t ' t / cosθ=  sous champ magnétique, avec la vitesse apparente ,Hv ( t ') v ( t )cosθ θ θ= . Il est

donc pratique pour le calcul de faire une correspondance entre les temps t en champ nul et t’

sous champ magnétique. En vue de comparer ,Hn ( t ')θ  et n ( t )θ , nous remarquons d’abord

que, en raison de la différence des vitesses en champ nul et sous champ, ces deux densités au

même temps t, sont reliées par :

,Hn ( t ) n ( t ) / cosθ θ θ= . (9)

Considérant que ,H ,Hn ( t') / n ( t ) t / t 'θ θ = , on en déduit :

,Hn ( t ') n ( t )θ θ= . (10)

Des diverses relations ci-dessus, on déduit la densité de courant en champ magnétique

intégrée sur tous les angles, Hj ( t ')  :

Hj ( t ') j ( t ' t / cos )cos sin dθθ
θ θ θ θ= =∫ . (11)

(On vérifie que ,Hj ( t ')dt' j ( t )dtθ θ=  ; nous aurions pu arriver directement à

l’expression (11) en utilisant cette relation fondamentale des fonctions de distribution).

Nous avons utilisé les courbes j ( t )θ  expérimentales obtenues à 4 angles particuliers

avec le plasma Cu, pour tracer des courbes phénoménologiques j ( t ')θ . La densité de courant

Hj ( t ')  alors obtenue par intégration est tracée sur la Fig. 26. En l’absence de données

expérimentales sous champ caractérisant un plasma Cu, la densité de courant Hj ( t ')  a été

comparée à celle obtenue avec Fe, élément dont la masse atomique est proche de celle de Cu.
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Les 2 courbes sont extrêmement similaires, elles se distinguent des courbes I(t) en

champ nul par une augmentation importante du signal aux temps de vol de l’ordre de 20 µs. À

ce temps, le signal sous champ représente 20 % du signal maximal, il n’en représente que 3 %

en champ nul. Cette augmentation du signal a deux causes : d’une part, la diminution de

l’énergie des espèces lorsque l’angle θ augmente, d’autre part le fait que la vitesse mesurée

selon l’axe du champ est la projection de la vitesse vraie à l’angle θ.

L’accord entre la variation temporelle expérimentale, sous champ, du courant ionique à

saturation et  la variation de ce courant calculée à partir des données expérimentales en champ

nul, implique que le mécanisme d’expansion n’est pas profondément influencé par le champ.

La similitude des valeurs de Te, obtenues sous champ en en champ nul, nous a amené au

paragraphe précédent à la même conclusion.

0 20 40 60 80

0.0

0.5

1.0

 

 I (u.a.)

t (µs)

 Cu, calcul sous B déduit des mesures B = 0 T
    O    Cu, expérience B = 0 T 

 Fe, expérience B = 5 T

Fig. 26 : Comparaison des

distributions de courant mesurées

sous champ et en champ nul ; ainsi

que calculées, sous 5 T, à partir des

mesures en champ nul.

Rayon de Larmor :

Les mesures de la variation angulaire du signal en champ nul, jθ (t), nous donnent accès,

lors des mesures sous champ magnétique, à la vitesse transverse à B . Pour θ et t donnés,

celle-ci s’exprime, sur la base de la relation (7) :

,
j ( t )v sin

n ( t )e
θ

θ
θ

θ⊥ = . (12)

Toutes les espèces qui se déplacent avec une même vitesse selon l’axe cible-sonde (c’est à

dire qui arrivent sur la sonde à un même temps t’), se trouvent dans la même région du

plasma. Au début de l’expansion, les densités sont de l’ordre ou supérieures à 1026 m-3 et les
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libres parcours moyens ions-ions et ions-atomes sont inférieurs au mm (voir Chapitre 2). Nous

pouvons donc supposer qu’à travers les collisions correspondantes, la composante transverse

de l’énergie cinétique est redistribuée entre tous les ions d’une région du plasma. La vitesse

quadratique moyenne, au temps t’, intégrée sur tous les angles, s’exprime donc :

2 3v ( t ') v ( t ')sin dθθ
θ θ⊥ = ∫ , (13)

et la vitesse quadratique intégrée sur les temps est :

2 2
t'

1v v ( t ')
t '⊥ ⊥= ∫ . (14)

La racine carrée de 2v⊥  vaut i0.38 v× , la vitesse moyenne selon l’axe d’expansion. Dans

le cas de Cu, elle est de l’ordre de 0.34×104 m s-1. Le rayon de Larmor calculé varie de 2 cm

sous 0.1 T à 0.4 mm sous 5 T (RL représenté sur les photos de la Fig. 2 p. 106).

Du point de vue expérimental, le champ magnétique bloque l’expansion

tridimensionnelle du plasma. Dans un tel cas, la taille du dépôt sur le substrat dépend de 2

paramètres : la taille du spot laser sur la cible et la valeur du rayon de Larmor. Le plus grand

des deux doit être déterminant. Sous 0.1 T, c’est le cercle de Larmor, en champs plus intenses,

c’est la taille du spot. Sous 1 - 2 T, la tâche observée correspond approximativement à la taille

du spot laser. Sous 0.1 T, la tâche paraît plus petite que le cercle de Larmor, sous 5 T, elle

paraît plus petite que le spot laser. Dans ces deux cas, le dépôt est peu épais : sous 0.1 T, parce

que le confinement par le champ n’est pas très important, sous 5 T sans doute en raison de

phénomènes de recombinaison associés à la forte densité du plasma dans ce cas (voir

Paragraphe IV.4 p. 132). Lorsque les dépôts sont peu épais, le rayon apparent peut être plus

petit que le rayon réel du fait que l’absorption varie exponentiellement avec l’épaisseur de la

couche.

IV.3.3 Liens entre densités de courant en fonction du temps et densités

en fonction de l’énergie

En champ nul, les énergies cinétiques des ions ont été simplement déduites de la mesure

de leurs temps de vol. Nous avons appliqué la même approche sous champ magnétique, ce qui

revient à négliger le terme d’énergie transverse. Celle-ci représente 15 % en moyenne de

l’énergie, comme nous venons de le montrer ci-dessus.
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Les courbes de temps de vol Ii,sat(t) du courant ionique de saturation, transformées en courbe

Ii,sat(E) en fonction de l’énergie cinétique, Ei, sont présentées pour 0.8 T et 5 T sur la Fig. 27.

La Fig. 28 compare les distributions énergétiques du fer et du platine sous un même champ, et

la Fig. 29 compare les distributions énergétiques sous 0 T et sous 5 T. On remarque la

proportion non négligeable d’ions d’énergie < 10 eV sous un champ magnétique de 5 T 

(Fig. 29). C’est une autre manifestation de la différence entre les énergies des espèces

collectées sous 0.8 T et 5 T respectivement. Les énergies moyennes déduites de la Fig. 27 sont

rassemblées dans le Tab. 5.
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Fig. 27 : Distribution énergétique de Fe+ et Pt+ pour Vb = − 80 V. F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.

(a) B = 0.8 T et (b) B = 5 T.
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Fig. 28 : Comparaison des distributions énergétiques de Fe+ et Pt+ pour Vb = − 80 V. F = 0.9 J cm-2 et

dcible-sonde = 10 cm. (a) B = 0.8 T et (b) B = 5 T. Les courbes du platine sont normalisées en surface sur

celles du fer.
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Fig. 29 : Comparaisons des distributions énergétiques des ions fer et platine sous B = 0 T et B = 5 T.

Les courbes à 0 T sont normalisées en surface sur celles de 5 T. Vb = − 80 V, F = 0.9 J cm-2 et

dcible sonde = 10 cm.

0 T 0.8 T 5 T

Fe+ 60 eV 60 eV 25 eV

Pt+ 60 eV 60 eV 30 eV

Tab. 5 : Énergies moyennes des ions des plasmas de fer et platine, sous divers champs magnétiques.

F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm. Ces énergies sont calculées graphiquement, en prenant comme

valeur d’énergie moyenne celle correspondant à la moitié de l’aire sous la courbe.

Nous avons lié au chapitre précédent (Chapitre 3 Paragraphe IV.3.3 p. 89), la

température électronique initiale à l’énergie cinétique par la relation : B e ck T E 3= . Les

valeurs de la température initiale ainsi déduite sont de l’ordre de Te,i ≈ 10×104 K, moitié de

celles déduites en champ nul, représentative des ions qui se détendent selon l’axe cible-

substrat. Cette valeur est en bon accord avec celles généralement reportées pour des plasmas

générés par laser.

IV.4 Recombinaison et fraction ionique initiale

Sous champ magnétique, le taux de dépôt, déduit des mesures de pesées du substrat //,

diminue lorsque la distance cible-substrat augmente (Fig. 5 p. 108). La matière qui n’arrive

pas sur le substrat // est récoltée sur le substrat ⊥, comme l’établit le fait que le nombre total

d’espèces déposées, Ntot, est constant (Fig. 4 p. 108). Dans des conditions de dépôt classiques,
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les espèces évaporées sont distribuées à l’intérieur d’un certain angle solide. La fraction de cet

angle interceptée par un substrat de dimension donnée diminue lorsque le distance cible-

substrat augmente, ce qui rend directement compte de la diminution du taux de dépôt.

Cependant, dans le cas présent, dès que le champ appliqué est supérieur à B ≈ 1 T, la grande

majorité du dépôt apparent sur le substrat // est restreinte dans un angle solide qui est

intégralement intercepté par le substrat. Le dépôt sur le substrat // devrait donc être constant.

Ceci nous a amené à attribuer la diminution du taux de dépôt à des phénomènes de

recombinaison.

Pour quantifier ce phénomène, nous supposons que le dépôt sur le substrat représente la

fraction ionique totale. Deux hypothèses sont sous-jacentes : (1) aucun ion ne peut échapper

au champ magnétique et (2) une fraction négligeable des atomes neutres issus de la

recombinaison se déposent sur le substrat qui n’intercepte qu’une faible fraction de l’angle

solide au sein duquel ceux-ci sont distribués. Soit I
0τ , le temps caractéristique de

recombinaison des ions de type I (I = Al, Cu ou Mo), supposé indépendant du temps de

mesure. Au temps t, le nombre total d’ions détectés I
iN ( t )  vaut :

I
0tI I

i iN ( t ) N (0 )e τ−= , (15)

où I
iN (0 )  est le nombre total d’ions à l’instant initial. Considérant de plus que l’expansion se

fait à vitesse constante, vI, les temps peuvent être remplacés par des distances : Id v t=  et

I I
0 0d v τ= , où I

0d  représente la distance caractéristique de recombinaison d’un ion de type I.

La relation (15) peut être réexprimée sous la forme :

I
0d dI I

i iN ( d ) N (0 )e−= . (16)

En introduisant le dépôt total, pour chaque type d’ion, I
TN , on arrive à :

I I
i i

I I I
T T 0

N ( d ) N (0 ) dln ln
N N d

= − . (17)

I
i

I
T

N ( d )ln
N

est tracé en fonction de d (≡ dcible-substrat) pour les 3 éléments, Al, Cu et Mo sur la

Fig. 30 (p. 135). À la précision des résultats, les variations observées peuvent être considérées

comme linéaires et la pente des droites ainsi obtenues ne dépend pas de la densité d’énergie.
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Cette pente donne accès à la distance de recombinaison, I
0d . Pour les 3 éléments Al, Cu et

Mo, les valeurs de I
0d  sont reportées dans le Tab. 6.

Al Cu Mo
I
0d  (cm) 38 38 19

Vitesse supposée (m s-1) 104 0.66×104 0.5×104

I
0τ  (µs) 38 57 38

I
if (0 ) à 1 J cm-2 0.25 0.4 0.4

I
if (0 ) à 2.5 J cm-2 0.5 0.75 0.85

I
if (0 ) à 5 J cm-2 0.65 0.95 1

Tab. 6 : Distance de recombinaison, vitesse, temps de recombinaison et fraction ionique initiale des

plasmas Al, Cu et Mo. B = 5 T.
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Fig. 30 : Logarithme népérien du taux de dépôt

normalisé (mesurés par pesée sous B = 5 T) en

fonction de dcible-substrat, pour différentes densités

d’énergie, des plasmas Al, Cu et Mo.

Les vitesses d’expansion moyennes supposées ont été déduites de la mesure de signaux

à la sonde de Langmuir, semblables à celles que nous avons reportées pour Fe et Pt, non

décrites dans ce chapitre en raison de leur caractère fragmentaire. Les temps de

recombinaison, I
0τ , alors déduits sont de l’ordre de 40 - 50 µs. L’ordonnée à l’origine des

droites représentées sur la Fig. 30, donne la fraction ionique initiale, I I I
i i Tf (0 ) N (0 ) N= .

Elle est reportée aussi dans le Tab. 6 aux différentes densités d’énergie de mesure.

La mise en évidence de phénomènes de recombinaison nous a surpris au premier abord.

En champ nul, nous avions observé en effet que les taux de recombinaison étaient supérieurs

aux temps caractéristiques de nos expériences (Chapitre 3 Paragraphe IV.3.2 p. 88). Mais les

densités de plasmas sous champ magnétique, de 1019 à 1020 m-3, sont environ de 2 ordres de
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grandeur supérieures à celles en champ nul. Or, le temps d’échange associé à la

recombinaison à trois corps varie comme 9 2 2
c e eT nτ ∝ . Sous champ magnétique, pour une

même température électronique, il est divisé par un facteur de l’ordre de 104. La variation

théorique de τc en fonction de ne est représentée sur la Fig. 31 (il s’agit d’une autre

présentation de la Fig. 4 du Chapitre 2 p. 41). Supposant une densité de 5×1019 m-3, un temps

de recombinaison de 50 µs est obtenu pour une température électronique proche de 0.3 eV.

Une telle valeur est compatible avec celles que nous avons obtenues en champ magnétique

nul (voir Paragraphe IV.3.1 p. 126).
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Fig. 31 : Temps d’échange associé à

la recombinaison à trois-corps, τc

(en s), en fonction de la densité du

plasma (m-3), pour des valeurs de Te

de 0.2 (n°1), 0.3 (n°2), 0.4 eV (n°3)

et 0.5 eV (n°4).

Expérimentalement, la densité expérimentale du plasma est approximativement

proportionnelle au carré de l’irradiance, I (voir Chapitre 3 Fig. 17 p. 81). Considérant que Te

est approximativement proportionnel à I1/2 (voir Chapitre 2 relation (1) p. 36), on déduit que

τc ∝ I 0.25. Entre 5 J cm-2 et 2.5 J cm-2, la variation de pente calculée est de 20 %, entre 5 J cm-2

et 1 J cm -2 elle est de 50 %. L’imprécision des mesures ne permet pas de révéler de telles

variations.

La variation de la fraction ionique initiale, I
if (0 ) , en fonction de la densité d’énergie,

est présentée sur la Fig. 32 pour les 3 éléments Al, Cu et Mo. I
if (0 )  dépend beaucoup de la

densité d’énergie du faisceau. Aux densités d’énergie les plus faibles, la variation du taux

d’ionisation d’un élément à l’autre doit être rapprochée de la différence entre seuils

d’ionisation, nécessairement liés aux variations des seuils d’ablation. Aux fortes densités

d’énergie, la fraction ionisée est très importante. On peut rapprocher les différences observées
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entre éléments de l’observation que la fraction ionique augmente lorsque la volatilité de

l’éléments décroît [6] (voir Chapitre 3 Paragraphe IV.1 p. 76).

Les valeurs de fraction ionique initiale varient de 0.2 pour Al, sous 1 J cm-2, à 1 pour Mo

et sous 5 J cm-2. Ces valeurs de fractions ioniques sont de l’ordre de grandeur de celle

reportées dans la littérature (voir Chapitre 2 Paragraphe II.4 p. 44 et ses références, comme

par exemple [9] [10]). Elles impliquent que le taux d’ionisation n’est pas fortement altéré par

l’application d’un champ magnétique et qu’une forte densité d’énergie incidente est

indispensable pour atteindre de forts taux d’ionisation. Aux premiers stades de l’expansion,

durant lesquels le taux d’ionisation est défini, l’expansion est essentiellement

unidimensionnelle, perpendiculaire à la cible. À ce stade, le champ magnétique ne joue pas

sur les processus d’expansion, ce qui explique le résultat observé.
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Fig. 32 : Dépendance en densité d’énergie de la

fraction ionique initiale des plasmas Al, Cu et Mo.

L’analyse présentée dans ce paragraphe repose sur l’hypothèse que les temps de

recombinaison ne dépendent pas du temps de mesure. Nous considérons une fois encore que
1

e eT nγ −∝ . Supposant que γ = 1.25 (voir Chapitre 3 Paragraphe IV.3.6 p. 93), on en déduit

que τc est approximativement proportionnel à 0.25
en . Négligeant l’expansion transversale au

champ magnétique, la densité décroît d’un facteur 4 lorsque la distance augmente de

7 à 30 cm, et τc devrait être divisé d’un facteur 1.4. Comme nous l’avons vu ci-dessus, une

telle variation du temps de recombinaison peut être raisonnablement négligée en raison de la

faible précision de ces mesures.
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V CONCLUSION

Les résultats présentés dans ce chapitre constituent la première caractérisation, à notre

connaissance, de plasmas générés par laser sous des champs magnétiques intenses, supérieurs

à 1 T. Nous nous sommes fondés sur de simples mesures de pesées et avons su utiliser une

sonde de Langmuir pour nos caractérisations. Le confinement de la matière par le champ

magnétique facilite en fin de compte la détermination de plusieurs paramètres physiques.

Nous avons obtenu en particulier le taux de dépôt par impulsion, l’énergie moyenne des

espèces évaporées et les paramètres représentant, au premier ordre, la température du plasma

et les effets de recombinaison.
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Dans le cadre de ce travail, j’ai étudié les propriétés de plasmas obtenus par dépôt laser

pulsé. En champ magnétique nul, l’examen de matériaux divers m’a permis de mettre en

évidence des comportements de caractère général. Les seuils et taux d’ablation sont au

premier ordre liés à la valeur de la température de fusion des éléments. Les autres propriétés

du plasma ne dépendent que peu de la nature des éléments en jeu. Dans nos conditions

expérimentales, l’expansion peut être considérée comme inertielle. L’énergie moyenne des

ions est comprise entre 60 eV et 100 eV et leur vitesse est proportionnelle à I1/4 / A1/2, en

accord avec la théorie dans le régime de très forte irradiation. En considérant que l’énergie

cinétique des ions trouve son origine dans l’énergie thermique initiale des constituants du

plasma, nous avons déduit la valeur de la température électronique au début de l’expansion et

nous sommes ainsi remontés à la valeur de la constante adiabatique γ. Une même valeur de

γ (= 1.2) a été déduite de l’analyse de la distribution angulaire de l’expansion dans le modèle

de Anisimov. La réduction de γ par rapport à la valeur 5/3 a été attribuée aux mécanismes

possibles d’excitation et recombinaison du plasma, en particulier aux premiers stades de

l’expansion.

J’ai développé un montage original qui a permis, pour la première fois, de caractériser

des plasmas générés par laser dans des champs magnétiques intenses jusqu’à 5 T. Un très fort

confinement du plasma a été obtenu. Dans les meilleures conditions, une fraction qui

représente jusqu’à 75 % de l’ensemble de la matière évaporée est déposée sur un substrat de

3.5 cm de diamètre, placé à une distance de 7 cm de la cible. J’ai analysé le fonctionnement

d’une sonde de Langmuir en champ très intense. L’information la plus importante apportée

par la sonde est celle du courant ionique à saturation. On en déduit directement quelle est la

quantité de matière évaporée à chaque impulsion laser. La collection par la sonde de toutes les

espèces contenues dans le plasma donne accès à son énergie moyenne. Celle-ci est environ la

moitié de l’énergie moyenne des ions qui, en champ nul, sont détectés face à la cible. La

température initiale du plasma a été déduite selon la même méthode qu’en champ nul, elle est

de l’ordre de 10 eV, en très bon accord avec les modèles théoriques. La température

électronique, déduite des mesures de sonde de Langmuir, est proche de celle obtenue en

champ nul. Ceci implique que les mécanismes d’expansion ne sont pas fortement altérés sous

champ magnétique. Ce résultat justifie la méthode utilisée pour relier la distribution en

énergie des espèces aux distributions obtenus en champ nul, selon les diverses directions

d’expansion. Aux temps caractéristiques de 1 µs à 50 µs, j’ai montré que les phénomènes de
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recombinaison des ions n’étaient pas négligeables alors qu’ils le sont en champ nul. J’ai relié

ce phénomène à la plus grande densité des plasmas obtenue sous champ magnétique.

La meilleure compréhension des mécanismes régissant le comportement des plasmas

générés par laser, nous a permis de proposer une approche originale d’élaboration de dépôts

directement structurés. La description de cette méthode est présentée dans une annexe

confidentielle. Une demande de brevet est en cours.

Le dépôt laser pulsé est une technique de préparation de films utilisée en laboratoire en

raison de sa flexibilité et de la possibilité d’élaborer des matériaux de natures diverses. Par la

possibilité d’augmenter considérablement les taux de dépôt et celle de réaliser des dépôts

directement structurés, nos résultats devraient permettre à cette technique de se développer

encore. Avec la disponibilité de lasers de plus en plus puissants, des utilisations industrielles

pour des applications particulières sont peut-être envisageables, par exemple pour la

réalisation directe de micro-systèmes incluant un nombre divers d’éléments de fonctionnalités

différentes.
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I(t)

Les courbes I(t) (0 µs < t < 40 µs) du courant détecté par la sonde de Langmuir en

fonction du temps de vol, t, ont été mesurées pour différentes tensions fixes, Vb, appliquées à

la sonde, comprises entre + 80 V et − 80 V (Fe et Pt) ou entre + 30 V et − 30 V (Al, Cu et

Mo). t = 0 µs correspond au moment où le faisceau laser irradie la cible de fer. L’ensemble

des courbes I(t) obtenues est présenté sur les Fig. 1 à Fig. 10 (p. 170 à p. 179), pour des

distances cible-sonde de 10 cm pour les plasmas de fer et platine et de 15 cm pour les plasmas

d’aluminium, cuivre et molybdène. Sur chacune de ces figures, les graphes (a) et (b)

représentent le courant électronique collecté par la sonde selon Vb > 0 et les graphes (c) le

courant ionique en fonction de Vb < 0. Les courbes I(t) du fer sont présentées dans le

Chapitre 3 Paragraphe IV.2 (Fig. 14 p. 78).
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Fig. 1 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de platine pour Vb

variant de + 80 V à − 80 V. F = 0.9 J cm-2, d cible-sonde = 10 cm.
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Fig. 2 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma d’aluminium pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 1 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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Fig. 3 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma d’aluminium pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 2.5 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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Fig. 4 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma d’aluminium pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 5 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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Fig. 5 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de cuivre pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 1 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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Fig. 6 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de cuivre pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 2.5 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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Fig. 7 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de cuivre pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 5 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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Fig. 8 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de molybdène pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 1 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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Fig. 9 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de molybdène pour Vb

variant de + 30 V à − 30 V. F = 2.5 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.



Données Mesurées par la Sonde de Langmuir en Champ Magnétique nul

179

0 10 20 30
-0.3

-0.2

-0.1

0.0

 

 

t (µs)

I (A)

 Vb = + 2 V
 Vb = + 3 V
 Vb = + 4 V
 Vb = + 5 V
 Vb = + 6 V
 Vb = + 8 V
 Vb = + 10 V
 Vb = + 15 V
 Vb = + 20 V
 Vb = + 30 V

Mo, F = 5 J cm-2

(a)

0 10 20 30

-0.03

-0.02

-0.01

0.00

 

 I (A)

t (µs)

Mo, F = 5 J cm-2

 Vb = + 1.0 V
 Vb = + 1.1 V
 Vb = + 1.2 V
 Vb = + 1.3 V
 Vb = + 1.4 V
 Vb = + 1.5 V
 Vb = + 1.6 V
 Vb = + 1.7 V
 Vb = + 1.8 V
 Vb = + 1.9 V
 Vb = + 2 V

 Vb = 0 V
 Vb = + 0.1 V
 Vb = + 0.2 V
 Vb = + 0.3 V
 Vb = + 0.4 V
 Vb = + 0.5 V
 Vb = + 0.6 V
 Vb = + 0.7 V
 Vb = + 0.8 V
 Vb = + 0.9 V

(b)

0 10 20 30

0.00

0.01

0.02

 

 
 Vb = 0 V
 Vb = - 0.1 V
 Vb = - 0.2 V
 Vb = - 0.3 V
 Vb = - 0.4 V
 Vb = - 0.6 V
 Vb = - 0.8 V
 Vb = - 1 V
 Vb = - 3 V
 Vb = - 5 V
 Vb = - 10 V
 Vb = - 25 V
 Vb = - 30 V

t (µs)

I (A) Mo, F = 5 J cm-2

(c)

Fig. 10 : Signaux recueillis par la sonde de Langmuir immergée dans un plasma de molybdène pour

Vb variant de + 30 V à − 30 V. F = 5 J cm-2, d cible-sonde = 15 cm.
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I(Vb)

Les courbes I(Vb) à différents temps de vol, ont été déduites de l’ensemble des courbes

I(t). Les courbes I(Vb) obtenues sont présentées sur les Fig. 11 à Fig. 15 (p. 180 à p. 183), à

des temps de vol représentatifs des systèmes.
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Fig. 11 : I(Vb) pour le plasma Al, à t = 5 µs et des

densités d’énergie de (a) 1 J cm-2, (b) 2.5 J cm-2 et

(c) 5 J cm-2. dcible-sonde = 15 cm.



Données Mesurées par la Sonde de Langmuir en Champ Magnétique nul

181

-30 -20 -10 0 10 20 30

0.000

0.001

0.002

0.003

0.004

0.005

 

 I (A) Cu, F = 1 J cm-2, t = 5 µs

Vb (V)

(a)

-30 -20 -10 0 10 20 30

0.00

0.01

0.02

0.03

0.04

0.05

 

 I (A)

Vb (V)

Cu, F = 2.5 J cm-2, t = 5 µs

(b)

-30 -20 -10 0 10 20 30

0.0

0.1

0.2

0.3

 
 I (A)

Vb (V)

Cu, F = 5 J cm-2, t = 5 µs

(c)

Fig. 12 : I(Vb) pour le plasma Cu, à t = 5 µs et des

densités d’énergie de (a) 1 J cm-2, (b) 2.5 J cm-2 et

(c) 5 J cm-2. dcible-sonde = 15 cm.
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Fig. 13 : I(Vb) pour le plasma Mo, à t = 10 µs et

des densités d’énergie de (a) 1 J cm-2, (b)

2.5 J cm-2 et (c) 5 J cm-2. dcible-sonde = 15 cm.
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Fig. 14 : I(Vb) pour le plasma Fe, à des temps de

vol de (a) 5 µs, (b) 10 µs et (c) 20 µs.

F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.

Fig. 15 : I(Vb) pour le plasma Pt, à des temps de

vol de (a) 10 µs, (b) 15 µs et (c) 30 µs.

F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.
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ln(Ie(Vb))

La contribution du signal ionique a été retranchée aux données I(Vb) selon la procédure

décrite au Chapitre 3 Paragraphe III.2 (p. 69). À titre d’exemple, les variations déduites du

logarithme du courant électronique, ln(Ie), en fonction de Vb sont présentées sur les Fig. 16 et

Fig. 17, pour le fer (t = 4 µs) et le platine (t = 10 µs).
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Fig. 16 : lnIe(Vb) pour le plasma Fe, à un temps de

vol de 4 µs. F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.

Fig. 17 : lnIe(Vb) pour le plasma Pt, à un temps de

vol de 10 µs. F = 0.9 J cm-2 et dcible-sonde = 10 cm.



ANNEXE B :

TECHNIQUES DE CARACTÉRISATION

STRUCTURALE ET MAGNÉTIQUE



Techniques de Caractérisation Structurale et Magnétique

186



Techniques de Caractérisation Structurale et Magnétique

187

Microscopie électronique à balayage (MEB)

Le microscope électronique à balayage utilisé est de type JEOL 4002 (Laboratoire de

Cristallographie, CNRS-Grenoble), d’énergie 1 - 20 keV. Le faisceau d’électrons produit par

le chauffage du filament d’un canon à électrons est accéléré entre l’anode et la cathode par

une différence de potentiel (500 V - 30 kV). Le faisceau d’électrons est focalisé sur

l’échantillon par des bobines de champ magnétique (« lentilles magnétiques »). Les électrons

secondaires issus du matériau, suite à l’interaction avec les électrons incidents, sont collectés

par un détecteur. L’image obtenue sur l’écran du microscope est le signal en chaque point

(x, y) du champ balayé sur la surface de l’échantillon.

La fonction de microanalyse X (EDX, Energy Dispersive X-ray spectroscopy) permet

une évaluation quantitative de la composition chimique à partir du spectre de fluorescence X

émis par un échantillon exposé au faisceau d’électrons. La profondeur sondée par cette

technique est d’environ 1 µm. La résolution maximale de l’appareil est de l’ordre de 500 nm.

Les matériaux magnétiques ne facilitent pas les observations par MEB. Les champs de fuite

de l’échantillon peuvent perturber les trajectoires des électrons et abaissent ainsi la résolution.

Dernièrement, le CRTBT (CNRS - Grenoble) a fait l’acquisition d’un MEB équipé

d’une sonde de type FET (Focalised Electron Transmission). La résolution de cet appareil est

bien supérieure. Il est possible de distinguer des épaisseurs de couches de l’ordre de 50 nm.
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Mesures d’aimantation

Les mesures d’aimantation ont été effectuées sur le magnétomètre à échantillon vibrant

(VSM), de type Oxford 8000, du laboratoire. Il s’agit d’une technique de magnétométrie par

mesure macroscopique de flux. L’appareil possède une valeur maximale de champ

magnétique de 8 T (l’axe du champ magnétique est vertical) et la gamme de températures est

de 2 K à 300 K. Dans ce type de mesures, la canne porte-échantillon est soumise à des

vibrations de faibles amplitudes (1.5 mm) selon l’axe vertical (environ 57 Hz). La fréquence

du courant induit est identique à celle de l’oscillateur et son amplitude proportionnelle à

l’aimantation de l’échantillon. Une amplification à détection synchrone permet l’élimination

d’une grande partie du bruit et délivre un signal continu. La sensibilité du signal est de l’ordre

de 10-8 A m2 (10-5 uem). Les mesures par VSM requièrent un centrage de l’échantillon pour

obtenir un signal maximum par rapport à l’amplitude de vibration. Les dimensions des

échantillons ne peuvent guère excéder le millimètre.





Étude de plasmas générés par laser, soumis à des champs magnétique
et électrique. Utilisation possible en techniques de dépôts.

Les propriétés de plasmas générés par laser ont été étudiées. Dans nos conditions
expérimentales et quelques soient les éléments analysés (Al, Cu, Fe, Mo, Pt), la majorité des
espèces évaporées sont des ions, d’énergies typiques de 60 eV à 100 eV. Du fait des
mécanismes d’excitation et recombinaison, la constante adiabatique qui gouverne la détente
du plasma (température, distribution angulaire) est de l’ordre de 1.2, inférieure à la valeur 5/3
caractéristique d’un gaz monoatomique.

Un fort confinement du plasma est obtenu sous un champ magnétique, B, jusqu’à 5 T.
La température initiale du plasma alors déduite est de l’ordre de 105 K. Au premier ordre, la
distribution énergétique n’est pas modifiée par le champ. Du fait de la forte densité du plasma
résultant du confinement, les phénomènes de recombinaison ne sont pas négligeables.

Une méthode originale d’élaboration de dépôts directement structurés a été proposée,
associant les effets combinés, sur un plasma, de champs magnétique et électrique.

Mots clefs : Dépôt laser pulsé, Élaboration de film, Plasma, Sonde de Langmuir,
Mécanismes d’expansion, Champ magnétique, Confinement, Champ électrique,
Gaine plasma, Température électronique, Énergie ionique, Distribution angulaire.

Study of laser generated plasmas, submitted to magnetic and electric
fields. Possible use in deposition techniques.

The properties of laser generated plasmas have been studied. In the considered
experimental conditions and for all studied elements (Al, Cu, Fe, Mo, Pt), the majority of the
evaporated species are ions, with typical energies in the range 60 eV - 100 eV. Due to
excitation and recombination mechanisms, the adiabatic constant which governs expansion
(temperature, angular distribution) is around 1.2, less than the value 5/3 expected for a
monoatomic gas.

Strong plasma confinement is obtained under a magnetic field, B, of up to 5 T. The
initial plasma temperature then deduced is of the order of 105 K. To first order, the ion energy
distribution is not affected by the field. Due to the high plasma density resulting from
confinement, recombination effects are significant.

An original approach for the preparation of directly structured materials has been
proposed which associates the effects of magnetic and electric fields on plasmas.

Keywords : Pulsed laser deposition, Film preparation, Plasma, Langmuir probe,
Expansion mechanisms, Magnetic field, Confinement, Electric field, Plasma sheath,
Electronic temperature, Ionic energy, Angular distribution.


