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INTRODUCTION

Des lasers de plus en plus puissants sont utilisés pour beaucoup d’applications
modernes. C’est le cas dans le domaine des matériaux (usinage, percage, soudure
par laser, dépots de couches par ablation laser, marquage de guides d’onde par la-
ser femto-seconde. .. ), dans le domaine de la biologie (spectroscopie par exemple)
mais également dans celui de la médecine (découpe et réparation chirurgicale)
et plus généralement dés que 'on cherche & confiner de la lumiére dans de pe-
tites structures (fibres optiques, micro-composants optiques). Or, lorsque 'on
augmente la densité d’énergie du laser dans un matériau, on peut tout d’abord
observer des effets réversibles comme des échauffements qui peuvent provoquer
des contraintes, des déformations ou bien des effets non linéaires. Si 'on aug-
mente encore la quantité de lumiére (soit en augmentant 'intensité initiale, soit
en focalisant le faisceau laser sur sa cible), il se produit alors des effets irréver-
sibles : fusion, vaporisation, craquelures, brisures, éclats, cratéres, décollements
des couches. .. Ces modifications permanentes du matériau sont définies comme
I’endommagement laser. Ces effets sont mis & profit pour les applications de type
"découpe" par exemple, mais constituent une limitation lorsque 1'on souhaite
conserver les performances d’un systéme sous flux laser. Cette conservation d’in-
tégrité est indispensable pour les systémes optiques. L’endommagement laser est
dans ce cas un phénomeéne limitant le fonctionnement du composant optique.
Dés l'invention des lasers, ces phénoménes ont été constatés, et de nombreuses
recherches ont été effectuées sur ce sujet depuis plus de 30 ans. De plus, la mise
en ceuvre de grands projets ayant pour but de réaliser la fusion inertielle (projets
Laser Méga Joule et National Ignition Facility) ou la séparation isotopique par
laser (SILVA) a largement contribué a stimuler la communauté pour tenter de
résoudre les problémes de tenue au flux des composants optiques. Il faut constater
aujourd’hui, que malgré de grandes avancées technologiques permettant une aug-
mentation de la tenue au flux, nombre de questions concernant les mécanismes
liés & 'endommagement laser ne sont pas résolues.

Dans ce contexte, la thématique "endommagement laser" a été développée au
sein de I'Institut Fresnel depuis 1996 et une premiére thése a été soutenue en 1998
sur ce sujet par P. Volto [1], qui a permis I'introduction d’une nouvelle culture
au laboratoire.
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INTRODUCTION

L’étude réalisée dans la thése que nous présentons ici concerne plus particuliére-
ment la compréhension des mécanismes d’endommagement laser dans les verres
et les couches minces en régime nanoseconde. L’objectif est de développer de
nouveaux outils théoriques et expérimentaux pour la compréhension de ces phé-
nomenes.

Nous présenterons tout d’abord dans le chapitre 1, un état de I'art du sujet.
Dans cette partie, nous expliciterons ce qu’est I’endommagement laser et com-
ment il se mesure. Au travers d’'une étude bibliographique nous présenterons les
différents mécanismes associés a I’endommagement laser dans les composants op-
tiques. Nous nous intéresserons également aux propriétés et aux conditions de
fabrication des matériaux qui seront au coeur de notre étude.

Le chapitre 2 sera consacré a la métrologie de I'’endommagement laser. Dans
un premier temps nous ferons un état de la connaissance actuelle a propos de
I'influence des paramétres de tir sur le seuil d’endommagement laser. Puis nous
présenterons l'outil de diagnostic performant qui a été développé, permettant
notamment une détection trés sensible et localisée des modifications liées a l'ir-
radiation laser, associée a une mesure rigoureuse des paramétres de tir.

La suite (chapitre 3) sera consacrée a la modélisation, I’analyse et I'interpré-
tation des probabilités d’endommagement mesurées grace au dispositif expéri-
mental. Nous verrons comment ces données peuvent étre décrites par un modéle
basé sur ’hypothése de centres initiateurs de I’endommagement laser. Les cas de
tirs uniques et de tirs cumulés seront traités, sur la surface et dans le volume des
verres.

L’analyse morphologique des endommagements menée dans le chapitre 4 per-
mettra d’étudier les processus d’endommagement laser mis en jeu. Grace a |'utili-
sation d’un microscope a force atomique et d’un microscope Nomarski associés au
banc de tenue au flux, nous analyserons les mécanismes d’initiation et de crois-
sance de I’endommagement sur les surfaces et le volume des verres, ainsi que sur
des échantillons de silice contenant des nano-défauts introduits artificiellement.

Aprés avoir mis en évidence la présence de défauts précurseurs de I’endom-
magement laser et étudié les mécanismes par des techniques destructrices, nous
nous intéresserons a la mise en oeuvre de méthodes de détection non destructrices
dans le chapitre 5. Nous discuterons du double probléme localisation/détectivité
et moyennant certaines conditions sur la taille et 'indice complexe des particules,
nous montrerons comment dans les limites techniques actuelles, il est possible de
les détecter.

Dans le dernier chapitre, nous nous intéresserons au développement de tech-
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INTRODUCTION

niques photothermiques en régime pulsé, mais en étudiant un cas simple : celui
des matériaux fortement absorbants comme les métaux, qui sont utilisés pour
réaliser des absorbeurs de lumiére via des multicouches métal/diélectrique. Pour
cela, un modéle thermique adapté au cas des volumes ou des couches minces sera
présenté, et confronté aux mesures.
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Chapitre 1

RAPPEL BIBLIOGRAPHIQUE
SUR LES MECANISMES
D’ENDOMMAGEMENT LASER

L’endommagement des composants optiques sous flux lumineux in-

tense demeure un phénoméne mal compris, en dépit des efforts consen-
tis depuis plus de 30 ans par la communauté internationale. Ceci s’ex-
plique par la diversité des phénoménes physiques mis en jeu (fusion,
vaporisation, claquage diélectrique, ondes de chocs, plasma, contraintes
photo-induites, effets non-linéaires...) selon les conditions d’éclaire-
ment (laser continu, durées d’impulsion courtes (fs-ps) ou longues (ns-
us), taux de répétition, longueur d’onde. . .) et la nature des matériaux
(métaux, semi-conducteurs, diélectriques, cristaux, couches minces...).
A titre d’illustration, le congrés annuel "Laser-Induced Damage in Op-
tical Materials" publie depuis 1969 de volumineux proceedings recou-
vrant les progrés accomplis par les différentes équipes mondiales tra-
vaillant sur ces sujets.
Il n’est pas notre propos ici de résumer le détail de ces travaux basés
sur des approches microscopiques ou macroscopiques, théoriques ou
empiriques, mais nous proposons modestement quelques rappels bi-
bliographiques illustrant 1’absence de certitudes dans ce domaine d’ac-
tivité.



CHAPITRE 1. RAPPEL BIBLIOGRAPHIQUE SUR LES MECANISMES
D’ENDOMMAGEMENT LASER

1.1 Introduction

L’endommagement laser est défini comme une modification permanente de la

matiére, causée par une irradiation laser intense [2|. L’endommagement se ca-
ractérise le plus souvent par une détérioration physique du composant. Quelques
exemples sont donnés figure 1.1. Des modifications plus fines comme des chan-
gements d’indice de réfraction ou d’autres propriétés du matériau peuvent étre
considérées comme des endommagements pour certaines applications.
L’origine de ces endommagements est souvent liée & la présence de défauts ou
d’'impuretés sur lesquelles s’initie le processus d’endommagement. Ces méca-
nismes dépendent a la fois du matériau (structure, propriétés mécaniques et ther-
miques. .. ) et des paramétres de tir laser (durée d’impulsion, longueur d’onde. . . ).
L’objet de ce chapitre est donc de s’intéresser aux propriétés des différents maté-
riaux étudiés au cours de cette thése et aux mécanismes d’endommagement dans
ces matériaux.

Pour cela nous commencerons par présenter briévement les différents types
de lasers de puissance et leurs domaines d’applications. Puis nous décrirons les
différents matériaux utilisés dans le domaine des lasers, en nous intéressant plus
particuliérement aux verres qui sont au coeur de cette étude. Par la suite, nous
expliciterons précisément ce qu’est 'endommagement laser et quels sont les diffé-
rents procédés permettant de le mesurer. Pour finir, nous étudierons les différents
mécanismes associés a I’endommagement laser dans ces composants optiques, au
travers d’une étude bibliographique.
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20 pm
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100pm 100pum
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S50pm
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Cratére et brilure d’une Cratére sur la face avant
couche de SiOy (AFM)|1] d’un verre (AFM) [1]
Brisures dans le volume d’un verre Délamination sur la face arriére d’un verre

50 microns

50 microns

Brisures orientées, dans un cristal de KBr Brisures orientées, dans un cristal de NaCl

F1G. 1.1 - Exemples d’endommagements laser dans différents matériaux optiques,
observés par microscopie optique et microscopie a force atomique.
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1.2 Les lasers de puissance

Ce paragraphe a pour objectif de présenter succinctement les différents types
de lasers de puissance existant ainsi que leurs applications.
La figure 1.2 indique les différentes longueurs d’ondes de ces lasers. Leurs dif-
férentes caractéristiques, ainsi que les domaines d’applications trés divers, sont
recensés dans le tableau 1.1, en page suivante.

0.4 0.75
Ultraviolet | Visible Infrarouge

A
: ‘ (en pm)
0,266 | 0,337 (0,355 0,532 0,604 1,06 10,6
TAG N TAG(X3) TAG (X2) Ruhizs Nd:YAG CO;
&) 0,510 0,57%
0,124 0,249 0,308 0,354 N S
Ary ErF XeCl XeF Vapeurs de Cu
Excimeéres

F1G. 1.2 — Longueurs d’onde de quelques lasers de puissance

1.3 Les verres

La connaissance des conditions de fabrication et des propriétés des verres
s’avere indispensable pour la compréhension des mécanismes et de 1'origine de
I’endommagement dans ces composants.

1.3.1 Propriétés et Fabrication

Le verre est un corps solide, minéral, non cristallin, résultant du figement pro-
gressif de certaines substances apreés leur fusion. Son obtention peut étre décrite
d’une fagon simple (d’aprés [3]).

La majorité des composés minéraux forme, en fondant, un liquide de viscosité
trés faible. En refroidissant, ils cristallisent rapidement au passage du point de
fusion. Cependant, certaines substances donnent en fondant des liquides de vis-
cosité trés élevée. Un tel liquide, s’il est maintenu a une température inférieure
a son point de fusion, aura tendance a cristalliser lentement, la phase cristalline
étant thermodynamiquement la plus stable. Cependant, deux facteurs se com-
binent pour rendre possible une phase vitreuse : I’absence de nucléation du solide
prés du point de fusion et ’annihilation de la croissance des germes a plus basse
température (a cause d’une viscosité élevée). Pour une vitesse lente le matériau
va cristalliser, par contre pour une vitesse élevée, la viscosité, qui augmente avec

4
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la décroissance de la température, va devenir si élevée que le matériau va se figer
sous une forme amorphe. Le matériau ainsi obtenu aura toutes les caractéris-
tiques d’un solide, mais possédera comme les liquides le caractére désordonné de
la matiére.

Le figeage du liquide n’est pas le seul moyen d’obtention des verres, comme nous
allons le voir (partie 1.3.2).

1.3.2 La silice

La silice est un verre de composé Si0,. Elle est souvent appelée quartz fondu
(fused quartz) ou silice fondue (fused silica). Sa structure est composée de tétra-
édres (Si0,) qui forment un réseau tridimensionnel désordonné (figure 1.3).

eSioO

F1G. 1.3 — Représentation plane d’un réseau ordonné de SiO, (cristal de quartz)
et d’un réseau désordonné (verre). La quatriéme valence du silicium est & imaginer
au-dessus ou au dessous du plan de la figure (Image tirée du livre de H. Scholze[4]).

La silice peut étre obtenue par fusion du quartz suivant le processus de fu-
sion /refroidissement décrit précédemment. Mais également de maniére "synthé-
tique", par hydrolyse ou pyrolyse du SiCly, du SiH, (Silane), ou d’autres com-
posés Si-R, suivant les réactions suivantes (exemple donné pour le SiCly) :

SiCl, 4+ Oy 2 550, + Cl,

SiCl, + 05 P2, 550, + Cl,
SiCl, + Hy0 2%, 510, + HCI

Ce procédé permet d’obtenir une transmission étendue dans I'UV (cf annexe A.1).
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Les caractéristiques de deux types de ces verres qui ont été utilisés dans notre
étude sont données dans 'annexe A.1. Il s’agit de 1'Herasil (silice fondue) et du
Suprasil (silice synthétique), fabriqués par Heraeus.

1.3.3 Le BKY7 (borosilicate)

Le BKT est un verre fabriqué a partir d’'un grand nombre de composants. Il
contient un fort pourcentage de SiOy (70% a 80%), le reste de la composition
étant 7% a 13% d’oxyde de Bore (By03), 4% a 8% de NasO et K03, et 2% a
7% d’oxyde d’aluminium (AlyO3). L’adjonction de ces différents oxydes permet
de modifier les propriétés du verre.

Les différentes caractéristiques et propriétés de ce verre sont présentées en annexe
A2

1.3.4 Le polissage des verres

Le polissage des verres constitue une étape critique pour la tenue au flux des
composants. Le procédé le plus couramment utilisé consiste en une action abrasive
de la surface. Cette abrasion est réalisée grace a 'utilisation de différents produits
de polissage, permettant de travailler sur une couche hydratée en surface du verre.
De nombreuses étapes sont effectuées, avec des particules de plus en plus fines.
Pour le polissage final, des liquides contenant des particules calibrées d’alumine,
d’oxyde de Cérium...sont utilisés. Cette action abrasive entraine I’existence de
microcraquelures sous la surface, qui peuvent s’étendre jusqu’a une dizaine de
microns [5] (voir figure 1.4).

Endommagement surfacique

—L -
s e~

Endommagement sous la surface

F1G. 1.4 — Représentation schématique de la surface d’un verre aprés abrasion
(image tirée des travaux de Hed & al.|5])

De plus, des contaminants dus aux résidus de polissage peuvent polluer le
matériau en surface ou sur une faible profondeur|6].
La figure 1.5 représente 'image AFM de la surface d’un verre ayant une bonne
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tenue au flux, ainsi qu'un profil permettant d’observer la rugosité.

20 pm

10pm

Opm 0 4 8 12 16 20
O pm 10 pm 20 pm X (microns)

FiG. 1.5 — Image AFM et profil de la surface d’un verre de silice

De part I'aspect critique de I’étape du polissage pour la tenue au flux des com-
posants optiques, ce sujet fait 'objet de constantes recherches et d’améliorations,
comme en témoigne le nombre de brevets publiés sur ce sujet [7]. Des déve-
loppements récents ont notamment permis 1'utilisation de procédés de polissage
"ioniques" (un faisceau d’ions abrase la surface|6]). Cette technique permettrait
de réduire la contamination chimique de la surface.

Soulignons également qu’il est assez difficile d’obtenir des renseignements de la
part des polisseurs sur leur procédés. De ce fait, nous n’aurons pas toujours les
informations concernant cette étape, pour les verres que nous testerons.

1.4 Quelques définitions et notions dédiées au do-
maine d’étude

1.4.1 Définition de 'endommagement laser

Le critére d’endommagement laser définit le moment ou 'utilisateur considére
que son composant optique a subi une dégradation sous flux lumineux. Cette
notion est donc subjective; toutefois nous pouvons donner deux définitions qui
permettent de mieux appréhender ce critére :

L’endommagement fonctionnel : il s’agit d’'un endommagement qui modi-
fie le fonctionnement du composant sous flux, c’est a dire que les spécifications
constructeur du composant sont modifiées par 'irradiation. Par exemple, un mi-
roir avec une réflexion donnée a 99.99% verrait cette réflexion baisser a 98%. Dans
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la notion d’endommagement fonctionnel, on peut également introduire une no-
tion de tolérance de dégradation. Dans le cas du miroir par exemple on pourrait
dire que le critére d’endommagement est atteint lorsque le miroir réfléchit moins
de 90%. On voit donc que 'endommagement fonctionnel va dépendre du cahier
des charges imposé par l'utilisateur. Cette valeur ne pourra donc en aucun cas
étre une valeur absolue et sera difficilement comparable d’une expérience a I'autre.

L’endommagement physique : ce critére correspond a toute modification phy-
sique irréversible détectable par l'expérimentateur. On voit ici que 'on essaie
de tendre vers une valeur absolue de ce que peut étre un endommagement. La
rupture de quelques liaisons chimiques dans le matériau irradié constituerait un
endommagement. Il est clair que pour ce deuxiéme critére, plus adapté pour la
compréhension de la physique du claquage sous flux, la difficulté majeure réside
dans la détection de ces modifications. De plus, suivant les échelles de temps
considérées, le caractére d’irréversibilité peut étre discuté.

1.4.2 Seuil d’endommagement

Valeur limite de densité d’énergie ou de puissance a partir de laquelle le critére
d’endommagement est atteint.
Par la suite, nous appellerons seuil bas la plus grande densité d’énergie ne pro-
voquant aucun endommagement, et seuil haut la plus petite densité d’énergie a
partir de laquelle 'endommagement a toujours lieu.

1.4.3 Les procédures de test

La mesure de I’endommagement laser est une mesure statistique, du fait de
I'inhomogénéité des matériaux. Il est ainsi nécessaire de tester un grand nombre
de zones a différentes énergies sur le composant, pour pouvoir le caractériser. Pour
cela, différentes procédures de tests existent, dont les principales sont définies par
des normes |2, 8|, établies pour permettre d’éventuelles comparaisons entre les
différents bancs de mesure. Nous verrons plus loin dans la partie bibliographique
consacrée a I'influence des parameétres de tir sur le seuil d’endommagement laser
(partie 2.2), la difficulté de cette tache.

Procédure "1-on-1"

Pour une énergie donnée, N sites sont testés. Chaque site est irradié une seule
fois, ce qui permet d’obtenir une estimation de la probabilité d’endommagement &
cette énergie qui est de n/N, ot n est le nombre de sites endommagés. En répétant
cette mesure pour différentes énergies, il est possible de tracer une courbe de
probabilité d’endommagement, appelée également courbe de seuil.

Cette procédure, ou chaque site n’est irradié qu’une seule fois, a I'avantage de
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donner des valeurs de seuil trés précises et apparait la plus simple a interpréter.
Cependant, un grand nombre de sites doit étre testé, ce qui nécessite une zone
de test importante sur I’échantillon. Suivant la taille du faisceau utilisé et la
dimension de I’échantillon a étudier, il n’est pas toujours possible de tracer une
courbe de seuil compléte.

Energie

Temps
| >

F1G. 1.6 — Energie vue par un site lors de la procédure 1-on-1

Procédure "S-on-1"

Pour une énergie donnée, 1’échantillon est irradié par des tirs répétés jusqu’au
claquage, ou jusqu’a ce qu’'un nombre maximum de tirs M soit atteint. Comme
pour la précédente méthode, en répétant cette mesure sur différents sites et a
plusieurs énergies, il est possible de mesurer des probabilités d’endommagement a
M tirs. Cette procédure permet, outre la détermination du seuil en tirs cumulés, de
mettre en évidence les effets de fragilisation ou de conditionnement du matériau
lors de tirs répétés.

Energie

Temps

F1G. 1.7 — Energie vue par un site lors de la procédure S-on-1

Procédure "R-on-1"

Cette méthode consiste a appliquer une rampe d’énergie sur I’échantillon jus-
qu’a l'apparition d’'un endommagement. Ainsi, chaque site est endommagé et
fournit une valeur de seuil. Cette méthode est couramment utilisée car elle a
I’avantage d’affecter une valeur de seuil pour chaque site testé. Cependant, si
cette procédure est bien adaptée a une étude statistique, les résultats peuvent
étre difficiles a interpréter puisqu’'un grand nombre de paramétres interviennent
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(fréquence de tir, nombre de tirs, pas en énergie de la rampe). Sur certains com-
posants, on peut, en utilisant cette procédure de test, obtenir un seuil de tenue
au flux supérieur a celui obtenu en mono-coup (1-on-1). C’est ce que 'on appelle
un effet de conditionnement (voir partie 1.6).

Energie

Temps

F1G. 1.8 — Energie vue par un site lors de la procédure R-on-1

Procédure de "Raster Scan"

La procédure dite de "Raster Scan" permet de tester toute la surface d’un
échantillon avec un spot de petite taille. L’idée de départ est de simuler par
recouvrement de faisceaux, un faisceau de plus grandes dimensions, dans le but
de prédire la tenue au flux de composants soumis a des faisceaux trés larges [9).
Les zones sont testées une par une, comme indiqué dans la figure 1.9. Il est ainsi
possible de repérer des zones plus fragiles sur I’échantillon ou des défauts isolés.

Faisceau

F1G. 1.9 — Représentation schématique du Raster scan

1.4.4 La fluence

"Fluence" est un terme anglophone qui désigne la densité d’énergie par unité
de surface a laquelle le matériau est soumis ; elle est exprimée en J/cm?

1.4.5 Face avant/face arriére d’un échantillon

On désigne par face avant la face d’entrée du faisceau laser dans I’échantillon,
et face arriére la face de sortie (figure 1.10). Il est important de discriminer ces
deux faces, méme pour un échantillon symétrique, car, comme on pourra le voir
plus loin, les comportements observés sont différents.

11
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Echantillon

Sens de
propagation #
du faisceau

laser

—>

Face avant Face armriére

F1G. 1.10 — Désignation des faces avant et arriére

1.5 Les principaux mécanismes d’endommagement

Comme nous I'avons dit précédemment, ’endommagement laser est un phéno-
meéne complexe faisant intervenir différents mécanismes dépendant du matériau
et des conditions de tir. Nous allons dans cette partie rappeler ces différents
processus, en essayant de distinguer plusieurs grandes catégories. Gardons cepen-
dant a l'esprit qu'un endommagement peut étre le résultat d’'un mélange de ces
différents mécanismes.

1.5.1 Le claquage diélectrique
Claquage électrique : cas d’un volume

Dans le cas de matériaux intrinséques, c’est a dire exempts de tout défauts
physiques ou chimiques, lorsque la valeur du champ électrique atteint une valeur
"seuil" propre au matériau, le claquage diélectrique se produit. Une irradiation
laser peut alors provoquer ce phénomeéne si le champ incident est supérieur au
seuil de claquage. Or, les seuils d’endommagements mesurés différent des seuils de
claquage diélectrique attendus [10] : les valeurs mesurées sont toujours inférieures.
L’explication la plus probable met en jeu la présence d’inhomogénéités dans le
matériau, qui favoriseraient un claquage local pour des valeurs de champ plus
faibles.

Effets d’avalanche électronique

Ces effets sont I'un des mécanismes de I'endommagement dans les solides
transparents. On peut les décrire simplement de la fagon suivante : un électron
libre est chauffé par un champ électrique intense, c’est a dire qu’il passe de la
bande de valence a la bande de conduction. Son énergie augmente, jusqu’a at-
teindre un niveau permettant d’en ioniser un second, en cédant une partie de
cette énergie. Le processus se répéte avec ces deux électrons, et le nombre d’élec-
trons N croit suivant une loi exponentielle (ionisation en cascade).

12
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Si la durée de I'impulsion laser est assez longue (picoseconde), le nombre d’élec-
trons peut atteindre des proportions conduisant a un claquage (création d’un
plasma électronique et échauffement de la zone irradiée [11]). Différents modéles
ont été développés pour expliquer ces phénomeénes et décrire I’endommagement
laser dans un matériau diélectrique [12, 13, 14]. Ces théories supposent qu’il existe
des électrons libres au départ ou des électrons photo-créés. D’autres modéles sont
basés sur le fait que des défauts présents dans la matrice (comme des inclusions
métalliques) joueraient le role de relais pour injecter les électrons dans la bande
de conduction, provoquant I’endommagement par effet d’avalanche [15, 16].

Absorption multiphotonique

Dans une série de publications [17, 18], un modéle sensiblement différent est
développé. Il est basé non plus sur l'ionisation directe des électrons, mais sur
la création d’électrons libres par absorption multi-photonique. Le processus de
passage de la bande de valence a la bande de conduction se fait par I’absorption
de plusieurs photons simultanément. L’échauffement des électrons, da a I'action
des photons, se transfére alors au matériau environnant. L’échauffement ainsi créé
serait a l'origine de '’endommagement.

Augmentation locale du champ liée a la présence d’inhomogénéités

L’initiation de I’endommagement qui entrainerait les mécanismes que nous

avons décrits plus haut peut étre également liée & des augmentations locales du
champ, du fait de la présence d’inhomogénéités dans le matériau.
Ces sur-intensifications locales ont d’abord été quantifiées par Bloembergen [19]
dans le cas des surfaces. La présence de rayures, de lacunes proches de la surface
(bulles) ou d’inclusions absorbantes, peut provoquer des sur-intensifications du
champ d’un facteur 2 a 5 (figure 1.11).

Fi1G. 1.11 — Augmentation locale du champ par des défauts. n est I'indice du
matériau, Vg le champ dans le diélectrique uniforme et V le champ local amplifié.
(Image tirée des travaux de Bloembergen [19])
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Plus récemment, ces augmentations locales du champ ont pu étre calculées
précisément. Des cartographies du champ au voisinage de défauts sphériques ont
été établies grace a des modeéles 2D [20, 21, 22|. Ces calculs montrent que des
inclusions nanométriques peuvent augmenter le champ au dessus du seuil d’ava-
lanche et ainsi conduire & ’endommagement. Ces augmentations locales du champ
peuvent également se produire sur des rayures ou des craquelures a la surface du
verre comme le montrent d’autres travaux [21].

Autofocalisation

L’auto-focalisation est la réduction du diamétre du faisceau laser lors du pas-

sage dans un matériau, ce qui entraine une concentration de 1’énergie, pouvant
étre a l'origine d’un claquage.
Ce phénomeéne est lié a 'augmentation de l'indice de réfraction lorsque le maté-
riau est irradié (effet Kerr), qui entraine une focalisation du faisceau. Les effets se
produisent dans des matériaux assez épais puisque les distances caractéristiques
pour que le faisceau puisse se focaliser sont de 1'ordre du centimétre [10]. Les
endommagements observés dans ce cas ont souvent des formes filamenteuses.

Effets Brillouin

La diffusion Brillouin résulte d’une interaction entre le matériau et ’onde
électromagnétique, qui provoque la propagation d’une onde acoustique. A des ni-
veaux de puissance élevés, ’onde acoustique peut provoquer des contraintes dans
le matériau aboutissant & un endommagement.

Ce phénomeéne intervient plutot pour des durées d’impulsion longues, ce qui per-
met & l'onde acoustique de s’amplifier et de se propager [10].

Etudes expérimentales des mécanismes de claquage diélectrique

Dans le cas des verres, le role respectif de chacun des différents mécanismes
cités précédemment dans I’endommagement n’est toujours pas clair a I’heure ac-
tuelle. C’est pourquoi différentes expériences sont développées pour valider les
modéles. Nous en citons ici quelques unes.

Une difficulté majeure pour les modélisations provient de la méconnaissance des
caractéristiques des sites précurseurs. L’expérience réalisée par Papernov & al [23|
consiste a introduire artificiellement des défauts connus de taille nano-métrique.
La morphologie des endommagements laser est ensuite analysée, pour obtenir des
informations sur les processus mis en jeu, et les comparer aux modélisations. Les
défauts introduits sont des particules d’or (5nm) insérées entre deux couches de si-
lice. Les résultats obtenus sur les morphologies par Microscopie & Force Atomique,
mettent en évidence des processus de fusion et de vaporisation du matériau hote,
dus a la présence de ces inclusions absorbantes. Les modéles associés montrent

14



1.5. LES PRINCIPAUX MECANISMES D’ENDOMMAGEMENT

dans ce cas que la formation des endommagements ne peut pas étre due unique-
ment, & "absorption de la particule, mais suggérent que le matériau environnant
est devenu absorbant, et que la particule joue le role d’initiateur (ces expériences
sont réalisées a 351nm, avec une durée d’impulsion de 0.5ns).

D’autres études expérimentales ont pour but de mesurer le temps de vie des
porteurs créés par irradiation laser |24, 25, 26]. Le principe de ces expériences
consiste a irradier, sous le seuil d’endommagement, I’échantillon avec deux im-
pulsions femtosecondes colinéaires et décalées dans le temps de fagon controlée
(quelques centaines de femtosecondes). Le premier tir constitue le laser pompe en
excitant des électrons, le deuxiéme tir la sonde. Il est ainsi possible de mesurer
les temps de relaxation des effets créés par la premiére impulsion, en balayant
sur plusieurs délais pompe/sonde. Les résultats des différents travaux sur ce sujet
sont reportés dans le tableau 1.2.

Matériau testé Longueur durée Résolution temps de vie Reéférence
d’onde  d’impulsion mesuré
silice amorphe  600nm 70fs 120fs 150fs [24]
et cristalline
silice amorphe  800nm 25fs 25fs 100fs [25]
silice amorphe  795nm 440fs 2ps [26]

TAB. 1.2 — temps de vie des porteurs mesurés par différentes équipes

1.5.2 Les effets thermiques
Cas d’une inclusion absorbante

Dans beaucoup de matériaux pour 'optique, '’endommagement est initié par
des "sites précurseurs" |27, 28, 29, 30, 31, 32, 33, 34, 1|. Une description simple
consiste a considérer que le "site précurseur" est une inclusion ayant un fort co-
efficient d’absorption (métal par exemple).

Les élévations de température dues a une inclusion métallique dans un verre sou-
mis & une impulsion laser de 'ordre de la nanoseconde, ont tout d’abord été
évaluées par Hopper & al.|35]. Pour une impulsion de 20 J/cm? et de durée 30
ns, 1’élévation de température trouvée est supérieure a 10000° K, pour des tailles
de particules de quelques centaines de nanométres. Les particules de plus grandes
tailles provoquent une faible élévation de température du fait de leur masse ther-
mique élevée. Un calcul de contraintes associé, montre que ces élévations de tem-
pérature induisent des contraintes en tension dans le matériau environnant. Ces
contraintes provoqueraient ’endommagement par effet thermo-mécanique, ce qui
expliquerait les morphologies observées (endommagement en forme d’étoile dans
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le verre) [35]|. Cependant, les distributions de température ainsi calculées dans le
verre (la zone chauffée autour de la particule n’est que de quelques fois sa taille)
n’expliquent pas la taille des endommagements observés qui est de plusieurs cen-
taines de microns, alors que l'on tire sur une zone ol aucun défaut n’est visible
avant tir (donc sur des défauts sub-microniques).

Cas d’un matériau absorbant

Les processus d’endommagement dans les verres par irradiation a 10,6 m ont
été largement étudiés, en particulier dans une thése préparée a 'IRPHE [3]. Cette
étude porte sur des matériaux optiques transparents dans le visible (BK7, silice
fondue,. .. ). La durée des impulsions est de quelques 100ns a quelques us, la taille
du spot de quelques cm?. Une modélisation numérique simulant I’évolution de la
température et des contraintes est présentée, pour expliquer les résultats expéri-
mentaux. Des mesures interférométriques sont également utilisées pour quantifier
les contraintes. Les résultats suivant ont été obtenus :

— Pour le BK7, 'endommagement est caractérisé par un écaillage de surface
qui se produit aprés irradiation. Le seuil est de 0,9 & 1,2 J/cm? (soit 0,26
a 0,34 MW /cm?). Pour des énergies supérieures, le BK7 est fondu et va-
porisé (apparition d’un plasma). Les mesures d’interférométrie mettent en
évidence la présence de contraintes résiduelles de traction.

— Dans le cas du quartz fondu, les seuils mesurés sont de 4,3 4 5,2 J/cm? (soit
1,22 41,49 MW/em?), Pendommagement est caractérisé par la formation de
fractures microscopiques. Pour des énergies plus élevées, 'endommagement
se caractérise par la vaporisation du matériau en surface (avec apparition
d’un plasma). De la méme facon que pour le BK7, des contraintes de trac-
tion apparaissent, qui expliquent les fractures.

Les différences de comportement entre ces deux matériaux sont expliquées par
les différences de coefficient de dilatation thermique (BK7=8.10 ~¢/K et Si-
lice=4,8.10 ~7/K). Le code développé permet d’expliquer I'apparition de ces
contraintes pendant la phase de refroidissement successive au tir.

1.5.3 Les effets du plasma

Sous I'action du laser, nous avons vu précédemment qu’un échauffement in-
tense peut se produire dans le matériau et donner lieu a la création d’un plasma.
Ce plasma, initié par de petits défauts dans le matériau ou sur la surface, peut
contribuer au mécanisme d’endommagement et surtout & son expansion. Diffé-
rentes situations peuvent étre envisagées :
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— Le plasma va irradier le matériau a des longueurs d’ondes différentes de celle
du laser (UV, X) provoquant 1’échauffement et 'ionisation du matériau
environnant (brilure plasma) [36]. L’absorption de ces irradiations peut
également conduire a la formation de centres colorés [37], ou de défauts
électroniques dans le verre qui vont augmenter 1’absorption vue par les tirs
suivants [38].

— La création d’un plasma sur la face avant (par exemple initié par une pous-
siére) va entrainer une ionisation de I’air suivant un front se propageant de
fagon supersonique [38]. Les ondes de chocs ainsi générées peuvent provo-
quer un endommagement mécanique du matériau.

— Lors d’'un endommagement sur la face arriére, le plasma sera cette fois
localisé dans le matériau. Les pressions générées par ce plasma peuvent
entrainer une éjection de la matiére|38|, provoquant un endommagement
différent de celui de la face avant.

1.5.4 Les mécanismes spécifiques aux couches minces

Le cas des couches minces est particulier et différent de celui des composants
massifs pour plusieurs raisons : des défauts plus nombreux liés aux processus de
dépot, des effets d’interface, de répartition du champ dans les empilements. . .

Morphologies d’endommagements caractéristiques des couches minces
optiques

Les endommagements observés sur les couches minces différent de ceux obser-
vés sur la surface des matériaux massifs. Les différents types d’endommagement
couramment observés dans les couches minces sont les suivants :

— écaillage (détachement d’une partie des matériaux)

— cratéres

— délamination (décollement des couches en lamelles)

— brilure plasma

— éjection de nodules
De nombreux travaux ont été entrepris sur I’amélioration de la tenue au flux des
couches minces. On retiendra notamment de ces études la recherche de défauts
précurseurs de ’endommagement. Certains types de défauts limitants ont été
identifiés comme étant des "modules".

Les nodules

Les nodules sont des défauts de croissance des couches minces. Ils peuvent étre
initiés par la présence de défauts sur la surface (résidus de polissage, contamina-
tion de la surface) ou le plus souvent par des agrégats projetés pendant la phase
dépot. Le recouvrement de ces "germes" par des couches successives entraine
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une déformation de la surface de la couche proportionnelle & la taille du défaut
initial. Un modéle sphérique est généralement utilisé pour les décrire (figure 1.12)

N\
O

Fi1G. 1.12 — Représentation schématique de la présence d’un nodule dans un
empilement

Une relation géométrique simple relie la taille de la déformation en surface a
la taille du germe [39] :
D% = 8eD; (1.1)

D; est le diamétre du germe, e ’épaisseur de 'empilement, et Dg le diamétre du
nodule a la surface. La hauteur du dome quant a elle est égale au diamétre du
défaut. Dans ce cas, en peut remonter a la taille du germe par observation de la
taille de la réplique visible en surface.

De nombreux travaux ont mis en évidence le role des germes dans ’endomma-
gement laser [40, 30, 41, 39]. Ainsi, I’éjection de ces nodules et des différentes
couches qui le recouvrent peut provoquer des écaillages, délaminations, brilures
des couches. La taille des nodules a une grande importance sur I'effet qu’ils auront
sur la tenue au flux. La thése de M. Poulingue effectuée au LETI sur ce sujet [39]
a notamment mis en évidence des tailles critiques de nodules (quelques microns).
Le contexte lié aux projets MégaJoule et NIF a fortement stimulé la communauté
pour accroitre les performances des miroirs et polariseurs a 1,06um qui consti-
tuaient un point bloquant. Les résultats de ces études ont permis de rétroagir
sur les techniques de dépots et de produire des couches ayant une haute tenue au
flux. Les améliorations obtenues ont permis de gagner une décade sur la tenue au
flux des miroirs [42].

Le cas de couches absorbantes

Deux théses ont été soutenues au LETI sur ce sujet [43, 44|. L’objectif de
ces études est de caractériser et déterminer les mécanismes de destruction de mi-
roirs (métaux monocouche et empilements métaux/diélectriques) sous irradiation
continue de laser CO2 (10,6um).

La thése de J.Hue [43| concerne plus particuliérement la caractérisation des en-
dommagements. Deux processus liés a 'endommagement, Uinitiation (seuil) et
le vieillissement ont été mis en évidence. Le seuil représente I’endommagement
pendant le régime transitoire, c’est a dire le dépassement d’une température de
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FiG. 1.13 — Coupe d’un nodule observé au MEB, image tirée de la thése de M.
Poulingue [39]

destruction lors de la mise en équilibre thermique. Le vieillissement résulte d’une
variation de ’absorption initiale du composant en régime thermique stabilisé, qui
provoque une augmentation de la température et le dépassement de la tempéra-
ture de destruction.

Des mesures de température effectuées in-situ par caméra infra-rouge, associées
a des modélisations thermiques, montrent que :

— Dans le cas de miroirs métalliques, la destruction est directement liée au
dépassement de la température de fusion du matériau. Dans ce cas, le critére
de D'atteinte de la température de fusion dans les modéles thermiques est
un critére valable pour décrire le phénoméne d’endommagement.

— Dans le cas d’empilements métaux/diélectriques on a un écart trés im-
portant entre la température de fusion et la température de destruction
(300°C). L’endommagement a alors une origine thermomécanique qui est
étudiée en détail dans la thése de E. Duloisy [44].

La modélisation thermo-mécanique mise en place permet de calculer le champ
de contraintes induit dans un miroir multicouche sous 1’action d’une répartition
de température. Cette modélisation est associée & un dispositif de stimulation
des contraintes qui consiste en une pointe thermostatée appliquée sur la surface
de I’échantillon. Les résultats obtenus montrent que I’irradiation laser induit des
contraintes de nature compressive. Ces contraintes participent aux processus de
détérioration, et expliquent les morphologies observées. Cependant I'initiation de
ces effets serait due a la présence de défauts dans les couches, qui ne sont pas
identifiés.
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1.6 Effets de tirs répétés

Lorsque 'on effectue des tirs répétés sur un matériau, deux phénomeénes dont
les conséquences sont opposées peuvent se produire. On peut observer suivant
les cas, soit un effet de fatigue du matériau qui entraine une diminution de la
tenue au flux, soit une augmentation du seuil d’endommagement par rapport
au seuil obtenu en mono-coup. Les deux parties suivantes sont consacrées a la
quantification de ces phénoménes et aux mécanismes associés.

1.6.1 Diminution de la tenue au flux lors de tirs répétés
Quantification de la diminution du seuil pour différents matériaux

Dans certains matériaux, en tirant N fois sur un méme site, un endomma-
gement peut apparaitre a une densité d’énergie Sy inférieure au seuil qui serait
mesuré en monocoup, que I’'on appellera S;. Ce phénoméne a été observé et étu-
dié dans différents matériaux transparents tels que les polymeéres [45], les solides
cristallins [46, 47, 48] et les verres [49, 50, 51, 52, 53, 52, 54, 55|. Le tableau 1.3
donne des valeurs de ces réductions de seuil, observées par différentes équipes.

Matériau testé Longueur durée N Sn /51 Référence
d’onde d’impulsion
Silice synthétique/  532/355nm 6ns 1200 0.6 a 0.8 [56]
silice fondue
silice fondue 532nm 7.518 200 0.6 [57]
BK7/silice fondue,/ 1064/532nm  16/10ns 1000 0.6 a4 0.8 |54
quartz

TAB. 1.3 — Dépendance du seuil d’endommagement au nombre de tirs

D’aprés ces différents résultats expérimentaux, il semble exister une énergie
en dessous de laquelle il n’y a jamais d’endommagement. Pour les verres, elle
correspondrait & 0.6 fois le seuil en mono-coup. Cependant dans tous ces travaux,
peu de sites ont été testés en multi-coups et 1’échantillonnage n’est donc peut
étre pas suffisant pour retenir cette valeur.

La similitude entre les morphologies d’endommagement observées en mono-coup
et en multi-coup dans les différents travaux cités, semble indiquer que les proces-
sus d’endommagements sont similaires.

Cependant, les théories d’avalanche électronique et d’absorption multiphotonique
dont nous avons parlé précédemment ne permettraient pas d’expliquer l'effet de
dégradation du matériau sous seuil [58]. Nous allons ici citer différentes hypo-
théses permettant d’expliquer ces processus.

20



1.6. EFFETS DE TIRS REPETES

Mécanismes pouvant étre impliqués

Plusieurs théories ont été émises pour expliquer ces phénoménes. Elles ont été
synthétisées et discutées dans une étude publiée par Chmel [58]

— Modeéle statistique
Si la probabilité d’endommager un site au bout de N tirs, était indépendante
des tirs précédents, on aurait la relation suivante entre p(N) (probabilité
d’endommager au bout de N tirs) et P, (probabilité d’endommagement en
monocoup) :
p(N) = (1 - P)V Py (1.2)

Or Merkle & al. [52] ont montré expérimentalement que cette relation
n’était pas vérifiée dans le cas de la silice. Ceci implique qu’il existe un
effet "mémoire" du matériau. L’action de chaque tir dépendrait ainsi des
précédents.

— Inclusion absorbante

Cette hypothése est basée sur le modeéle thermique de Hopper &al [35]
décrit dans la section 1.5.2. L’échauffement de I'inclusion par des tirs suc-
cessifs, en se transmettant au matériau hote, provoquerait 'augmentation
des contraintes dans le matériau ou la modification du matériau environ-
nant par des réactions chimiques.

Dans le cas de cette hypothése, la taille des inclusions doit étre supérieure
a la dizaine de nanomeétres pour que I’échauffement soit suffisant.

— Endommagements a I’échelle moléculaire

Les tirs créeraient des modifications & un niveau microscopique et I'accu-
mulation de ces endommagements microscopiques conduirait & un endom-
magement macroscopique, c’est a dire visible au microscope. Ces modifi-
cations microscopiques pourraient étre la rupture de liaisons moléculaires
[59, 51|. La rupture par exemple de liaisons Si-O dans la silice, conduirait a
la formation de molécules O-O. Une présence d’oxygéne en excés pourrait
ainsi induire de I’absorption par les tirs suivants [60]. La rupture de ces
liaisons pourrait également faciliter le déclenchement des processus d’ava-
lanche électronique (présence de liaisons pendantes).

— Création de centres colorés
Des défauts absorbants (centres colorés) pourraient étre créés dans la ma-
trice lors d’un tir sous seuil. Il en résulterait une augmentation de ’absorp-
tion lors du tir suivant, qui provoquerait un échauffement de la matiére
et la création de nouveaux centres colorés. L’échauffement généré par ces
centres absorbants aboutirait a la rupture mécanique de la matiére par I'im-
portance des contraintes. Un modéle basé sur ce principe a été développé
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par Jones &al. [48]. Ces centres colorés peuvent étre des liaisons pendantes,
de 'oxygéne en excés. .. Différentes définitions des centres colorés existent ;
dans tous les cas, leur dénomination provient du mécanisme de relaxation
des électrons excités par le flux laser qui provoque une émission a des lon-
gueurs d’ondes qui modifient "la couleur" du milieu. Une particularité des
centres colorés concerne leur durée de vie limitée. Suivant la durée de I'im-
pulsion, la fréquence de répétition, ils peuvent ainsi étre considérés comme
des défauts réversibles ou irréversibles.

Une récapitulatif des différents défauts pouvant étre induits dans la silice
est présenté dans la figure 1.6.1.

; 4 VUV absorption edge [f7] 7
?;;'l 4 eV _“r « —— - S | corie groups =Si-F
F,=> ; . E 2. Hydride groups =Si-H
F 6 3. Chioride groups =Si-Cl
T I J 4. Oxygen vacancy (SiODC(l))
Ar
200 - LIt s Hydroxyl groups =Si-O-H
::»] 6. Peroxy linkage Si-O-O-Si
i &
KrF =% 550 2| 7.FE centers: =Si* Si= or =Si*
Nd dth = @|
‘ 8. Peroxy radicals =Si-O-O*
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7 x
Nd 3rd h 400 - @| 10.0zone O,
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Nd-YAG _ b — 13. Interstitial oxygen O,
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Fi1G. 1.14 — Bandes d’absorption des défauts dans la silice et correspondance avec

les longueurs d’onde des lasers les plus courants (figure tirée des travaux de Skuja
&al. [61]

Enfin, soulignons qu’aucun des modéles présentés n’est clairement validé ex-
périmentalement a ce jour. Nous pouvons également imaginer que ces différents
modeéles se recoupent et que les processus physiques mis en jeu pourraient faire
intervenir ces différents aspects.

1.6.2 Augmentation de la tenue au flux lors de tirs répétés

L’irradiation multiple peut provoquer l'effet inverse de ce qui a été décrit
précédemment, c’est-a-dire produire une modification du matériau ayant un effet
bénéfique au regard de la tenue au flux du composant. Une application majeure
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est de pouvoir augmenter la tenue au flux des composants par une pré-irradiation
laser [62].

Quantification de augmentation du seuil pour différents matériaux

La pré-irradiation d’échantillons par des tirs sous seuil permet donc dans
certains cas d’augmenter de maniére sensible leur tenue au flux : on parle alors
de conditionnement du matériau. Nous donnons dans le tableau 1.4 quelques
valeurs d’augmentations de seuil relevées dans la littérature. Notons que le cas de
I'utilisation d’un laser C'O5 pour améliorer la tenue au flux dans le cas d’un laser
YAG ne peut pas vraiment étre recouvert par le terme "conditionnement laser",
mais peut étre plutot désigné comme une technique permettant d’augmenter la
tenue au flux.

Matériau testé Longueur durée procédure utilisée effet Réf.
d’onde  d’impulsion
couches 248nm 25mns Sonl (1000pulses) X2 a3 [63]
LaFy/MgFy Ronl (100 & 200)
silice 1064nm 9 et 1ns pre-irradiation X2 a3 |[64]
(surface) par laser C'O;
HfO5/SiOy  1064nm 8ns Ronl 2.7 [65]
zr 02 / S ZOQ 1.5
KDP 1064nm 1ns Sonl +de 1.5 [66]

TAB. 1.4 — Exemples d’effets d’augmentation du seuil d’endommagement par
pré-irradiation laser

Nous voyons que ces effets de conditionnement ont été observés dans de nom-
breux matériaux. Dans les meilleurs cas, la tenue au flux augmente d’un facteur
2 a 3. Mais ces valeurs ne peuvent étre qu’indicatives et ne représentent pas une
valeur absolue de 'augmentation du seuil. En effet, comme nous le verrons dans
la partie suivante, les mécanismes sont tels que ces effets de conditionnement
vont dépendre de nombreux parameétres comme la préparation de I’échantillon
(condition de dépot des couches, nettoyage des substrats...) et la fagon dont
sont effectuées les pré-irradiations (nombre, laser utilisé. .. ).

Meécanismes possibles de conditionnement

Du fait du caractére assez empirique des travaux sur le sujet, les mécanismes
que nous décrivons proviennent de cas particuliers mais permettent d’illustrer
différents scenarii possibles :

— Ejection de défauts

Des tirs & basse énergie peuvent éjecter ou vaporiser des défauts dont le seuil
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est plus faible que celui du matériau intrinséque, comme des impuretés sur
la surface de substrats par exemple.

— Stabilisation des nodules
Nous avons montré que la présence de nodules pouvait limiter la tenue au
flux des couches (section 1.5.4). L’action de tirs sous le seuil aurait pour
effet de stabiliser ces nodules [67], mais aucune explication satisfaisante ne
permet aujourd’hui d’expliquer les processus physiques mis en jeu.

— Recuit du matériau
Les effets de conditionnement observés sur la surface de la silice lors d’irra-
diation par laser C'O,, peuvent étre dus a des effets de recuit laser. L’échauf-
fement important du matériau (irradiation a 10,6um) permettrait alors de
"réparer" les craquelures dues au polissage, hypothése proposée par Temple
&al. [64].
Des travaux de Eva &al. [63] a4 248nm ont montré que cette méthode de
conditionnement par recuit dans des couches de LaF3/MgF;, avait pour
effet de diminuer I’absorption (mesures par effet mirage) et de changer la
structure du matériau prés de la surface (analyses par MEB), alors que la
surface elle méme restait inchangée (analyses AFM).

— Désorption d’eau
Des contaminants d’origine atmosphérique peuvent étre adsorbés par les
couches. Les couches poreuses ont par exemple la caractéristique d’étre
hydrophiles. La pré-irradiation de ces couches permettrait de désorber les
molécules d’eau, et ainsi de diminuer le seuil d’endommagement en faisant
diminuer I’absorption [68|. Ces effets de désorption ont été mis en évidence
en conditionnant des verres par laser et par passage dans une chambre a vide
[69]. On peut noter que dans ce cas le conditionnement est non permanent.

— "micro endommagements"
L’émission de particules telles que Hf, Si, O, Oy a été observée lors du
conditionnement de couches de H fOy/SiO, [70]. Les auteurs de ces travaux
ont supposé que des microfractures se produisaient dans le matériau lors des
pré-irradiations, provoquant ainsi ’éjection de particules. Ceci permettrait
de réduire ’absorption et les contraintes thermiques dans le matériau, et
donc d’augmenter la tenue au flux.

1.7 Conclusion

Dans cette premiére partie, aprés avoir introduit les bases de la thématique
de I'endommagement laser dans les composants optiques, nous avons présenté
une étude bibliographique modeste sur les phénoménes d’endommagement dans
les matériaux diélectriques, absorbants, et ce dans le cas de composants optiques
massifs ou en couches minces. Les effets de diminution et d’augmentation de la
tenue au flux ont été également abordés, et des hypothéses sur les mécanismes
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ont été présentées.

Il ressort de cette étude que si certains phénoménes d’endommagements sont
bien compris et modélisés, il reste encore beaucoup de questions posées. On peut
notamment remarquer le manque de compréhension et d’avancées au niveau de
la tenue au flux des verres et couches minces lors de tirs uniques ou répétés.

Le travail qui a été mené au cours de cette thése, et que nous allons présenter,
apportera des éléments permettant d’identifier des mécanismes, et donc de pri-
vilégier certaines hypothéses. En particulier la précision de la métrologie et nos
travaux dans le volume des composants, qui permettent de contourner les pro-
blémes de pollution/contamination, permettront de lever nombre d’ambiguiteés.
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Chapitre 2

METROLOGIE DE
L’ENDOMMAGEMENT LASER

Dans ce chapitre nous présentons la métrologie que nous avons mise

en ceuvre pour quantifier la tenue au flux des composants optiques.
L’effort est tout d’abord axé sur la précision des mesures, qui nous
permet de construire une base de données, a la fois sur les composants
et interprétation des phénoménes. Par ailleurs, cette précision nous
permettra ainsi de lever nombre d’ambiguités que I’on peut trouver
dans la littérature.
Le deuxiéme effort porte sur ’optimisation de 1’appareillage, indispen-
sable 4 une analyse rapide et objective des échantillons. Cette réa-
lisation nous permet aujourd’hui de disposer d’un banc de mesure
pratiquement unique dans le monde. En particulier les résultats que
nous obtenons doivent désormais garantir la conformité des valeurs
que peuvent obtenir différentes équipes sur le méme échantillon.
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2.1 Introduction

Au cours des 30 derniéres années, de nombreux bancs de mesure de tenue

au flux ont été développés afin d’améliorer la compréhension des phénomeénes
d’endommagement laser |71, 29, 33, 72, 73, 74, 75, 76, 77, 78, 47, 55|. La principale
difficulté dans I'interprétation des résultats est liée aux nombreux paramétres mis
en jeux lors de Pendommagement laser tels que la longueur d’onde [47], le profil
spatial [79] et temporel du faisceau [80], la taille du spot [27], le nombre de tirs
[49], le critére d’endommagement [81], la procédure de test [82]... La diversité des
seuils obtenus dans ces différentes conditions implique des difficultés a effectuer
des comparaisons entre les laboratoires [83, 82|. Le souhait d’obtenir une mesure
reproductible de seuil d’endommagement laser n’est toujours pas atteint a ce
jour. Cette idée requiert une parfaite connaissance de toutes les caractéristiques
du banc de test, ainsi qu’'une définition précise du critére d’endommagement.
Dans ce contexte, nous avons entrepris d’améliorer le banc de mesure de tenue
au flux afin de maitriser et de controler avec précision I’ensemble des paramétres
de tirs.
Tout d’abord nous présenterons a partir d’'une étude bibliographique, un état
de la connaissance actuelle & propos de 'influence des parameétres de tirs sur le
seuil d’endommagement laser. Puis, aprés avoir présenté le dispositif de mesure
de tenue au flux de I'Institut Fresnel existant au début de la thése, nous décrirons
toutes les améliorations au niveau de la métrologie de 'endommagement, qui ont
été apportées depuis : détection d’endommagement précise par analyse d’image,
controle des caractéristiques du laser en temps réel, correction sur la mesure de
la densité d’énergie, optimisation des parameétres de test, automatisation.

2.2 Influence des paramétres de tir sur le seuil
d’endommagement

La variété des lasers utilisés sur les différents bancs de mesure rend com-
plexe la comparaison des seuils d’endommagement. Des bilans comparatifs inter-
laboratoires sur des échantillons communs, ont clairement mis en évidence la
diversité des seuils obtenus [82]. Dans un souci de clarification, nous présentons
donc ici un état de I'art concernant I'influence des paramétres du faisceau sur la
tenue au flux.

2.2.1 Durée de 'impulsion

Connaitre la dépendance du seuil par rapport a la durée d’impulsion laser
est une information essentielle sur les mécanismes mis en jeu. Cependant il est
difficile d’utiliser les valeurs de seuils obtenues sur des bancs ayant des durées
d’impulsion différentes (beaucoup trop d’autres paramétres varient). Nous ne
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présenterons donc ici que les travaux ou les durées d’impulsions ont été modifiées
sur le méme banc, et les mesures effectuées dans les mémes conditions opératoires.

Matériaux gamme d’impulsions Longueurs Dépendance Reéf.
testés testées d’onde temporelle du seuil

Si0, 40ps a 30ns (4 valeurs) 1064nm 9o [84]
NaCl 40ps a 30ns (4 valeurs) 1064nm t05

Si0y 150fs & 7ns (8valeurs)  780nm t"5(pour t>10ps)  [85]
(quartz fondu)

SiO, 270fs & 1ns 1053 t92(pour t>10ps)  [86]
(quartz fondu) (~30valeurs) &526nm

HfO5/510, 140fs a 1ns 1053 t92(pour t>20ps)  [80]
(multicouche)  (~20valeurs) &526nm

TAB. 2.1 — Dépendance du seuil d’endommagement (densité d’énergie) en fonction
de la durée de I'impulsion

De ces différents travaux (tableau 2.1), il ressortirait que pour des durées
d’impulsion supérieures a quelques dizaines de picosecondes, la dépendance tem-
porelle du seuil est en v/%, caractéristique de phénoménes thermiques. Dans ces
gammes d’impulsions, les morphologies d’endommagement en surface, analysées
par Microscopie Electronique a Balayage (Stuart&al.[86]), font apparaitre d’aprés
les auteurs, une fusion du matériau, ce qui confirme le mécanisme thermique.
Cette dépendance en v/t n’est plus observée pour des durées d’impulsions infé-
rieures a la dizaine de picoseconde. Des divergences apparaissent entre les diffé-
rentes dépendances trouvées par Du & al. [85] et Stuart & al. [86, 80]), et aucune
dépendance temporelle ne ressort clairement. Dans ce cas les morphologies ob-
servées par Stuart & al. font état selon eux d’un endommagement superficiel,
caractéristique d’une ablation.

Dans tous les cas ces conclusions doivent étre prises avec précaution. On sait par
exemple que les effets non-linéaires sont prédominants pour les courtes impulsions
(fs/ps), contrairement aux phénoménes thermiques qui gouvernent les processus
pour les impulsions longues (us, ms). Le régime nanoseconde, quant a lui, est plus
complexe dans la mesure ou tous ces phénoménes peuvent exister conjointement.

2.2.2 Longueur d’onde

Les études de tenue au flux sont effectuées selon la longueur d’onde d’utili-
sation du composant testé. Ainsi, pour un matériau donné, on trouve dans la
littérature de nombreuses valeurs pour des longueurs d’ondes allant de 10.6 um a
I’UV profond. Mais la diversité des conditions de tests rend difficile la comparai-
son de ces valeurs. Quelques études multilongueurs d’ondes, effectuées chacune
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dans les mémes conditions expérimentales, sont présentées dans le tableau 2.2

Matériau testé | Seuil d’endommagement a différentes longueurs d’onde | Réf.
1064nm 532nm 355nm 266nm

Quartz fondu | 110J/em?  90J/ecm?  35J/cm? [47]
t=24ns t=15ns t=13ns (refl)

Quartz fondu | 4.5J/cm?  2.2J/cm? [86]
t=10ps t=10ps (ref2)

Quartz fondu | 1500J/cm?*  110.J/cm? [55]
t—16ns t—10ns

Quartz fondu | 29J/cm?  22J/ecm?*  18J/cm?*  TJ/cm? [87]
t=1.1ns t=0.95ns  t=0.85ns t=0.75ns (ref3)

TAB. 2.2 — Seuils d’endommagements en fonction la longueur d’onde d’irradiation

Pour comparaison, ces valeurs sont rapportées a une irradiation de durée 1ns
(figure 2.1), en s’appuyant sur la dépendance en /#, explicitée dans le paragraphe

précédent.

=
45 4
40 -
35 A
30
25 4
20 4
15 4
10 A
5

Seuil rapporté a Ins

refl
o refl
A refd

O =

0 200

400 &00 &00 1000 1200

Longueur d'onde

F1G. 2.1 — Seuils d’endommagement pour plusieurs harmoniques d’un laser YAG,
mesurés par différentes équipes (références dans le tableau 2.2)

Il est clair que I'interprétation de la dispersion chromatique des seuils requiert
la connaissance de ’absorption spectrale des matériaux.
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2.2.3 Taille du spot et lois d’échelles

La maitrise des lois d’échelle est d’'importance dans le cas ou 'on souhaite
prédire la tenue au flux d’optiques de grandes dimensions (donc trés cotteuses)
en testant avec précision de petits composants ayant les mémes caractéristiques.

Nous avons vu que I'endommagement pouvait s’initier sur des points faibles
du matériau. Dans ce cas la tenue du composant va dépendre de la taille du spot
d’irradiation par rapport a la distribution des défauts. Pour des faisceaux de pe-
tites tailles, il est possible de trouver des zones exemptes de défauts sous le spot.
On obtient ainsi une distribution des seuils d’endommagement en fonction de
la densité d’énergie incidente. Des approches phénoménologiques ont permis de
modéliser ces courbes de probabilité d’endommagement en fonction de différents
parameétres tels que la densité des défauts, I’énergie incidente et la taille du spot
(voir partie 3 sur la modélisation des courbes de seuil). D’aprés ces modéles, il
existe un seuil indépendant de la taille du spot a partir duquel on observe 1’en-
dommagement (seuil bas), qui est le seuil propre aux défauts. Ainsi on sait trés
bien théoriquement décrire l'influence de la taille du faisceau sur le seuil d’en-
dommagement.

Néanmoins, de nombreuses expériences ont mis en évidence une dépendance
de la taille du spot sur le résultat [88, 89, 90, 91, 47| : le seuil d’endommage-
ment diminue avec la taille du spot. Ces résultats s’expliquent en sachant que le
seuil d’endommagement défini dans ces expériences, correspond a une probabilité
d’endommagement de 50%. Dans ce cas si ’on augmente la taille du faisceau d’un
facteur 10, la probabilité de ne pas avoir d’endommagement est de 0.5!° = 0.1%.
Par ailleurs, des expériences menées en utilisant comme définition du seuil la plus
grande énergie ne provoquant aucun endommagement (seuil bas) ont montré 1'in-
dépendance du seuil en fonction de la taille du spot (expériences de Foltyn|27] sur
des couches minces). Ainsi, connaissant ce seuil bas sur des petites surfaces, on
connait théoriquement la tenue au flux de composants de grandes tailles. Toute
la difficulté est de déterminer avec précision ce seuil bas, notamment dans le cas
ol les défauts limitants ont une densité trés faible.

Pour mesurer avec précision le seuil bas de matériaux présentant des défauts
faiblements distribués, plusieurs équipes ont choisi récemment d’utiliser la mé-
thode de raster scan [92, 9]. Ainsi toute la surface de I’échantillon est testée et
tout point faible est repéré.

Toutefois si I’on considére que les défauts ne réagissent pas indépendamment
les uns des autres sous flux, il est plus difficile de prévoir la tenue au flux d’une
grande optique. En effet, si deux défauts voisins collaborent au processus d’en-
dommagement, ils peuvent former ainsi un défaut différent, de seuil plus bas [34].
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Cette hypothése s’appliquerait au cas des couches minces, ayant des densités de
défauts élevées. Au niveau des morphologies, I’action de plusieurs défauts contri-
buerait aux délaminations observées lors de l'utilisation de larges faisceaux.

2.3 Dispositif expérimental

Le banc d’endommagement de I'Institut Fresnel a été créé en 1996, et a été
développé au cours de la thése de P. Volto [1]. Nous allons tout d’abord décrire
ce dispositif tel qu’il était en 1999 a la fin de cette thése, puis présenter le travail
qui a été effectué pour améliorer ses performances.

2.3.1 Originalités du dispositif

Le dispositif de I'Institut Fresnel se démarque de la plupart des dispositifs

existant car il permet notamment :

— Une observation "temps réel" de la surface grace a un microscope optique
placé derriére 1’échantillon sur ’axe optique. La détection de I’endomma-
gement laser est alors dynamique et se fait avec une grande sensibilité. Ce
systéme fournit également des informations sur le processus d’endommage-
ment (éjection de matiére, délamination,. .. ).

— Une étude spatiale localisée via I'utilisation de faisceaux de petites dimen-
sions (quelques dizaines de microns). Il est ainsi possible de distinguer,
sur différents matériaux, les seuils de tenue au flux "intrinséques" (zone
exempte de défauts visibles au microscope) des seuils extrinséques. Ainsi le
role des défauts "extrinséques" a été clairement identifié [33].

— L’utilisation conjointe d’un faisceau de petite dimension et d’un microscope
équipé d’objectifs a longue distance de travail permet d’étudier la tenue
au flux surfacique et volumique des composants massifs grace a un simple
déplacement du point de focalisation.

2.3.2 Présentation du dispositif expérimental initial

La source utilisée est un laser Nd :YAG impulsionnel. Sur le trajet du faisceau
laser, deux lames de prélévement permettent de mesurer respectivement le profil
spatial du faisceau non focalisé et I’énergie incidente. La premiére lame de prélé-
vement est également utilisée pour aligner un laser He-Ne sur le trajet du faisceau
YAG. Les deux faisceaux sont ensuite focalisés a la surface de I’échantillon. Ce
dernier peut étre déplacé manuellement horizontalement et verticalement. Les
endommagements sont détectés grace a un microscope placé sur 1’axe optique du
banc, permettant de visualiser par I’arriére et en "temps réel" la zone irradiée de
I'échantillon (figure 2.2).
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Laser z
Helium- % %\

Néon . 7 Microsope
Echantillon
YAG - -
1064 nm >— . _0——
ns 20mJ - - Lo
aie Objeetif de
focalisation
V Détecteur
pyro-
électriqij

Observation en
temps réel

xR
AR

Analyse du faisceau Mesure de I’énergie

Fia. 2.2 — Dispositif expérimental de tenue au flux en début de thése

Le laser Nd :YAG

Il s’agit d'un laser "New Wave Research" émettant & 1064nm des impulsions
de durée 7ns, et pouvant fonctionner en déclenchement manuel ou en cadence
entre 1 et 20 Hz. Un atténuateur de type polariseur croisé permet de faire varier
I’énergie. Le faisceau en sortie est polarisé rectilignement.

Nous verrons par la suite que ce laser a été remplacé au cours de la thése.

Le détecteur pyroélectrique

Le détecteur pyroélectrique utilisé est de marque COHERENT. Il se compose
d’une console (référence : LabMaster Ultima) et d’une téte de détection (réfé-
rence : LM P2-09). La surface du détecteur est de 81mm? et celle du faisceau
laser est de 6mm?. Ses caractéristiques sont décrites dans le tableau 2.3.

Réponse spectrale 0.19 4 10.6 um
Précision 5%

Energie maximale mesurable | 3mJ

Energie minimale mesurable | 5u.J

Seuil d’endommagement 10 mJ/cm?

TAB. 2.3 — Caractéristiques du détecteur pyro-électrique LMP2-09

Le fonctionnement de ce type de détecteur, basé sur la variation de la pola-
risation électrique du Titanate de Baryum BaTiO3 avec la température, permet
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des temps de réponse bien plus courts que les détecteurs thermiques ordinaires,
car le temps de montée est inférieur au dixiéme de ms. Il est alors possible de
mesurer avec précision I’énergie de chaque tir a des fréquences de travail de 20Hz.

Le microscope optique

Le microscope utilisé (de référence Olympus BX30) est équipé d’objectifs a
longue distance de travail qui permettent de réaliser une observation a une dis-
tance objectif-objet de plus de lem. Grace a cette configuration, il est possible
d’observer la face avant d’'un échantillon de plusieurs millimétres d’épaisseur, a
travers un filtre absorbant la longueur d’onde du laser (photographie du montage
figure 2.3). Ce microscope posséde 4 objectifs (X5, X10, X20, et X50), 2 oculaires
(X10) et un doubleur de focale (X2). Le grossissement maximal possible est de
1000, avec un champ d’observation minimal de 220 microns. Une caméra CCD
(8bit, 752X582 pixels), trés sensible (0.02lux), permet une observation aisée des
faces avant, arriére et du volume de I’échantillon.

Echantillon

Objectif de
focalization

F1G. 2.3 — Vue du montage permettant ’observation de I’échantillon irradié

Différents modes d’observation sont disponibles :

— L’observation en champ clair : La surface de I’échantillon est éclairée en
lumiére blanche directement & travers l’objectif et en incidence normale.
L’image est formée a partir de la réflexion de la lumiére sur la surface. La
résolution verticale et horizontale, limitée par le phénoméne de diffraction,
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dépend de I'ouverture numérique de 1’objectif utilisé. Elle est de I'ordre de
la longueur d’onde d’observation pour les meilleurs objectifs.

— L’observation en champ sombre : La surface de I’échantillon est éclairée en
incidence oblique. L’image n’est plus formée & partir du faisceau réfléchi
mais a partir de la lumiére diffusée par I’échantillon. Ce systéme permet
notamment la détection de défauts isolés diffusants.

— L’observation par procédé Nomarski ou contraste interférentiel : ce mode
utilise I'interférométrie pour mettre en évidence la différence de chemin op-
tique entre deux points de la surface (variation d’indice et/ou d’épaisseur).
Cette technique trés sensible permet d’observer des variations d’épaisseur
de I'ordre du nanométre.

Champ clair Fond noir Nomarski

Fi1G. 2.4 — Images d’un endommagement prise dans les différents modes de fonc-
tionnement du microscope

L’analyseur de faisceau

Une caméra CCD associée & une carte d’acquisition vidéo permet d’imager le
faisceau direct du laser. Ce dispositif ayant été complétement modifié, il ne sera
pas décrit dans cette partie.

2.3.3 Evolution du dispositif

Le banc de mesure a été amélioré, de facon a pouvoir effectuer des mesures
précises et automatiques, en associant a chaque tir un controle rigoureux des
paramétres du faisceau laser. Le dispositif expérimental final est décrit figure 2.5.

Lasers

Le laser New Wave a été remplacé. Deux lasers pulsés Nd :YAG de marque
Quantel sont maintenant alignés sur le banc, nous permettant d’utiliser trois lon-
gueurs d’ondes : w (1064nm), 2w (532nm) ou 3w (355nm). Un troisiéme laser
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F1G. 2.5 — Dispositif expérimental de tenue au flux final

YAG continu est également disponible afin d’effectuer des mesures d’endomma-
gement et de photothermie in-situ a 1064nm. Les caractéristiques constructeur
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de ces différents lasers sont données dans le tableau 2.4.

Laser

Quantel w Quantel 3w  Continu

Longueur d’onde 1064 nm, 532 nm 355 nm 1064 nm
(doublage externe)
Pulse ns 6,2ns
Fréquence de répétition 1 a 20 Hz 1 a 20 Hz
Energie/Puissance 50 mJ & 1064 nm 10mJ 2W
5 mJd a 532 nm

Polarisation linéaire linéaire linéaire

TAB. 2.4 — Caractéristiques des différents lasers

L’énergie des lasers est controlée par un atténuateur variable ex-situ afin de
travailler a I’énergie maximum du laser. Cet atténuateur est constitué d’une com-
binaison lame lambda/2-polariseur, permettant également de faire varier la pola-
risation. Il est monté sur une platine motorisée, controlée par PC via un module
de gestion des moteurs (Référence Microcontrole MM4006).

De plus, un support barillet comportant différentes gammes de densités a été
installé sur le trajet du faisceaux YAG pour changer les gammes d’énergie, qui
peuvent étre trés différentes suivant les matériaux a tester.

Mesure de ’énergie

Dans le but d’éviter des erreurs de mesures résultant d'une dérive de la ré-
ponse du détecteur pyroélectrique, un calorimétre (référence : Coherent LM1) a
été installé sur une deuxiéme voie de référence.

Le détecteur pyroélectrique donne une valeur d’énergie pour chaque tir, le calo-
rimétre en moyennant plusieurs tirs nous permet de controler ’exactitude de ces
valeurs.

Le transfert des valeurs d’énergie de la console Labmaster au PC est assuré par
une liaison RS232.

Analyseur de faisceau

[’analyseur de faisceau a été modifié de fagon a imager le faisceau focalisé, ce
qui permet :

— d’associer a chaque tir sur I’échantillon le profil du faisceau correspondant

et d’enregistrer ce profil pour d’éventuelles mesures AFM

— de mesurer avec précision les paramétres du profil spatial

— de controler la stabilité du laser en temps réel

Pour cela, une partie du faisceau laser est prélevée et analysée grace a un
microscope associé a une caméra CCD (8 bit, 756*581 pixels, sensibilité : 3lux).
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Objectif de  Objectif de

focalisation microscope  DBague
allonge

F1G. 2.6 — Dispositif de prise d’image du faisceau

L’objectif utilisé pour focaliser le faisceau est le méme que celui utilisé pour
tester I’échantillon (figure 2.6). Le faisceau est focalisé a une distance du laser
équivalente a la distance laser/échantillon. Différents objectifs de microscope per-
mettent d’ajuster le champ a la taille du faisceau visualisé. La résolution obtenue
sur I'image avec le plus fort grossissement est de 6 pixels pour 1 micron. Une
carte vidéo permet d’acquérir ces images, pour les stocker et les analyser.
Un programme développé sous Labview permet d’exploiter les images obtenues
pour effectuer les mesures suivantes :

— ajustement du faisceau par une Gaussienne

— maximum d’énergie et position

— position de la centroide

— Energie totale en niveau de pixels
L’interface utilisateur de ce programme est présenté figure 2.7.

Automatisation

Outre le gain de temps, 'avantage majeur de 'automatisation est de s’affran-
chir autant que possible du coté subjectif de ’expérimentateur, ce qui permet de
gagner en répétabilité.

L’ensemble du dispositif de mesure a donc été automatisé. Un logiciel développé
sous Labview permet de gérer I'ensemble des actions (description figure 2.8).

On peut souligner que ’ensemble de ces actions séquentielles (acquisition
d’image, déplacement en X-Y, tir, acquisition du profil spatial, acquisition d’image
aprés tir, analyse d’image) a été optimisé pour fonctionner a des fréquences de
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F1G. 2.7 — Interface du programme d’analyse de faisceau

tir de 20 Hz, qui est la fréquence de répétition maximale du laser.
L’automatisation a également été adaptée a ’étude des endommagements dans
les liquides. Dans ce cas, la détermination du claquage se fait via I’onde acous-
tique récupérée par un microphone (voir partie 2.4.3).

Photothermie in-situ
Pour renforcer les moyens de diagnostics non destructifs sur le banc de mesure,
une expérience de photothermie in-situ fonctionnant en régime pulsé a été montée.

Elle sera décrite en détail dans la partie 77.
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F1G. 2.8 — Controles/commandes pilotés par le logiciel d’automatisation

2.3.4 Avantages du nouveau dispositif

— Souplesse : Différents types de tests peuvent étre utilisés facilement pour
caractériser 'endommagement (procédures 1-on-1, R-on-1, S-on-1). Le pas-
sage aisé d’un type de test a I'autre donne 'opportunité d’effectuer des
comparaisons entre ces différentes procédures de test. Grace a cette sou-
plesse du dispositif, nous pouvons tester I'influence de paramétres tels que
le pas entre chaque site testé, la fréquence de tir, le nombre de sites tes-
tés... Remarquons qu’il est également possible de réaliser une cartographie
d’endommagement, ou de se repositionner avec précision sur un échantillon
testé sur un autre banc.

— Controle : Le profil spatial du faisceau focalisé est associé a chaque tir.
Cette mesure systématique permet de déterminer la densité d’énergie focali-
sée pour chacun des tirs laser, et de vérifier que les caractéristiques du laser
ne varient pas au cours du temps. Si tel était le cas il serait possible grace a
la sauvegarde des images de retraiter les résultats obtenus en conséquence.

— Précision : La finesse de la détection permet de repérer des endommage-
ments inférieurs au microns.

— Rapidité : Le test d’un échantillon en mode 1-on-1 qui comprend dans nos
tests "classiques" 30 sites testés a 30 énergies différentes, soit 900 points
de mesures, s’effectue approximativement en 30 minutes. La vitesse est ici
limitée par les communications ordinateurs/périphériques lentes (RS232).
[’absence d’opérateur permet également de pouvoir effectuer des mesures
de tenue au flux avec des milliers d’irradiations sur une méme zone.

— Sauvegarde des images : [’enregistrement systématique des images per-
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met de réaliser, si besoin est, une étude a posteriori. Par exemple, sur la
figure 2.9, un endommagement sur une silice, analysé par AFM, révéle la
présence de deux cratéres. Aprés comparaison avec le profil du faisceau cor-
respondant figure 2.9, il apparait que cette morphologie particuliére était
due a une défaillance du laser, et non comme on aurait pu le croire a la
révélation d’un défaut.

Il est également possible grace aux différentes images de pouvoir suivre la
croissance des endommagements lors de tirs répétés.

60 pm
30 pm {493 nm
0 nm
60 pm

30 pm

0 pm 0 um
F1G. 2.9 — Image AFM d’un endommagement sur la surface d’une silice et profil
du faisceau focalisé correspondant (diagnostic d’erreur)

2.4 Détection de 'endommagement laser

La détection d’endommagement est le point clé d’un dispositif de mesure de
tenue au flux. Notre but est de détecter automatiquement toute modification
irréversible du matériau, conformément a la définition de 'endommagement ex-
plicitée dans la partie 1.4. La détection de '’endommagement étant liée au moyen
d’observation, nous effectuerons tout d’abord une comparaison des différentes
techniques de détection existantes, puis nous présenterons les méthodes qui ont
été développées.

2.4.1 Comparaison des différentes méthodes existantes

Pour la détection d’endommagement, les principales techniques utilisées sont :
— La mesure des variations de diffusion d’un laser sonde |74, 75, 73, 81]

— La détection d’un signal acoustique |93, 81, 94, 95|

— La mesure de variations de transmission a travers 1’échantillon [77|
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— La détection par microscopie optique |76, 96]

Mesure de variations de diffusion lumineuse

Un laser sonde (en général un Helium-Néon) éclaire la zone irradiée de I’échan-
tillon. La lumiére diffusée par 1’échantillon est alors collectée par un détecteur,
généralement positionné de maniére a intégrer le maximum de signal sur un grand
angle solide. Une variation du signal de diffusion apres tir est alors interprétée
comme un endommagement.

Cette technique est la plus souvent utilisée pour la détection en ligne. D’une part
pour sa simplicité de mise en ceuvre, et d’autre part pour sa dynamique adaptée
a une utilisation a des cadences de tir élevées.

Détection d’un signal acoustique

L’endommagement d’'un matériau peut créer une onde de choc se propageant
dans le matériau et dans le milieu environnant. Cette technique est basée sur la
détection de ce signal. Il peut étre soit détecté a I'aide d'un capteur piézoélec-
trique fixé sur I’échantillon, soit par une mesure de déflexion photoacoustique
d’un laser sonde.

Mesure de variation de transmission optique

L’obscurcissement par un endommagement d’un faisceau sonde ou du faisceau
d’irradiation est utilisé pour détecter I’endommagement. La mesure de transmis-
sion est cependant moins sensible que la mesure de diffusion.

Microscopie optique

L’échantillon est observé avant et aprés tir au microscope optique, in-situ ou
ex-situ, pour détecter un éventuel changement. C’est la technique la plus sensible,
notamment en utilisant un microscope de type Nomarski. Des endommagements
inférieurs au micron, ou une modification de I'indice du matériau peuvent étre
détectés. De plus une information qualitative et quantitative peut étre obtenue,
fournissant des informations sur le processus d’endommagement.

Avantages et inconvénients

Les techniques de mesure de diffusion ou de transmission présentent 1’avan-
tage d’étre simples a mettre en ceuvre et d’avoir une dynamique adaptée a des
fréquences de tirs élevées. Cependant peu d’informations intéressantes pourront
étre obtenues sur 'endommagement (forme, taille,...). Cette remarque est égale-
ment valable pour la technique de détection d’un signal acoustique. La technique
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de microscopie, quant a elle, permettra d’obtenir des informations sur la morpho-
logie des endommagements. De plus des artefacts de mesures comme 1’éjection
de poussiéres pourra étre évitée.

La détection par microscopie est donc la plus adaptée a notre étude, puisque 1’on
cherche & détecter 'apparition de 'endommagement avec une grande finesse et a
comprendre les mécanismes en analysant les morphologies. Cette méthode a donc
été choisie, malgré sa lourdeur & mettre en ceuvre.

2.4.2 Développement d’une méthode de détection automa-
tique par analyse d’image

Description et performances

La détection d’endommagement est réalisée par comparaison des images avant
tir et aprés tir laser. L’algorithme basé sur une soustraction pixel par pixel des
images est décrit figure 2.10. L’image finale est une image binaire, le critére
d’endommagement étant ’apparition de pixels blancs dans cette image.

Image [mage 233
avant tir apres tir
0

.—7 Diminution ou

augmentation du
niveau de gris

valeur absolue

Image Filtrage Seuillage
bruitée ¢

i Soustraction en

Décision
Fia. 2.10 — Algorithme d’analyse d’image pour la détection d’endommagement
Les parameétres de I'algorithme sont ajustés si des changements de luminosité
interviennent lors du test d’'un nouveau matériau, ou bien si I’objectif ou le mode
de fonctionnement (fond clair ou fond noir) est changg.

Le programme développé permet de travailler a des fréquences de répétition du
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laser de 20 Hz, lors de tests de tenue au flux multicoups. Ce travail en temps réel
permet de stopper le laser dés I'apparition du premier endommagement, évitant
ainsi toute pollution inutile de I’échantillon qui pourrait étre due a la croissance
de I'endommagement et permettant également un gain de temps.

La procédure de test décrite peut étre appliquée aussi bien aux volumes qu’aux
surfaces, avec une résolution inférieure au micron lorsque le plus fort grossissement
est utilisé (X1000). Des exemples d’applications pour un volume de silice et pour
une surface traitée sont donnés figures 2.11 et 2.12.

F1G. 2.11 — Détection d’endommagement dans le cas d'un volume (Image avant
tir, aprés tir, et résultat du traitement)

F1G. 2.12 — Détection d’endommagement dans le cas d’une surface traitée (Image
avant tir, aprés tir, et résultat du traitement)

Limitations de la méthode

La figure 2.13 présente les conséquences d’un tir sur un défaut visible, présent
sur la surface d’une silice. Ce défaut a été éjecté sans créer d’endommagement
sur cette surface, mais le résultat est interprété comme un endommagement par
le systéme. La méthode de détection utilisée atteint alors ses limites dans ce cas.
Notons que le méme probléme aurait été rencontré avec l'utilisation d’un autre
moyen de détection. Toutefois la probabilité de tirer sur une poussiére est faible,
et si le systéme de détection automatique ne permet pas de s’affranchir de cet
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artefact de mesure, la visualisation a posteriori des images enregistrées corres-
pondant a des points douteux permet de I’éliminer. Le rajout d’un systéme de
détection de poussiére par traitement d’image permettra de s’affranchir de ce
probléme dans le futur. Notons dans tous les cas que ce probléme ne se pose pas
pour les études en volume.

F1G. 2.13 — Tir sur un défaut extrinséque (Image avant tir, apreés tir, et résultat
du traitement)

La sensibilité du systéme peut étre appréciée figure 2.13. En effet, I'image
aprés traitement révéle qu’un défaut extrinséque trés petit (pointé par la fléche)
et situé en dehors de la zone irradiée, a été éjecté par ’onde de choc. Une visua-
lisation par 'opérateur n’aurait pas permis de détecter ce fait.

Application possible au contrdle de la croissance d’endommagements
lors de tirs répétés

La croissance des endommagements constitue une étude a part entiére, car
c’est le plus souvent ce qui va conduire a la dégradation de qualité du composant
[97]. Un des avantages du dispositif présenté est la visualisation en temps réel et
le stockage systématique des images correspondant & chacun des tir. Dans ce cas
il est possible de suivre avec précision chaque étape d’un processus de croissance
d’endommagement lors de tirs répétés sur une méme zone (voir figure 2.14 et
partie 4).

Les méthodes acoustiques et de diffusion utilisées dans ce but [81] ne permettent
pas le controle quantitatif qui est obtenu dans notre cas.

2.4.3 Détection automatique de claquage appliquée aux li-
quides

Pour les besoins d’études dans des liquides (voir section 3.3) le dispositif a
été adapté. Le claquage dans ce type de matériau est caractérisé par la forma-

45



CHAPITRE 2. METROLOGIE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

200 pan

Fi1G. 2.14 — Croissance d’'un endommagement dans le volume d’un verre de BK7
soumis & des tirs répétés

tion d’un plasma et la propagation d’'une onde acoustique |72, 98, 96]. Ces deux
phénoménes apparaissant simultanément, la détection d’'une onde acoustique a
été choisie, pour des raisons de commodité, comme critére d’endommagement.
La détermination du claquage se fait via 'onde acoustique récupérée par un mi-
crophone placé au dessus de I’éprouvette contenant le liquide, comme le décrit
I'image 2.15. Ce microphone est reliée a une carte d’acquisition du PC, permet-
tant d’utiliser les procédures de tests automatiques.

Eprouvette contenant

te Licuide i etudier Microphone

I Objectif du

microscope

Objectif de
focalisation du
laser

F1G. 2.15 — Configuration spécifique pour I’étude de I'endommagement dans des
liquides

2.5 Controle rigoureux des conditions de tir

L’étude de I'endommagement requiert un laser de test trés stable et des ca-
ractéristiques parfaitement connues. En effet, des variations du profil temporel
ou spatial du faisceau peuvent avoir des conséquences directes sur les valeurs de
seuil obtenues [79, 99]. Une caractérisation compléte des lasers utilisés est donc
présentée dans cette partie.
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2.5.1 Stabilité en énergie

L’énergie est enregistrée pour chaque tir grace au détecteur pyro-électrique. Il
est ainsi possible de mesurer la stabilité du laser pour chaque longueur d’onde et
pour chaque fréquence d’utilisation. Les campagnes de mesures ont été effectuées
sur des séries de 1000 tirs. Le détail des mesures est donné en annexe B, les résul-
tats sont résumés dans le tableau 2.5. Remarquons que lorsque ’on augmente la
fréquence de tir, on observe une instabilité du laser lors des premiers tirs. Nous
verrons plus loin que 'on pourra exclure ces tirs grace a la mise en place d’'un
obturateur. Ce régime transitoire n’est donc pas pris en compte dans le tableau 2.5

\ Fa 1Hz, 10Hz 20Hz,
1064nm o=12% o=11% o=2.0%
(laser 1)
532nm o=2.2% non non
(laser 1 doublé) mesuré mesuré
355nm c=38% o0=42% o=61%
(laser 2)

TAB. 2.5 — Stabilité des lasers en énergie : écart type normalisé. Ces statistiques
ont été effectuées sur 1000 tirs

2.5.2 Controéle du profil spatial

L’analyseur de faisceau et le logiciel développé correspondant (description en
2.3.3) permettent d’effectuer un controle des paramétres du faisceau a différentes
fréquences d’utilisation. Il est notamment important de quantifier les variations
de la forme du faisceau. Il est également nécessaire de vérifier que le faisceau ne
dépointe pas lors de tirs cumulés sur un méme site.

Waist

Le waist est obtenu a partir du profil du faisceau focalisé ajusté par une gaus-
sienne. Le tableau 2.6 regroupe les valeurs obtenues a différentes fréquences de
tirs et longueurs d’onde, pour des faisceaux focalisés sur une dizaine de microns.
Les mesures complétes se trouvent en annexe B.

Dépointage

Les dépointages mesurés du faisceau sont reportés en annexe B. Les valeurs
obtenues de 1 Hz a 15 Hz pour les différentes longueurs d’ondes sont suffisamment
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1Hz 10Hz 20Hz
waist écart waist écart waist écart
moyen type moyen type moyen type

1064nm
Objectif MG~ 12.07um  2,1% 12.74um 5,3% 14.59um 6.4%

laser Quantel w

532nm
Objectif MG 581um  2,3%  6.24um 3.1% 9.77um 12,3%

laser Quantel w

355nm

Objectif UV 879um 2,0% non. mes. non. mes. nNon. mes. non. mes.

laser Quantel 3w

TAB. 2.6 — Stabilité spatiale des lasers : mesure moyenne du waist sur 1000 tirs
et écart type normalisé correspondant (o)

stables pour effectuer des études en tir cumulé (2 4 3 um de dépointage). Par
contre, a 20 Hz, le laser Quantel w présente une augmentation de la taille du
faisceau, associé a un fort dépointage durant les premiers tirs (voir figure 2.16),
suivi d’une stabilisation. Ce probléme di a un échauffement du laser, est éliminé
grace a un obturateur piloté par le PC, qui a été rajouté sur le banc.

. .-‘.‘.' . mz— -=3:1_.') l

Y (microns)

1M
14 ;
a
13 .20 Hz
1z 7 T T T T T T T T T 1
12 13 14 16 16 17 0 100 200 300 400 s00 EQD Joo 800 200 1000
X (microns) Nombre de tirs

Fi1G. 2.16 — Mise en évidence d’un disfonctionnement du laser & 20Hz lors des
premiers tirs

2.5.3 Surface équivalente du faisceau laser

Les courbes de seuil font intervenir en abscisse ’axe des fluences, qu’il nous
faut définir avec précision. La fluence F désigne la densité d’énergie par unité de
surface, qui est une grandeur locale. Dans le cas de faisceaux gaussiens, celle-ci a
été souvent donnée en tant que valeur moyenne F, égale a I’énergie totale recue
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par I’échantillon (notée Er), divisée par la surface du spot a 1/e%. Cependant,
la rigueur voudrait que I’on définisse comme abscisse, a la place de la fluence F,
la valeur maximum de F que nous noterons Fy; (cf figure 2.17). C’est pourquoi
les courbes de seuils présentées par la suite auront comme axe des abscisses la
densité d’énergie maximale du faisceau.

La détermination précise de cette quantité d’énergie déposée sur I’échantillon
n’est pas immeédiate. En effet, les faisceaux utilisés ne sont pas parfaits : la forme
de I'impulsion peut s’éloigner de la Gaussienne théorique, et une partie non né-
gligeable de I’énergie peut se retrouver en dehors du pic principal. Cependant la
connaissance de la répartition spatiale du faisceau nous permet d’effectuer une
correction afin d’estimer la densité d’énergie réelle vue par I’échantillon.

En effet, dans le cas d'un faisceau Gaussien idéal, la relation entre ’énergie totale
Er (en J) et Fyy (en J/cm?) est :

Er = Fymr? (2.1)

ou r est le rayon a 1/e. L’énergie Er peut étre mesurée sur le détecteur, le rayon
quant a lui est déterminé & partir d’'un ajustement par une Gaussienne du profil
du faisceau. Cette méthode est 'approche classique pour déterminer la densité
d’énergie. Or, dans le cas réel de notre laser, le faisceau est quasiment Gaussien
au centre mais une partie de 1’énergie se retrouve dans les pieds du faisceau (fi-
gure 2.17). L’utilisation de la formule 2.1 aboutira alors & une surestimation de
la densité d’énergie.

F — Faisceau réel
M

— Faisceau Gaussien

' 4

Fi1G. 2.17 — Comparaison du profil réel du faisceau focalisé et de son ajustement
par une Gaussienne. Le rayon a 1/e* de ce faisceau est de 12um. La fleche met
en évidence 'énergie présente dans les pieds.

Pour résoudre ce probléme, il suffit d’estimer la surface équivalente S, liant
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Er a Fy, et définie dans la norme ISO |2] comme :
Ep = FupSeq (2.2)
Cette surface équivalente est déduite de la formule suivante :

I T F(x,y)dady
_ .

Seq (2.3)
Une méthode appropriée pour déterminer S, est d’analyser I'image du faisceau
focalisé, grace a I'appareillage décrit dans la partie 2.3.3.
Ep est calculé en sommant les valeurs de tous les pixels sur I'image 8 bit, en
prenant soin de soustraire le bruit de fond. Quant a la densité d’énergie maximale,
elle est donnée par :

Far = Ent/Spizes (2.4)

ou E); est la valeur du pixel ou 'énergie est maximum, et Sy, est la surface
d’un pixel sur I'image du faisceau. Nous obtenons donc d’aprés les équations 2.3
et 2.4 :

sur face d'un pizvel

Seq = Er Spisel _ [Z(valeurs des pizel)]

- (2.5)

valeur du pixel maximum
L’aire d’'un pixel de I'image est déterminée en calibrant I'appareil par I'image
d’une mire de taille connue. Elle est de 0, 16um X0, 16pm pour 'utilisation d'un
objectif X50.

La partie de I’énergie qui est en dessous du niveau de bruit résiduel (du a 1’élec-
tronique) peut étre négligée, du fait de la faible valeur de ce bruit. Typiquement,
la valeur moyenne du bruit est de 0,01.

Sur la figure 2.18, nous reportons les calculs de surfaces effectives dans le cas d'un
faisceau focalisé sur une dizaine de microns. Ces calculs ont été effectués pour
différentes tailles d’images (de 50X50 pixels & 500X500 pixels) afin de trouver la
taille d’image optimale a utiliser. Ces résultats sont comparés a I'aire du faisceau
mesurée par la méthode classique (trait en pointillés). L’écart type normalisé sur
ces valeurs est de 5 & 6% (statistique sur 1000 tirs).

Nous pouvons constater que si la fenétre utilisée est petite, la surface effective
correspond a la surface mesurée par la méthode classique (seul le pic central est
dans I'image). Par contre dans le cas d’une fenétre large, toute 1’énergie est prise
en compte et les résultats différent d’un facteur 2,6. Ceci souligne I'importance de
cette méthode, qui nous permet de tendre vers une valeur plus juste de la densité
d’énergie.

Notons que des mesures systématiques seront effectuées pour les différentes tailles
de faisceaux utilisés et que les valeurs données par la suite tiendront compte de
la correction présentée dans ce paragraphe.
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Surface mesurée

s alle
- e

50

o]

Surface équivalente (microns?)
—
<
=)
HH

0 100000 200000 300000

Taille de l'image (nombre de pixels)

F1G. 2.18 — Mesure de la surface effective d’un faisceau focalisé sur une dizaine
de microns. A = 1064nm. Statistique effectuée sur un millier de tirs

"Fluence pixel"

La correction sur la densité d’énergie maximum étant effectuée, il est alors
aisé de connaitre la densité d’énergie en chaque pixel de I'image du faisceau,
ce qui peut étre d’une grande utilité pour analyser finement les morphologies
d’endommagement.

2.5.4 Profil temporel

La dépendance temporelle du seuil d’endommagement a la durée d’impulsion
est un phénoméne avéré (cf partie 2.2). La durée de I'impulsion doit donc étre
connue avec précision afin de pouvoir effectuer des comparaisons entre différents
bancs de test. De plus, la résolution temporelle de la mesure doit étre suffisante
pour détecter I’éventuelle présence de pics d’intensité dans le faisceau. Dans notre
cas, le laser n’étant pas parfaitement monomode, il existe de tels pics dans le
faisceau (figure 2.19).

Les mesures de I'impulsion laser sont effectuées avec un oscilloscope de bande
passante 500 MHz et une photodiode a avalanche de temps de montée inférieur
a 100ps.

De la méme facon que pour le profil spatial, les durées d’impulsion seront données
en durée effective de I'impulsion. Cette durée effective est le rapport de I'énergie
totale des impulsions sur la puissance maximale des impulsions [2] :

[7 P(t)dt

tery = (2.6)

Le détail des mesures est donné en annexe B et les résultats sont résumés
dans le tableau 2.7.
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Fi1aG. 2.19 — Mesure résolue d’une impulsion & 355nm

ters
1064nm 4.9 ns

532nm non mes.
355nm 6.20 ns

TAB. 2.7 — Durées effectives d’impulsion des lasers a différentes longueurs d’ondes

2.6 Optimisation des paramétres de tir

Nous recherchons dans cette partie, un compromis entre le temps d’acquisition
des mesures, la précision et la fiabilité. Pour cela nous allons étudier I'influence
des paramétres de test sur la mesure.

2.6.1 Nombre de tirs

Les courbes de seuil mesurées en mode 1-on-1 sont obtenues en éclairant, a
chaque fluence F);, N régions de I’échantillon. On obtient alors la probabilité
d’endommagement par le rapport n/N, avec n le nombre de zones endomma-
gées parmi les N régions testées. Afin de trouver le meilleur compromis entre
la précision des courbes et le temps de mesure nécessaire, nous avons étudié la
répétabilité de la mesure en fonction du paramétre N.

La probabilité p d’endommagement en mode (1 :1) est estimée pour chaque éner-
gie par la probabilité d’événements sur N régions :

p=p(F) = p(F,N) =n(F,N)/N (2.7)
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Par conséquent, I’écart type normalisé sur la mesure est donné par [100] :

)
ON — pN

(2.8)

Des mesures ont été réalisées dans le volume de la silice, pour une densité
d’énergie correspondant a une probabilité d’endommagement de 0.5. C’est en effet
pour cette probabilité que la pente de la courbe de seuil est la plus importante
[1]. Pour cela nous avons fait varier N de 5 a 50, en répétant la mesure 10 fois
pour chaque valeur de N. Les résultats sont représentés et comparés aux valeurs
théoriques sur la figure 2.20.

0.4
:g 0.35 +
TEc 03 —calcul
e = data
e 0.25
=
% 0.2 +
£ 0.15 |
|
S 0.1 =
& . ~

0.05 +

0 T T T T T T T T T 1

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Nombre de tirs

Fi1a. 2.20 — Variation de I’écart type sur la mesure de la probabilité d’endom-
magement, en fonction du nombre de zones N testées. Mesure effectuée dans le
volume d’une silice.

Suite a ces mesures, pour faire un compromis entre précision et temps d’ac-
quisition, nous avons choisi d’effectuer 30 tirs par énergie pour tester nos échan-
tillons. L’écart type normalisé sur les mesures est alors de 9 %. Dans le cas ou
I’on cherche une précision accrue, on pourra utiliser 50, voire 100 tirs, si la place
sur I’échantillon est suffisante.

Dans le cas général, les courbes de seuil seront tracées avec N=30, pour 30 éner-
gies différentes, soit 900 points de mesure pour chaque échantillon.

2.6.2 DMaillage spatial

Nous venons de voir que pour améliorer la statistique, un grand nombre
de sites doit étre testé. La place disponible sur I’échantillon devient alors une
contrainte. Nous devons donc optimiser la distance entre les sites testés, qui est
limitée par la zone modifiée aprés tir laser. Cette modification peut étre visible :
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pollution par des débris, brilure du plasma,...ou invisible : contraintes, micro-
fractures, modifications microscopiques. . .

Une étude a été menée dans le cas du volume de la silice. Ce matériau est celui
pour lequel nous observons les dimensions d’endommagement les plus grandes
dans nos conditions de test (une centaine de microns). Ces endommagements
s’étendent donc sur une zone plus grande que la taille du faisceau (dizaine de
microns).

Une énergie correspondant a une probabilité d’endommagement de 0.5 a été choi-
sie. Cette probabilité correspondant & un nombre de tirs N de 50, et & une distance
entre les tirs de 1mm, pour laquelle nous pouvons considérer que la zone testée
n’est pas modifiée par la précédente. Le pas entre chaque tir a ensuite été diminué,
jusqu’a 100pum. Les résultats sont présentés dans la figure 2.21.

0.8
0.7

0.6 -
0.5
04
0.3
0.2
0.1
0 T T T
1 0.5 0.3 0.1

Distance inter-tirs (mm)

probabilité
d'endommagement

F1G. 2.21 — Probabilités d’endommagement a énergie fixe, en fonction de la dis-
tance entre les tirs

100 pm

FiG. 2.22 — Echantillon aprés un test avec une distance inter-tirs de 100um

La figure 2.22 représente une photographie de ’échantillon pour un test réa-
lisé avec une distance de 100um entre les tirs. Cette distance correspondant a
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2.6. OPTIMISATION DES PARAMETRES DE TIR

la taille des endommagements, on comprend donc que la mesure du seuil soit
affectée. Par contre d’aprés les résultats présentés précédemment, la mesure est
également altérée pour une distance entre les tirs de 300um. Il semble donc dans
ce cas, que le matériau ait été modifié de fagon invisible autour de I'impact. Nous
avons donc choisi pour nos tests ultérieurs, de fixer la distance a 0.5mm. Il est
bien évident que 'optimisation de la distance entre les sites doit étre réitérée pour
chaque nouveau matériau, ainsi que pour des études sur les surfaces.
Remarquons également que ces effets peuvent fausser la mesure lors de 1'utilisa-
tion de la procédure de "Raster Scan" (voir partie 1.4) pour tester les échantillons.
Cette procédure étant utilisée pour simuler un grand faisceau a partir d’un petit,
les comparaisons entre tailles de faisceaux pourraient ne pas étre valides.

2.6.3 Maillage temporel

Nous verrons dans le chapitre suivant, que des tests d’endommagement dans

des liquides ont été effectués. Dans ce cas particulier 'endommagement est "réver-
sible" et le laser est alors focalisé toujours au méme endroit. Il est donc important
d’attendre entre chaque tir que le liquide se relaxe, afin de mesurer une proba-
bilité d’endommagement correcte. C’est pourquoi nous cherchons a quantifier ce
temps de relaxation, pour pouvoir laisser un intervalle de temps supérieur entre
chaque tir.
Une énergie correspondant & une probabilité de 0.8 a été choisie, afin de maxi-
miser la perturbation. Ces mesures ont été effectuées dans le cas de I'eau, avec
N=50 tirs, pour différentes fréquences de répétitions des tirs. Les mesures sont
présentées figure 2.23.

o o o O
[ o T TR O+ - I = = N
!

Probabilité
d'endommagement

0.1 1 5 10 20
Fréguence (Hz)

Fi1G. 2.23 — Probabilité d’endommagement a énergie fixe, en fonction de la fré-
quence de tir, dans de I’eau dé-ionisée

D’aprés ces résultats, le liquide se relaxe en moins de 50ms. Il sera donc
possible de travailler a la fréquence maximale du laser (20Hz), de fagon a effectuer
des mesures rapides.
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2.7 Procédures expérimentales

2.7.1 Description des tests utilisés

Les procédures de test qui ont été mises en place et utilisées sur le banc
automatisé sont décrites ici. Les algorithmes de tests sont présentés figures 2.24
et 2.25.

1-on-1

D’aprés ce que nous avons vu précédemment, une trentaine de sites sont testés
pour 30 énergies différentes, soit 900 points de mesures pour tracer une courbe
de seuil. Cette procédure est adaptée en testant moins de sites dans le cas ou
trés peu de place est disponible sur I’échantillon. Dans le cas ou 'on recherche
seulement & mesurer le seuil bas avec une trés grande précision, on peut ne tester
que quelques énergies différentes, mais avec une centaine de sites par énergie.

o Image tir ' Image N Ana]y'se‘ n.nage+ L, Lecture énergie + L,
I échantillon échantillon décision sauvegarde
_ Changement
30 sites de site
_ _ Changement
30 énergies d>énergie

F1G. 2.24 — Procédure de test 1-on-1

S-on-1 et R-on-1

Lors de tests multicoups de tenue au flux en mode S-on-1, le nombre maximal
de tirs cumulés sur un méme site est fixé arbitrairement a 1000, pour des raisons
de temps d’acquisition. Au dela de ce nombre de tirs le site est considéré comme
ne s’endommageant pas a I’énergie utilisée. En R-on-1 chaque site testé aboutit
a un claquage.

Dans les deux cas, si I’énergie est faible, et la fréquence de répétition de 1 Hz, la
mesure peut durer plusieurs heures.

2.7.2 Précision des mesures
Erreur sur la mesure de probabilité

D’aprés 2.6.1, nous pouvons quantifier notre précision expérimentale suivant
I’échantillonnage N de tirs par énergies. La précision relative sur la mesure de p
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Acquisition / \
4 Image ir faisceau + | Image L fﬂmalyse —'l'bamage‘b—" Lect}.lre
échantillon sauvegarde échantillon image + A P énergies +

décision b sauvegarde
N\|f O

1000 tirs max

Changement | Analyse des images
30 sites de site du faisceau

F1G. 2.25 — Procédure de test S-on-1, pour la procédure R-on-1 une rampe d’éner-
gie est appliquée sur chaque site

est :

=\ oy (2.9)

Pour N=30 tirs et p—0.5, I'erreur est de 9%, elle passe & 7% pour N=50 tirs
et £5% pour N=100 tirs.

Erreur sur la mesure de la densité d’énergie

La densité d’énergie F est calculée a partir de I’énergie mesurée E sur le
détecteur, et de la surface équivalente du faisceau :

(2.10)

L’erreur relative sur la mesure de la densité d’énergie s’exprime alors de la facon
suivante :

AF AE AS,
F FE Seq

(2.11)

D’aprés les mesures de variations de surface équivalente et les mesures de stabilité
en énergie présentées dans la section 2.5, nous pouvons quantifier cette erreur
(tableau 2.8) comme suit :

Longueur Erreur

d’onde

1064nm 7.3%
532nm 8.5%
355nm 9.4%

TAB. 2.8 — Erreur relative sur la mesure de densité d’énergie
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2.7.3 Valeur du champ électrique pour de petits faisceaux

L’interprétation des mécanismes d’endommagement requiert la connaissance
du champ électrique maximum dans la zone éclairée. Dans le cas de faisceaux
peu convergents, il est facile de relier la valeur du champ a celle de la fluence.
Cependant, pour des faisceaux trés convergents le calcul n’est pas immédiat, et
nécessite d’étre explicité.

L’échantillon recoit une énergie totale donnée par le flux du vecteur de Poynting,
qui peut s’écrire de la fagon suivante [101] :

P — (4”2> /Oka(a)A2<a)da (2.12)

2w

avec 4 la perméabilité, a(o) = vk — o2, k = 2”7”, A la longueur d’onde incidente,
5 la fréquence spatiale a deux dimensions et A(c) la transformée de Fourier du

champ électrique E(r) dans le plan z=0 :

Alo) = T.F. (Eoexp {— (%)1) (2.13)

Dans le cas d’un faisceau peu divergent, on a a =~ k et donc, avec le théoréme
de Parseval :

472 o
o= ia/AQda == /Ezds (2.14)
2w 2w
Et par conséquent % = ﬁEQ représente la densité d’énergie, conforme aux

formules utilisées en 2.5.3.

Par contre, les faisceaux trés convergents n’autorisent pas ’approximation o = k,
de sorte qu’il nous faut calculer le flux du vecteur de Poynting sans approximation.
Dans le cas d'une incidence normale, nous obtenons :

1 L)?
Alo) = | — | (L?)Egexp _lol) (2.15)
472 2
et ainsi :
© (BN [F s ) E}
—=|— L™V2 — du=|—I(L 2.16
5= (o) [T et Vo= (fLrn) (210
Le champ électrique peut alors étre écrit :
2wpd /S
E3(L) = ——— 2.17

Cette relation montre qu’a une fluence moyenne ®/S donnée, la valeur maximale
du champ électrique dépend de la taille du spot. Cependant, comme le montre la
figure 2.26, cette dépendance est négligeable dans nos conditions expérimentales.

o8



2.8. CONCLUSION
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F1G. 2.26 — Variations du carré du champ électrique en fonction de la taille du
spot L, pour une fluence constante, & A = 1064nm

2.8 Conclusion

Nous avons développé un dispositif de mesure de tenue au flux automa-
tique combinant une détermination précise de '’endommagement par traitement
d’image a un controle rigoureux des paramétres du faisceau laser pour chaque tir.
Il a été démontré a travers différents exemples que ’ensemble du dispositif per-
mettait :

— de détecter 'initiation de 'endommagement avec une grande précision, et
de suivre I’évolution de la croissance des endommagements en temps réel,
grace a un dispositif de détection plus performant que les autres techniques
existantes.

— de tracer des courbes de probabilités d’endommagement trés précises dans
différentes conditions de tests (1-on-1, S-on-1, R-on-1), aux trois harmo-
niques du YAG.

— de controler rigoureusement le faisceau pour chaque tir, ce qui permet de
déterminer la densité d’énergie effective vue par ’échantillon.

— de corréler les morphologies d’endommagement mesurées & ’AFM a la den-
sité d’énergie localisée.

Différents éléments restent cependant a améliorer comme la mesure du profil tem-
porel qui n’est pas systématique ou I’élimination des artefacts de mesure (tir sur
des poussiéres) par traitement d’image.
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Chapitre 3

MODELISATION, ANALYSE ET
INTERPRETATION DES
COURBES DE SEUIL
D’ENDOMMAGEMENT

Dans ce chapitre nous exploitons les résultats de la métrologie pour
une investigation du phénoméne de I’endommagement laser dans les
verres. Grace & une modélisation phénoménologique et stochastique
des courbes de seuil, nous démontrons ’existence de sites précurseurs
faiblement distribués, et responsables de l’initiation des dommages.
Nous extrayons la densité des défauts et leur seuil de claquage pour
différents échantillons, et montrons en conséquence les comportements
différents des surfaces et volumes. De fagcon générale un trés bon ac-
cord calcul/mesure est obtenu. Des mélanges de liquides viennent en-
core conforter ces conclusions.

Le cas d’optiques soumises a des tirs répétés est également analysé
grace a ce modéle. Nous montrons que la diminution du seuil d’en-
dommagement peut étre attribuée au méme type de défauts que lors
d’un tir unique. Les résultats obtenus nous permettent d’établir une
estimation de la durée de vie des optiques lors d’irradiations répétées.
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3.1 Introduction

Lorsque ’on mesure la probabilité d’endommagement en fonction de la densité
d’énergie incidente, en mode 1-on-1, deux types de comportements sont obser-
vés, suivant la nature du matériau. Dans le cas d’'un matériau absorbant comme
une couche métallique par exemple, il existe une valeur limite d’énergie a par-
tir de laquelle il se produit toujours un endommagement (figure 3.1). Les faibles
dispersions de seuils observées dans ce cas peuvent étre expliquées par des fluctua-
tions du laser. Ce comportement s’explique facilement par la forte absorption du
matériau intrinséque a la longueur d’onde de test, induisant un mécanisme d’en-
dommagement thermique si I’énergie est supérieure a celle nécessaire a la fusion
du matériau. Les morphologies d’endommagement observées mettent clairement
en évidence ces mécanismes thermiques (voir figure 3.1).

e 1 r'TJrI IsFd

g 09 4 :{’

% 0.8 -

S 07 - !

_§ 0.6 1 : + courbe de seuil
e 05+ . du nickel

-E 0.4 | ----comportement
2 03- +' théorique
o2 a

o J

B Gl lealelndlai b : :

0.10 0.12 0.14 0.16 0.18 0.20
densité d'énergie (J/fcm?)

F1G. 3.1 — Courbe de seuil d’une couche de nickel d’épaisseur 200nm, et image
AFM d’un endommagement.

Or dans le cas des matériaux diélectriques, nous observons dans nos condi-

tions de mesures, une dispersion des valeurs de seuils obtenues lors de tests sur
des zones exemptes de tout défaut visible au microscope (figure 3.2). Sur cette
figure par exemple, la dispersion des valeurs mesurée est proche de 0.7, valeur
bien supérieure a celle du métal (0.1). Cette dispersion ne peut en aucun cas étre
attribuée a une imperfection de la métrologie, compte tenu de la précision du
banc de mesure.
Ce phénoméne de dispersion a été remarqué par plusieurs équipes pour des maté-
riaux massifs ou en couches minces, lors de 'utilisation de faisceaux trés focalisés
(quelques dizaines de microns)[29, 88, 28, 27|. Cette dispersion des seuils peut
étre interprétée en évoquant la présence de défauts initiateurs de 'endommage-
ment laser, comme nous l’avons vu dans la partie 1.

Dans un premier temps, nous présenterons une modélisation de ces phéno-
meénes, basée sur des travaux existant [88, 28, 27, 28, 29|, mais adaptée a notre
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Fi1G. 3.2 — Courbe de seuil du volume d’un verre de silice Hérasil, et image d'un
endommagement.

étude, notamment pour pouvoir traiter le cas des surfaces et des couches minces.
Ce modéle sera validé par une étude sur des liquides contenant des densités de
défauts calibrées.

Cette modélisation nous permettra dans un deuxiéme temps d’interpréter les
courbes de seuil obtenues en surface et volume de différents types de verres, ainsi
que que sur des couches minces.

Pour mieux appréhender les mécanismes, nous présenterons ensuite une étude
originale qui nous permettra d’étudier le claquage électrique de ces matériaux.
La derniére partie de ce chapitre sera consacrée a I’étude du comportement des
verres lors de tirs répétés. Nous verrons notamment comment il est possible d’es-
timer la durée de vie des "nano-défauts". Ce résultat majeur permettra d’estimer
avec précision la durée de vie des optiques sous flux.

3.2 Approche phénoménologique des nano-centres

3.2.1 Cas de défauts sur la surface

Considérons des nano-précurseurs de I’endommagement, répartis de facon ho-
mogeéne sur l’échantillon. La probabilité d’endommagement peut alors s’écrire
comme la probabilité qu’un défaut soit irradié avec une densité d’énergie supé-
rieure & son seuil de claquage intrinséque, que nous appellerons "T" (figure 3.3).
Nous supposerons dans un premier temps que tous les défauts ont le méme seuil
de claquage, et qu’ils sont uniformément distribués.
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Densité
T d’énergie
F
T I
S
Fle |, T _ nano-défaut

F1G. 3.3 — Présence sous le spot de nano-défauts ayant un seuil de claquage
intrinséque "T". S désigne la surface sous laquelle les défauts peuvent claquer.

Présence d’une seule sorte de défaut

Nous supposerons le faisceau Gaussien et I'incidence normale. La distribution
d’intensité (I) du faisceau est fonction de la distance radiale (r) :

I(r) = Fexp {—2 (%)21 (3.1)

Ou F est la densité d’énergie maximale et L le rayon a 1/e.
L’expression analytique de la probabilité d’endommagement peut étre obtenue
de la fagon suivante.
Considérons un élément de surface S tel que le nombre moyen de défauts dans
dS soit faible devant I'unité (d.0S < 1)
Dans ces conditions, la probabilité de présence d’'un défaut dans S s’approxime
par [1] :

p(S) = d.oS (3.2)
On s’intéresse maintenant a la probabilité de présence d’un défaut dans une sur-
face S contenant N élément 0.5 :

S = N.6S (3.3)

Pour cela, il est commode de passer par la quantité q = 1 - p, qui représente la
probabilité de n’avoir aucun défaut dans la zone §.S. Ceci nous permet d’utiliser
les probabilités conditionnelles, et d’écrire :

Q=q¢"=(1-p" (3.4)
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ou (Q est la probabilité d’avoir zéro défaut sur la surface S.
On peut revenir alors a la grandeur recherchée :

P=1-Q=1—-(1-p~ (3.5)

ou P désigne la probabilité d’avoir au moins un défaut dans la surface S.
Développons I’expression de P :

N sy
P=1-[1-déS]"=P=1- 1_W (3.6)
D’ou, pour N grand :
N
=P = 1—-exp(—dS) (3.8)

Si 'on considére que l'interaction entre les défauts peut étre négligée dans
nos conditions expérimentales|102], nous pouvons alors utiliser cet estimateur et
I’appliquer au cas de défauts ayant un seuil de claquage T :

F<T=P=0

F>T=P=P(F)=1-exp[—dSr(F)] (3.9)

ou d est la densité surfacique de défauts, et Sy est la partie du faisceau ou la
densité d’énergie F est supérieure au seuil de claquage des défauts T (figure 3.3).
Déterminons maintenant cette surface St. Le rayon r de cette surface est obtenu
a partir de I'équation 3.1 :

T = exp [ 2 (—L ) ] (3.10)
Ce qui permet de calculer la surface St :
S F
=2 (= 11

avec S = wL? la taille du spot définie a 1/e.
La loi de probabilité résultant des équations 3.9 et 3.11 peut s’écrire :

MF):1—QW{—%5n<§>} (3.12)

Dans cette équation, les paramétres propres au matériau sont le seuil de cla-
quage et la densité des défauts.
La figure 3.4 illustre I'influence de la taille du spot sur 'allure de la courbe de
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Fi1G. 3.4 — Influence de la taille du spot sur la courbe de seuil. Paramétres des
courbes : d = 7.10%/mm? et T = 100.J/cm?

seuil : lorsque la taille du spot ou la densité de défauts augmente, la courbe tend
vers une fonction créneau.

Ce résultat a été démontré expérimentalement par Foltyn [27] dans le cas de
couches minces.
On retiendra donc que les courbes de seuil peuvent étre interprétées a I’aide d’une
loi de probabilité qui dépend :

— de la densité des défauts

— de la surface éclairée

— du seuil de claquage des défauts
Ainsi, lorsque la taille du faisceau croit, la courbe de seuil tend vers une fonction
créneau ; cela explique pourquoi certaines équipes disposant de laser puissants
(grande surface d’éclairement) n’ont pas observé ces phénoménes.

Présence de plusieurs sortes de défauts

Considérons maintenant le cas ou plusieurs sortes de défauts ayant des densités
d; et des seuils T;, sont distribués sur la surface de I’échantillon. S’il existe M
classes de défauts avec des seuils tels que : T} < ... < T; < ... < Ty, alors en
I’absence d’interactions entre les défauts, nous obtenons :

T, < F<Ty,=PF)=1—exp [— ZdiS,-] (3.13)

)

avec S; = Sr(F) = Sin (

2

S
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Comme on peut le voir sur la figure 3.8, la présence de plusieurs sortes de
défauts se traduit par des ruptures de pente sur les courbes de seuil.
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F1G. 3.5 — Courbe de seuil dans le cas de trois sortes de défauts (M=3). T} =
150J/em?, Ty = 300J /cm?, Ty = 400J/cm?. La taille du spot est de 25um

3.2.2 Cas de défauts dans le volume
Présence d’une seule sorte de défaut

Nous traitons maintenant le cas de défauts répartis de facon homogéne dans
le volume d’un matériau. Un calcul complet basé sur les mémes hypothéses que
dans le cas précédent aboutit a :

p(F) =1—exp[—dVr(F)] (3.14)

Ou d est la densité volumique de défauts, Vr est le volume dans lequel 1’énergie
du faisceau est supérieure au seuil des défauts (figure 3.6).

Le faisceau étant considéré comme gaussien, se propageant selon un axe z,
son intensité peut s’écrire de la fagon suivante :

2

exp l_ZT—] (3.15)

w?(z)

2
T{"LUOTL

2
avec w?(z) = wj [1 + (ﬁ) } et zp =

Dans chaque plan z, Pendommagement peut se produire si I(r,z) > T (figure
3.6), c’est-a-dire si :

w?(2) 5

r? < wz(Z)ln ( g ) =72 (2) (3.16)
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F<T

Pas
d’ endommagement
possible

F=T

Faizceau laszer /\ Limite

F=T

Endommagement
possible

F1G. 3.6 — Cas d’un faisceau focalisé dans le volume

Le volume ou peut s’initier un endommagement se situe alors entre les plans z—-e
et z=+e, avec e tel que 7..(e) = 0. En intégrant sur tous ces plans, le volume
dans lequel peut se produire un endommagement s’écrit :

Vp(F) = g /_ :er(z)ln (gwg”(i)) dz

4, (UP
= 3TWorR F—i—U—arctanU (3.17)

avchzM%—l

Ce volume est représenté pour différentes valeurs de T sur la figure 3.7.

T =90J/cm? T =50J/cm? T =10J/cm?

Fig. 3.7 — Volumes d’endommagement calculé pour différentes valeurs de T.
F =100J/cm?, X\ = 1064nm, wo = 10um
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3.2. APPROCHE PHENOMENOLOGIQUE DES NANO-CENTRES

Présence de plusieurs sortes de défauts

Dans le cas de plusieurs sortes de défauts avec des densités d; et des seuils Tj,
nous pouvons écrire comme pour le cas de la surface :

T,<F<T=pF)=1—exp [— > v (3.18)

3
avec V; = V. (F) = 0.5 [u, + % - arctan(ui)} et u; = /% —1
La présence de plusieurs défauts se traduit, comme précédemment, par des rup-
tures de pente sur les courbes de seuil (figure 3.8).

1.1

0.9 1 10° défauts/mm’

0.7 1
057 4 1 3
10" défauts/mm

0.3 4

500 défauts/mm’
0.1 1 +

probabilité d'endommagement

-0.1150 250 350 450 550
Densité d'énergie (J/ecm?)

F1G. 3.8 — Courbe de seuil dans le cas de trois sortes de défauts (M=3). T} =
150J/em?, Ty = 300.J/cm?, Ty = 400J/cm?. La taille du spot est de 25um

Faisceau focalisé sur la surface

Lorsque le faisceau est focalisé sur la surface, le modéle volumique reste évi-
demment applicable. Dans ce cas, le volume dans lequel peut se produire 1’en-
dommagement est divisé par deux, du fait de I'absence de défauts dans lair.
Cependant cela suppose I'absence de couche de transition on de contamination
au voisinage de la surface. Nous reviendrons donc sur ce point en discutant des
résultats expérimentaux.

3.2.3 Cas des couches minces

Le cas des couches minces peut étre traité d’une facon similaire, en prenant
en compte des défauts présents dans le volume de la couche. Le volume Vi donné
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en 3.17 doit alors étre re-calculé en intégrant dans les limites de la couche (figure
3.9):

vi(r) = 3 [ e (£ (319)

avec e I’épaisseur de la couche mince.

Yolume cofcerné par &
I'endommagement

[
\_

couche

Faizceau lazer

F1G. 3.9 — Cas d’une couche mince

Ce calcul peut étre généralisé immédiatement aux multicouches, avec prise en
compte de la nature des défauts dans chaque couche. Ceci nécessitera cependant
la prise en compte des effets d’interférence dans les couches minces. Ces effets
n’ont pas été pris en compte dans notre modéle monocouche, car par la suite il
sera uniquement appliqué au cas de couches d’impuretés sur de la silice volumique
ou de couches de silice déposées sur de la silice.

En figure 3.10, nous illustrons ces résultats dans le cas de couches de différentes
épaisseurs, ayant des densités de défauts identiques.

Remarquons également que pour des épaisseurs micrométriques, la courbe de
seuil s’identifie & une courbe de seuil surfacique (figure 3.11) : la condition requise
pour cette égalité est dg = edy (nombre de défauts identiques), avec dg et dy les
densités surfacique et volumique, respectivement . Il est donc possible, sous ces
conditions, d’utiliser I'un ou 'autre modeéle.

3.3 Validation du modéle par I’étude de liquides

Nous avons présenté un modéle permettant de calculer la probabilité d’endom-
magement d’un matériau contenant des défauts initiateurs de I'’endommagement.
Pour valider ce modéle, il serait maintenant important de disposer d’un échan-
tillon dans lequel on peut modifier a volonté les densités de défauts.
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€ 1.0 1
@O
£
o
o 0.8
E couche 10 um
-8 0.6 -
c
2 couche 1um
o 0.4 4
E couche 100nm
8 0.2+ !
2
o
00 T T T T 1
100 120 140 160 180 200

Densité d'énergie (J/cm?)

F1G. 3.10 — Courbes de seuil calculées en appliquant le modéle volumique a dif-
férentes épaisseurs de couches ayant des densités de défauts identiques (d = 1072
défauts/pum?. Faisceau de 10um, A\ = 1064nm

3.3.1 Approche expérimentale
Choix du matériau

Plusieurs techniques peuvent étre utilisées pour introduire artificiellement des

défauts dans une matrice. Il est possible par exemple d’implanter des défauts
dans un matériau massif par implantation ionique, mais les densités de défauts
obtenues sont trop importantes [103] pour pouvoir tracer des courbes de seuil
avec les tailles de spot disponibles. Différentes expériences ont été menées pour
introduire artificiellement des défauts dans de la silice [23, 22|, mais les techniques
de fabrication sont assez lourdes & mettre en ceuvre et les densités difficiles a
controler. Pour résoudre ce probléme nous avons choisi d’utiliser des liquides,
qui offrent la possibilité de pouvoir changer les densités de défauts, et mélanger
différentes sortes de défauts. En effet I'"endommagement"” des liquides est un
phénoméne connu et étudié, pour diverses applications telles que la spectroscopie
par exemple |98, 104|. Le laser a pour effet d’exciter des particules en suspension
dans le liquide provoquant un claquage caractérisé par I’apparition d'un plasma,
d’une onde acoustique [105, 106].
Nous avons donc choisi d’utiliser de I'’eau comme matrice pour les défauts. Nous
disposons de deux types d’eaux, ayant des degrés de pureté différents : de 1'eau
"standard" (eau du robinet) et de 'eau dé-ionisée, provenant de la chaine de
nettoyage du laboratoire. Nous appellerons la premiére eau NP (Non Purifiée) et
la deuxiéme eau DI (Dé-Ionisée).
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1.00 - Couche
0.90
0.80
0.70 { Couche 30pm

0.60
0.50 - Couche

1000
0.40 - Hm

0.30 A
0.20 -
0.10 A
0.00 | T T T T T |

100 110 120 130 140 150 160 170
Fluence (J/fcm?)

Couche 1pm et surface
(courbes confondues)

Probabilité d'endommagement

F1G. 3.11 — Courbes de seuil calculées en appliquant le modéle volumique a dif-
férentes épaisseurs de couches contenant toutes le méme nombre de défauts(e =
lum, d = 0.2/um3; e = 100pum, d = 0.002/um?; ...). La courbe surfacique est
tracée pour comparaison avec d = 0.2/um?. Faisceau de 10um, A\ = 1064nm

Eau dé-ionisée

La procédure de test et de détection de claquage dans des liquides a été dé-
crite dans la partie 2.
La courbe de seuil de I’eau DI, ainsi que 'ajustement des points expérimentaux
par le modéle est représentée sur la figure 3.12.

La courbe de seuil mesurée révéle un changement de pente autour de 170.J/cm?.

Notons que pour obtenir une mesure précise de ce changement de pente, cette
courbe a été mesurée sur 80 zones par énergie.
Pour expliquer ce résultat et utiliser le modéle volumique, il est nécessaire de
considérer la présence de deux types de défauts initiateurs du claquage, ayant
des seuils et des densités spécifiques. Comme on peut le voir sur la figure, un
bon accord théorie/expérience est trouvé pour les densités et seuils de défauts
suivants :

dy = 70défauts/mm® ; T =25.J/cm? (3.20)
dy = 4.10* défauts/mm® ; T = 165J/cm? (3.21)

L’unicité de cette solution sera confirmée par la suite, en analysant les différents
mélanges de liquides.
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Probabilité d'endommagement

0 T T T T

80 130 280

180 230
Densité d'énergie (J/cm?)
Fi1G. 3.12 — Courbe de seuil de 'eau dé-ionisée. Paramétres de test : 80 points
par énergie, A = 1064nm, spot = 25um

Eau non purifiée

La courbe de seuil de '’eau NP est représentée sur la figure 3.13.
Comme dans le cas précédent, le modéle volumique permet de révéler la pré-
sence de deux sortes de défauts, ayant les densités et les seuils suivant :

d) = 2.10°défauts/mm® ; T = 24.J/cm? (3.22)
dy = 4.10%dé fauts/mm® ; T = 153J/cm? (3.23)

La deuxiéme sorte de défaut n’est pas aisée a discriminer sur les données expéri-
mentales.

Les seuils trés voisins des défauts de I'eau NP et de ’eau DI tendent a prouver
que les courbes 3.12 et 3.13 caractérisent la présence des méme sortes de défauts,
mais dans des proportions différentes. Grace au modéle présenté précédemment,
nous avons donc identifié deux liquides différents contenant les mémes sortes de
défauts, mais dans des proportions différentes.

3.3.2 Résultats obtenus

D’apreés ces premiéres mesures, en ajoutant de I’eau NP a de ’eau DI, il va
étre possible de modifier a volonté la concentration des défauts "1", et prévoir
cette concentration facilement. Le tracé de courbes de seuils dans différents mé-
langes de ces deux liquides, va donc permettre de confronter les concentrations
prévues a celles mesurées grace a 'ajustement des courbes expérimentales par le
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Probabilité d'endommagement

10 60 _ 110 160 210
densité d'énergie (J/cm?)

Fi1G. 3.13 — Courbe de seuil de 'eau non purifiée. Paramétres de test : 30 points
par énergie, A = 1064nm, spot = 25um

modéle volumique.

Procédure de test

Les liquides sont mélangés dans une cuve transparente en verre. Pour pouvoir
doser les quantités respectives de chaque liquide dans cette cuve, nous utilisons
une micropipette permettant d’effectuer un remplissage goutte a goutte. Les do-
sages des différents mélanges sont donc effectués en nombre de gouttes : 70 gouttes
remplissent la cuve de 3mL qui est utilisée. Les différents mélanges utilisés sont
présentés dans le tableau 3.1.

Mélange 1 2 3 4 ) 6 7
Eau NP 0% 14% 71% 143% 28.,6% 57,1% 100%
Eau DI  100% 98,6% 92,9% 85,7% 71,4% 429% 0%

TAB. 3.1 — Mélanges utilisés pour I’étude des courbes de seuil dans les liquides

Mesures

Les courbes de seuil ont été tracées pour chaque mélange, elles sont présen-
tés en annexe C.1. Dans un souci de clarté, nous présentons ici seulement les
ajustements des points expérimentaux par le modéle (figure 3.14).

Les densités de défauts obtenues grace au modéle permettent de comparer le
nombre de défauts trouvé au nombre de défauts attendu, ce qui est fait sur la
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Probabilité d'endommagement
=)
Cn

Mélange 6

Mélange 5— Mélange 4

Mélange 3
Mélange 2

50 100 150 200 250 300
Densité d'énergie (J/icm?)

F1G. 3.14 — Ajustement des courbes de seuil mesurées des différents mélanges
d’eau NP et d’eau DI

figure 3.15.

Nombre de défauts (dans 3mL)

7,E+6
6,E+6
5,E+6
4,E+6
3,E+6
2,E+6
1,E+86
0,E+0

O mesure
7 M prévision ]

N ﬁmﬂﬂﬂ

eau DI Mélange Mélange Mélange Mélange Mélange eau NP
2 3 4 5 6

F1G. 3.15 — Nombre de défauts du type "1" dans les différents mélanges (ces
mélanges ont des volumes égaux). On entend par nombre de défauts, le nombre
de défauts dans le volume de I’éprouvette.

Bilan

L’excellent accord obtenu entre théorie et expérience sur des mélanges de
liquides, nous conforte quant a l'utilisation du modéle phénoménologique pour
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I’analyse des sites précurseurs. Forts de ce résultat, nous étudions maintenant les
substrats optiques.

3.4 Application aux substrats optiques

3.4.1 Volumes

Le modéle va tout d’abord étre appliqué au cas du volume de substrats op-
tiques. Ce cas apparait plus simple a traiter étant donné le nombre limité de
parameétres pouvant intervenir dans le processus d’endommagement. En effet,
le cas du volume de matériau permet d’éliminer les problémes de polissage, de
nettoyage, les rayures, les poussiéres. . .

Etude de différents substrats optiques

Nous avons tout d’abord testé a 1,06um plusieurs matériaux couramment
utilisés : quartz fondu (Hérasil), silice synthétique (Suprasil), BK7, B2359, C20,
Zérodur. Les mesures des seuils d’endommagement de ces différents matériaux
sont représentées figure 3.16.

Densité d'énergie (J/fcm?)

g S e ——— + Herasil
£ 09l oy P R o fit Herasil
g s &g Py o ¢ Suprasil
© 0,8 n A .
=] - S g e fit suprasil
g 077 > BK7
E ™ . n e
E 06 & ¥ N - fit BK7
T 0,51 b A + B2359
o 04 e BT | @Y s fit B2359
.‘g 0!3 b 2 .- L i o e 020
— ] e o
8 0,2 , 4 @xf’ ------- ﬁt'CZO
"g 0.14 s i i o 0+ Y + Zeérodur

3 - 3 LI 3 S
B oderboret epniopd 0 5 W s fit Zérodur

50 70 90_ 110 130 150 170 190 210

F1G. 3.16 — Comparaison des courbes de seuil de différents verres testés a 1064nm.
Les courbes en pointillés correspondent a I'ajustement des données au modéle
volumique.
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L’intérét de ces mesures est de pouvoir constituer une base de données des
tenues au flux des substrat optiques, testés dans des conditions identiques, afin de
pouvoir les comparer. Notons que ces données sont trés difficiles a trouver dans
la littérature, et sont pourtant essentielles pour la communauté. Nous résumons
donc dans le tableau 3.2 les seuils bas des différents substrats et cristaux testés,
ainsi que les densités de défauts estimées par le modéle.

Matériau Suprasil Herasil BK7 B2359 €20 Zérodur B16
Seuil bas 115 113 66 96 60 2 108
(J/em?)
Nombre de défauts 43 38 31 38 62 3 30
dans 100um?
Précision 11% 4% 1% 19% 13% 15% 14%

TAB. 3.2 — Tableau récapitulatif des seuils bas d’endommagement mesurés a
1064nm, et des densités de défauts estimées.

Nous constatons que les substrats de type Herasil, Suprasil, et B16 ont les
tenues au flux supérieures a la centaine de Joules/cm?, soit, en terme de champ
électrique, 1,4.10%V/m(voir équation 2.14), ce qui les rend intéressants pour les
applications haute tenue au flux. Cependant leur comportement lors de tirs répé-
tés doit également étre pris en compte dans le choix de ces matériaux. Le BK7 et
le C20 donnent des valeurs inférieures (60.J/cm?), tandis que le Zérodur affiche
la plus basse tenue au flux (2.J/cm?).

Les densités extraites pour les défauts sont de I'ordre de quelques dizaines de
défauts dans un cube de 100um3, ce qui est trés faible. Ceci explique 'ex-
tréme difficulté a localiser ces défauts par des techniques non-optiques comme
le MEB/TEM. .. Par ailleurs, ces densités sont du méme ordre de grandeur dans
les différents matériaux testés (excepté le Zérodur), ce qui semble étonnant pour
des matériaux pourtant fabriqués différemment.

Nous pouvons également noter des différences de taille entre les endommagements
des différents verres (figure 3.17). Ceci peut s’expliquer par les différences de co-
efficient de dilatation thermique (2 —5.1078K ! dans le cas du Zérodur, contre
5—6.10""K~! pour la silice) qui rendent le matériau plus ou moins sensible aux
contraintes induites. Ces observations illustrent les aspects thermo-mécaniques
impliqués dans le processus d’endommagement.

Comparaison a différentes longueurs d’ondes

Nous savons que treés peu d’études comparatives multi-longueur d’ondes ont
été effectuées (2.2), tout au moins dans des conditions de test identiques. Il appa-
rait donc intéressant d’effectuer ces comparaisons, maintenant que nous disposons
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50 microns

a b

F1G. 3.17 — a : endommagement dans le volume d’un verre de silice Hérasil (im-
pulsion de 7ns & 1064nm, taille du spot : 25microns) ; b : endommagement dans
le volume d’un verre de type Zérodur (impulsion de 7ns & 1064nm, taille du spot :
25microns)

d’un outil de mesure performant et précis.
Sur la figure 3.18, nous comparons la tenue au flux d’un verre de silice Suprasil
a 1064nm et 355nm.

+ 1064nm
. AR fit 1064nm
, + 355nm

, A S e fit 355nm

*ee e
T T T T T T T T T T

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Densité d'énergie (J/cm?)

Probabilité d'endommagement
cepoopooo o
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Fi1G. 3.18 — Courbes de probabilités d’endommagement d’un verre de Suprasil a
1064nm et 355nm

Remarquons tout d’abord que le seuil bas d’endommagement est divisé d’un
facteur 2,5 a 355nm (48.J/cm?)par rapport au seuil & 1064nm (116.J/cm?).
Quant aux densités de défauts estimées grace au modéle, elle sont similaires :
environ 40/100um? dans linfrarouge et 55/100um? dans 1'ultraviolet. Compte
tenu de l'imprécision sur cette mesure, nous pouvons donc considérer que les
densités de sites initiateurs sont les mémes. Ces sites pourraient alors étre les
mémes a ces deux longueurs d’onde et seule leur absorption changerait puisque
la valeur du seuil est différente. Ceci, associé a la similitude des morphologies
d’endommagement observées (figure 3.19), suggére des mécanismes d’endomma-
gement similaires.
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20 microns 20 microns

20 microns

a (w) b (2w) ¢ (3w)

FiG. 3.19 — Endommagements dans le volume d’un verre de silice, a différentes
longueurs d’ondes; a : A = 1064nm, & = 12um; b : A = 532nm, & = 6um; c :
A = 355nm, & = 6um

Cette décroissance du seuil d’endommagement avec la longueur d’onde est en
accord avec les théories d’absorption multiphotonique qui sont supposées étre le
mécanisme d’endommagement dominant pour les longueurs d’ondes inférieures
au micron [18, 14].

3.4.2 Surfaces des substrats

Le cas des surfaces est plus complexe a analyser, du fait de la présence possible
de contaminants provenant du polissage, du nettoyage. .. Mais c’est également le
cas le plus intéressant a traiter puisque c’est la surface des verres qui limite la
tenue au flux et non pas le volume, comme nous allons le voir.

Tenue au flux des surfaces

Les différents verres testés au laboratoire présentent tous une nette différence

de tenue au flux entre la surface et le volume. Il semble donc que la nature des
défauts initiateurs a la surface soit différente de celle des défauts de volume.
La tenue au flux étant liée & 1’état de surface et aux traitements subis par cette
surface, il est difficile de donner une valeur globale du rapport seuil surface/seuil
volume. Sur les différents verres qui ont été mesurés, nous avons pu relever un
facteur 2 a 3 entre le seuil de la surface et du volume (figure 3.20).

Ainsi la silice volumique supporte 100.J/cm?, alors que sa tenue en surface est
de l'ordre de 40.J/cm?, ce qui démontre qu’il existe des sites initiateurs particu-
liers aux surfaces.

Nous constatons peu de différences entre les tenues au flux des faces avant et
arriére, contrairement a ce qui a été observé dans d’autres travaux|107, 10]. En
effet, I'utilisation de faisceaux trés focalisés dans notre cas permet de diminuer
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Fi1G. 3.20 — Comparaison des courbes de seuil des différentes faces et du volume
d’un verre de BK7, testé a 1064nm

fortement les effets d’autofocalisation qui peuvent étre a 'origine de différences
face avant/arriére lors de l'utilisation d’un faisceau large [10].

Densités de défauts en surface, corrélation aux procédés de polissage

Nous avons vu dans la partie 1.3 que le polissage des verres entrainait la pré-
sence d’une couche de contamination par des résidus, ou la présence de microcra-
quelures sous la surface. Ces défauts peuvent étre des sites initiateurs de 'endom-
magement. L’utilisation du modéle pourrait donc nous permettre en analysant
les courbes de seuil, d’estimer les densités de ces défauts. Cependant I'épaisseur
de la couche de contamination doit étre connue pour pouvoir utiliser le modéle
adapté aux couches minces. Cette épaisseur étant trés difficile & estimer, nous
avons choisi d’utiliser une épaisseur de 1pum ou de 10pum pour pouvoir donner un
ordre de grandeur. Des densités de Iordre de 10'° et 10° défauts par mm? sont
alors trouvées pour ces deux épaisseurs, ce qui correspond a 5 ou 6 décades de
plus que la densité de défauts de volume. Nous reviendrons sur cette estimation,
a la suite de 1’étude morphologique des endommagements, au chapitre 4.

Il semble difficile d’éliminer complétement ces défauts lors des procédés de
polissage. Par contre, I’amélioration de la tenue au flux peut passer par le chan-
gement des produits de polissage utilisés, de facon a ce que les défauts résiduels
aient un seuil d’endommagement plus élevé.

L’analyse des courbes de seuil de verres ayant subi des polissages différents nous a
permis de révéler différentes sortes de défauts ayant des comportements différents
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(figure 3.21).
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F1G. 3.21 — Courbes de seuil mesurées a 1064nm sur la face avant de deux silices

polies avec des procédés différents

En effet, la courbe de seuil du verre référencé "polissage 1" laisse apparaitre
une sorte de défauts claquant vers 50J/cm?, alors que sur la courbe du verre
référencé "polissage 2", la rupture de pente observée est caractéristique de deux

types de défauts :

un premier claquant aux alentours 60.J/cm?, et un deuxiéme

claquant vers 90.J/cm?. Soulignons que le verre "polissage 2" est un verre ayant
subi un polissage en vue d’améliorer la tenue au flux. Nous voyons ici clairement
que ce type de polissage est performant puisqu’il a permis de gagner environ
10J/cm? sur le seuil bas. L’analyse des courbes de seuil nous a permis d’identifier
la présence de deux types de défauts sur ce verre, dont un est vraiment limitant
pour la tenue au flux. Pour aller plus loin il faudrait donc améliorer ce procédé
de fagon a réduire ou a éliminer le défaut claquant a 60J/cm?, ce qui permettrait

d’obtenir un seuil de 90.J/cm?.

[’analyse des courbes de seuil mesurées sur la surface et leur corrélation au po-
lissage apparait donc vraiment comme une technique intéressante pour l’amélio-
ration des procédés, et ’obtention de meilleures tenues au flux.

3.4.3 Base de donnée des tenues aux flux des différents

substrats

Comme nous 'avons dit précédemment, il est difficile de trouver dans la litté-
rature des bases de données de la tenue au flux des différents matériaux, surtout
si I'on souhaite également connaitre les conditions précises des tests. Il semble
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donc important de faire ici un bilan de toutes les données acquises au cours de
cette thése. L’ensemble de ces données est donc consigné dans le tableau 3.3, les
conditions de test étant celles décrites dans la partie 2.

Matériau ~ Références /  Longueur Seuil bas Remarques
Fabricant d’onde  d’endommagement
Quartz Hérasil 1064nm 46.J/cm? face avant
fondu (Heraeus) 113.J/cm? volume
355nm 13.J/cm? face avant
Silice Suprasil 1064nm 115.J/cm? volume
synthétique  (Heraeus) 355nm 48.J/cm? volume
BK7 melles griot ~ 1064nm 29.J/cm? face avant
66.J/cm? volume
27J/cm? face arriere
B2359 1064nm 96.J/cm? volume
C20 1064nm 60.J/cm? volume
B16 1064nm 108.J/cm? volume
Zerodur Schott 1064nm 2J/cm? volume
KBr inconnu 1064nm 8J/cm? volume

TAB. 3.3 — Tableau récapitulatif des mesures de tenue au flux des différents
matériaux testés.

3.4.4 Cas d’une couche mince

Le cas que nous traitons ici est celui d’une couche mince de silice déposée par
EBD (Electron Beam deposition) au laboratoire. Une courbe de seuil mesurée sur
cet échantillon est représentée figure 3.22. Notons que pour cette courbe, nous
ne disposons malheureusement pas des erreurs de mesure, car ces données ont
été recueillies avant le travail de métrologie effectué le banc d’endommagement.
Néanmoins, nous pouvons effectuer une estimation de la densité des défauts en
effectuant un ajustement "haut" et un ajustement "bas", comme cela est fait sur
la figure 3.22.

La densité de défauts estimée par ces ajustements est alors comprise entre
3.1073 et 8.1073 défauts par um? (soit 30 a 80 défauts dans un carré de 100um
de cote).

Des analyses AFM ont été effectuées sur ces couches, ce qui nous a permis d’es-
timer les densités de défauts initiateurs de l’endommagement entre 1.1072 et
1.1073 défauts par um?. Ce résultat est majeur puisqu’il met en accord I'obser-
vation morphologique des endommagements aux densités de défaut déduites des
courbes de seuil expérimentales. Nous invitons vivement le lecteur a se reporter
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F1G. 3.22 — Courbe de seuil d’une couche de silice EBD. A = 1064nm, ® = 25um

a la partie 4.2.3, concernant 1’étude morphologique des endommagements pour
plus de détails.

3.5 Tenue au flux lors de tirs répétés

Nous avons montré dans les parties précédentes que I’endommagement laser
dans les verres s’initiait sur des défauts présents dans la matiére. Le but de
cette partie est maintenant d’étudier le comportement de ces matériaux lors de
tirs répétés. En effet, d’aprés 1’étude bibliographique présentée dans la partie
1.6, le seuil d’endommagement dans les verres est lié au nombre de tirs vus par
I’échantillon.

3.5.1 Mise en évidence expérimentale

Les mesures que nous présentons ont été effectuées dans le volume de verres
de silice (Suprasil) et de BK7 a 1064nm.

Procédure de test

Pour quantifier I'effet de tirs répétés, deux procédures de tests peuvent étre
utilisées : une mesure R-on-1 ou une mesure S-on-1 (définies partie 1.4.3). La
procédure R-on-1 ne nous parait pas trés bien adaptée a ce type d’étude puisque
I’on mélange deux effets lors de la mesure : 'effet du nombre de tirs et 'effet
de la rampe d’énergie appliquée. Nous utiliserons donc uniquement la procédure
S-on-1 pour nous intéresser exclusivement a I’effet du nombre de tirs sur le seuil
d’endommagement.
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La probabilité d’endommagement au bout de M tirs est mesurée de la facon sui-
vante : 0 si le verre n’a pas cassé au bout de M tirs, 1 si le verre a cassé pour un
nombre de tirs < M (M=1 correspond a la mesure 1-on-1).

Pour ces mesures, la fréquence de tir du laser a été fixée a 10Hz. Quelques me-
sures ont été effectuées a 1 Hz, qui n’ont pas révélé d’influence significative de la
fréquence sur les résultats.

Fragilisation du matériau

Les mesures pour les deux matériaux sont données figure 3.23 (BK7) et
3.24(Suprasil), pour M variant de 1 4 1000 : P; correspond a la probabilité d’en-
dommagement aprés 1 tir, Py la probabilité d’endommagement aprés 10 tirs,
PlOO- .

et 1 7]
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S 0,8 - m P10
& O P100
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£ m P1000
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_ﬂ.}
T 04
QL+
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F1G. 3.23 — probabilités d’endommagement aprés 1, 10, 100, 1000 tirs (P, P,
Pioo, Piooo respectivement) mesurées dans le volume d’un verre de BK7 a 1064nm

Cette diminution du seuil avec le nombre de tirs dans les verres est un phéno-
meéne connu, comme nous l'avons vu dans la partie 1.6, cependant ce phénomeéne
reste inexpliqué [58]. L’intérét des mesures que nous venons de présenter est de
mettre en évidence la nature statistique du phénoméne. En effet, les valeurs ob-
servées dans la littérature associent généralement un seuil d’endommagement a
un nombre de tirs cumulés (voir revue bibliographique de Chmel [58]). Or il est
intéressant de noter que dans notre cas, I'utilisation d’un petit faisceau permet
de mettre en évidence la différence de comportement des différentes zones testées
sur ’échantillon. Cette inhomogénéité du matériau pourrait s’expliquer comme
précédemment par la présence de défauts dans la matiére, initiant un endomma-
gement au bout d’'un nombre de tirs dépendant de 1’énergie appliquée.
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F1G. 3.24 — probabilités d’endommagement aprés 1, 10, 100, 1000 tirs (P, P,
Pioo, Piooo respectivement) mesurées dans le volume d’un verre de Suprasil a
1064nm

Morphologie des endommagements

Dans la silice, I’endommagement de volume produit a la suite de tirs répétés,
a une taille semblable & celui apparaissant lors d’un tir unique. Le microscope
X1000 mis en place sur le banc, a clairement mis en évidence qu’aucun signe
précurseur de cet endommagement, ne pouvait étre détecté (figure 3.25) de cette

fagon.

F1G. 3.25 — Tirs successifs dans le volume d’un verre d’Herasil (A = 1064nm,
d = 12um)

200pum

D’aprés ces observations, si la matiére se modifie lors de tirs successifs sous
seuil, c’est donc de maniére microscopique (invisible au microscope optique).
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3.5.2 Etude de la durée de vie des défauts
Dépendance du seuil des défauts au nombre de tirs

Considérons maintenant 1’hypothése selon laquelle les défauts claquant au
bout d’un seul tir sont les mémes que ceux claquant au bout de M tirs a une
énergie inférieure. Ceci implique que le seuil de claquage des défauts que nous
avons appelé T dans la partie 3.2 dépend du nombre de tirs M :

T =T(M) (3.24)

Probabilité d’endommagement en multicoups

Dans ce cas, la probabilité d’endommagement dans le volume du matériau
peut s’exprimer a partir de I’équation 3.14, en fonction de la densité des défauts
et du seuil T(M) de la fagon suivante :

o L) )

(déﬂw
p(F)=1—e (3.25)
d étant la densité volumique des défauts. Cette densité est connue puisqu’elle a
été déterminée dans la partie 3.4 a partir des courbes de probabilité d’endomma-
gement 1-on-1. L’étude des probabilités d’endommagement S-on-1 va donc nous
permettre d’en déduire une expression du seuil T en fonction du nombre de tirs
M.
Sur la figure 3.26 et 3.27, nous représentons les mesures des probabilités d’en-
dommagement en fonction de la densité d’énergie et du nombre de tirs répétés
M, ainsi que 'ajustement des données expérimentales par le modéle défini dans
I’équation 3.25.

L’ajustement des données par le modéle nous permet de déterminer le seuil
T des défauts en fonction du nombre de tirs M vus par ces défauts. Ces valeurs
sont données dans la figure 3.28, pour les deux types de verres.

Nous pouvons remarquer que ces données peuvent étre ajustées grace a une loi
logarithmique (figure 3.28). Ceci nous permet d’obtenir une expression du seuil
en fonction du nombre de tirs pour un matériau donné :

T(N) = —6,5In(M) + 114 pour le Suprasil (3.26)
T(N) = —4in(M)+ T4pourle BKT (3.27)

Si I’on suppose que le comportement est le méme lors d’'un nombre de tirs plus
grand, il est ainsi possible d’estimer la durée de vie des optiques soumises a un
grand nombre de tirs répétés. Cependant si les équations 3.26 sont valables pour
quelques milliers voire quelques dizaines de milliers de tirs, il semble évident que
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F1G. 3.26 — Courbes de probabilités d’endommagement aprés 1, 10, 100, 1000 tirs

(P, Pio, Pioo, Piooo respectivement) mesurées dans le volume d’un verre de BK7
a 1064nm, et ajustement par le modeéle (équation 3.25)
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F1G. 3.27 — Courbes de probabilités d’endommagement aprés 1, 10, 100, 1000 tirs
(P, Pio, Pioo, Piooo respectivement) mesurées dans le volume d’un verre de silice
Suprasil & 1064nm, et ajustement par le modéle (équation 3.25)

le comportement doit changer pour un nombre de tirs plus important. Toutefois il
est trés difficile d’effectuer des millions de tir étant données les durées d’expérience
nécessaires aux fréquences de tir que nous utilisons.
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F1G. 3.28 — Seuil bas d’endommagement du BK7 et du Suprasil en fonction du
nombre de tirs

Bilan

D’aprés les résultats précédents, 'origine de la "fatigue" du matériau lors de
tirs répétés pourrait étre attribuée au méme type de défauts que lors d’un tir
unique. Le mécanisme d’endommagement peut étre séparé en deux phases : tout
d’abord un "pré-endommagement" des défauts lors des tirs répétés sous seuil.
[’évolution de ces défauts permettrait dans un deuxiéme temps d’initier un en-

dommagement du méme type que lors d’un tir unique, mais a une énergie plus
faible.

La méthode que nous avons utilisée, basée sur un ajustement des courbes de
probabilités d’endommagement, par un modéle fondé sur la présence de défauts
réagissant difféeremment suivant le nombre de tirs a permis de déterminer précisé-
ment la variation du seuil en fonction du nombre de tirs. Ces mesures ont permis
de montrer une dépendance logarithmique de ce seuil, dans la gamme des milliers
de tirs.

Ces travaux ont été effectués a 1064nm, des études similaires vont évidemment
étre effectués par la suite & 355nm.

3.6 Corrélation & 'endommagement électrostatique

3.6.1 Présentation de 1’étude

Nous avons vu que les seuils d’endommagements étaient de 100.J/cm? et
40J/em? pour le volume et la surface de la silice, respectivement. En terme de
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champ électrique, on obtient des seuils de 1,4.103V/m et 5,6.10"V/m respective-
ment. Bien que les phénoménes d’endommagement ne soient pas nécessairement
attribués a un claquage diélectrique, nous avons voulu comparer nos résultats a
ceux obtenus en appliquant une tension sur un échantillon. En d’autres termes,
nous avons voulu comparer une courbe de seuil électrostatique aux courbes obte-
nues avec 'impulsion laser. Si ces phénoménes sont a priori trés différents, nous
verrons que les résultats obtenus présentent un intérét potentiel, méme s’il faut
rester prudent et modeste.

Nous avons choisi de réaliser cette étude sur des couches minces de silice. En
effet le matériel, et les tensions disponibles ne nous ont pas permis de claquer des
verres de silice massive, dont les épaisseurs minimum a notre disposition étaient
de 100um. Si I'on suppose une valeur de claquage de I'ordre de quelques 103V /m
[108], les tensions a appliquer sur ces verres doivent dépasser plusieurs milliers
de Volts. Pour rester dans des valeurs de tensions raisonnables, nous avons donc
utilisé des couches de silice de quelques dizaines a quelques centaines de nano-
meétres, dont la fabrication particuliére est décrite dans la partie suivante.

3.6.2 Préparation des échantillons
Principe

La principale contrainte lors de la préparation des échantillons est de pouvoir
appliquer une différence de potentiel sur I’épaisseur de la couche de silice. Pour
répondre a ce critére, nous avons choisi d’utiliser une technique utilisée durant
la thése de R. Parmentier [109] : la couche de silice est déposée sur une couche
meétallique servant d’électrode (figure 3.29). Un masquage réalisé durant le dépot
permet de préserver une partie de la couche métallique pour la relier a la masse.

MNicke/ Silice

I_._—_]

| Substrat
1/

F1G. 3.29 — Schéma de principe des échantillons

L’avantage de l'utilisation de couches minces est la possibilité de faire va-
rier facilement et précisément 1’épaisseur. Nous avons donc décidé de fabriquer 3
échantillons d’épaisseurs différentes :

— une couche de silice d’épaisseur 50nm
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— une couche de silice d’épaisseur 100nm
— une couche de silice d’épaisseur 500nm

Fabrication

Le substrat est un verre de BK7, avec un polissage optique.
La couche métallique est une couche de nickel épaisse (environ 500nm) déposée
par EBD (Electron Beam Deposition). Cette méthode nous permet d’obtenir
une couche opaque épaisse et relativement dense qui sera trés adhérente sur le
substrat.
La couche de silice est déposée par IP (Ion Plating), cette technique nous permet
d’obtenir des couches denses et qui adhéreront parfaitement & la couche de Nickel.
Le dépot de la couche de silice ne se fait pas sur toute la surface de nickel, mais
a travers des masques (figure3.30).
Une photographie de ces échantillons est présentée figure 3.30.

Fi1G. 3.30 — Photographies du masque utilis¢ pour le dépot des couches de silice
(a gauche), et des trois échantillons d’épaisseurs différentes réalisés (a droite)

3.6.3 Tests de claquage électrique des échantillons
Dispositif de mesure

Le dispositif expérimental se compose d’un capacimétre permettant d’appli-
quer des différences de potentiel allant jusqu’a 100V tout en controlant les valeurs
de capacité et de résistance de la couche mince de silice. Cet appareil est relié a
des micro-pointes utilisées pour la micro-électronique, qui permettent d’appliquer
la tension. Ces micro-pointes sont montées sur un dispositif qui permet de régler
avec précision la position, la hauteur ou encore la force d’appui de ces pointes
(figure 3.31).

Nous définirons I'endommagement comme ’apparition d’un court circuit entre
les deux pointes, mesuré grace a cet appareillage.
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F1G. 3.31 — Photographie des micro-pointes appliquées sur un échantillon, et du
capacité-metre délivrant la tension.

Probléme du contact

L’intérét d’utiliser ces micro-pointes est de pouvoir mener une étude localisée,
de la méme facon que celle menée sur le banc d’endommagement laser. Cependant
il est important de poser le probléme de ’application des pointes : en effet les
couches étant trés fines, un appui trop important risquerait d’endommager la
couche avant méme ’apparition d’un claquage, a I'inverse un appui trop faible
pourrait provoquer un mauvais contact et fausser également les mesures.

Notre premiére approche a été de placer un intermédiaire conducteur entre la
pointe et la couche de silice, de facon a réaliser un bon contact sans pour autant
endommager la couche. Il est & noter que cet intermédiaire doit étre de petite
taille pour rester dans les conditions de test localisé; de plus cette taille doit
étre controlable de maniére a pouvoir déterminer l'influence de la surface de
contact sur les valeurs de tension de claquage. Pour cela nous utilisons une colle
conductrice, nous permettant de réaliser des électrodes d’une taille de 500um.
Les tests de claquage avec ces électrodes montrent que les valeurs de tension
de claquage obtenues sont similaires a celles relevées en utilisant directement la
micro-pointe plaquée sur la silice. Nous pouvons donc supposer que le contact
pointe/silice est correct et par la suite utiliser ces pointes pour tracer des courbes
de probabilité d’endommagement en effectuant une statistique sur I’ensemble de
I’échantillon.

3.6.4 Résultats expérimentaux

La premiére observation que nous avons faite sur ces échantillons est ’exis-
tence d’une dispersion des valeurs de claquage obtenues. De plus nous notons des
différences de tension de claquage entre les différentes épaisseurs.

Pour caractériser précisément ces échantillons, nous avons donc choisi de les tester

91



CHAPITRE 3. MODELISATION, ANALYSE ET INTERPRETATION DES
COURBES DE SEUIL D’ENDOMMAGEMENT

en utilisant la procédure 1-on-1, de la méme fagon que sur le banc d’endommage-
ment laser : en testant plusieurs sites a une tension fixe, nous estimons la proba-
bilité d’endommagement a cette tension. En répétant cette mesure pour plusieurs
tensions, nous pouvons tracer la probabilité d’endommagement en fonction de la
différence de potentiel appliquée entre les deux micro-pointes.

Les courbes de seuil de claquage obtenues sont représentées sur la figure 3.33.
Notons que les tensions disponibles sur le dispositif ne nous ont pas permis de
claquer la couche de 500nm, ni d’explorer toute les valeurs de claquage de la
couche de 100nm.

+ silice 50nm

0,9 o
= silice 100nm

0,8 -
0,7
0,6
0,5
0,4 - =
0,3 -
0,2
0,1 B T

Probabilité d'endommagement

0 20 40 60 80 100
Tension appliquée (V)

FiG. 3.32 — Courbes de probabilité d’endommagement en fonction de la tension
appliquée sur les couches de silice

3.6.5 Analyse des résultats : comparaison 4 I’endommage-
ment laser

Dispersion des seuils

Le premier résultat intéressant est la dispersion des seuils d’endommagement

obtenus, qui peut s’interpréter comme une signature de I'inhomogénéité du maté-
riau. Comme dans le cas d’une irradiation laser, I'initiation de 'endommagement
peut alors étre attribuée a la présence de défauts dans la matiére.
La forme de la courbe quant a elle semble plus difficile a interpréter. En effet cette
forme doit étre liée a la géométrie de la pointe, que nous ne connaissons pas, et
a la répartition du champ électrique qui en résulte dans la couche, de la méme
fagon que les courbes d’endommagement laser sont liées a la forme du faisceau.
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Morphologie des endommagements

Une autre similitude dans les phénoménes observés se situe au niveau de la
morphologie des endommagements créés. En effet le claquage électrique, comme
pour le cas du laser focalisé, est irréversible et se caractérise par la formation
d’un cratére sous la pointe (figure 3.33).

F1G. 3.33 — Comparaison des morphologies d’endommagement sur la silice, par
irradiation laser (gauche) et par claquage électrique (droite)

Remarquons qu’il a été vérifié que ces cratéres ne sont pas dus a une action
mécanique de la pointe, mais sont bien une conséquence du claquage électrique.
Nous avons vu que les endommagements lasers et électriques peuvent étre initiés
sur des défauts de la couche et produisent des effets similaires. Pour aller plus
loin dans la comparaison, nous allons maintenant calculer les valeurs du champ
électrique dans les deux cas.

Comparaison des valeurs de claquage

Les valeurs de claquage des couches de silice sont de I'ordre de 10.J/cm? pour
une durée d’impulsion de 7ns [1]. La valeur du champ électrique correspondant
peut étre calculée grace a I’équation 2.16 du chapitre 2. Cette valeur est alors de :

1,4.10"V/m (3.28)

Dans le cas d’'une tension appliquée sur I’épaisseur de la couche, le champ peut
se calculer en premiére approximation de la facon suivante :

E=— 3.29
. (3.29)
Bien que ce calcul corresponde au cas de deux plaques conductrices paralléles, et
non pas d’une pointe et d’une plaque paralléle, nous allons I'utiliser pour estimer
le champ maximal sous la pointe. En effet d’aprés les résultats précédents, les
valeurs des tensions de claquage changent peu avec la taille de I’électrode.
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En utilisant 3.29 le champ de claquage obtenu est de 4.10%V/m pour une tension
de 20V (seuil bas) sur une épaisseur de 50nm. Cependant ce champ électrosta-
tique est calculé dans le vide, cette valeur dans la silice doit étre corrigée par la
permittivité relative de la silice, c’est a dire divisé par ¢,. La permittivité relative
de la silice étant d’environ 6 [110], la valeur corrigée du champ électrostatique de
claquage est de :

6,7.10"V/m (3.30)

La valeur trouvée est assez proche de celle du champ de claquage laser. Ce-
pendant, compte tenu des différentes hypothéses et approximations effectuées lors
de ce calcul, cette valeur est & prendre avec précaution. On retiendra seulement
que les ordres de grandeurs sont similaires pour les deux phénomeénes.

3.6.6 Bilan de ’étude

Cette comparaison entre I’endommagement laser et 'endommagement élec-
trostatique dans des couches de silice, nous permet de dégager deux premiers
résultats intéressants :

— les valeurs du champ de claquage sont du méme ordre de grandeur
— la réalisation de tests localisés (faisceau de petite dimension et pointe fine)
permet de mettre en évidence dans les deux cas une distribution des seuils
d’endommagement qui peut étre attribuée a la présence de défauts initia-
teurs.
Actuellement nous poursuivons ces travaux. En toute rigueur il faudrait aussi
prendre en compte le temps d’application de la tension.
Ce travail consistait en une étude de faisabilité. Pour aller plus loin dans cette
comparaison, et donc progresser dans la compréhension des mécanismes, des ex-
périences et des calculs complémentaires devront étre menés (utilisation de ten-
sions plus importantes pour tester de la silice massive, calcul de la répartition du
champ électrostatique. . . )

3.7 Conclusion

Le dispositif de mesure de tenue au flux présenté dans le chapitre 2 nous a

permis de caractériser finement la tenue au flux de nombreux matériaux, et de
constituer ainsi une base de données importante.
Les résultats ont pu étre expliqués grace a l'utilisation d’un modéle, basé sur
I’hypothése de nano-centres initiateurs de I’endommagement laser. Ce modele
a été adapté a notre étude pour permettre d’analyser le cas des surfaces, des
volumes ou des couches minces. Aprés avoir validé ce modéle, par ’étude de li-
quides calibrés, nous avons pu ainsi valider le concept de nano-centres, initiateurs
de I'endommagement laser dans les verres.
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Les densités de défauts dans le volume des verres ont été estimées a quelques
dizaines de défauts par 100um?, et ce a 1064nm et 355nm. En ce qui concerne
les surfaces, nous avons mis en évidence des corrélations entre les processus de
polissage et la présence de différentes sortes de défauts initiateurs. Dans le cas de
couches de silice, les densités de défauts trouvées par I’ajustement des courbes de
seuil (quelques dizaines par 100um? ont montré un excellent accord avec celles
estimées par analyse AFM.

D’autre part, une étude de la tenue au flux lors de tirs répétés dans les verres, a
démontré que la diminution du seuil d’endommagement avec le nombre de tirs,
pouvait étre attribuée au méme type de défauts que ceux provoquant I’endom-
magement lors de tirs uniques. Ces défauts évolueraient lors de tirs répétés sous
seuil, pour atteindre un état permettant d’initier un endommagement du méme
type que lors d’'un tir unique. Ces résultats nous ont permis d’établir une estima-
tion de la durée de vie des optiques lors de tirs répétés, ce qui est majeur pour
I'utilisation pratique de ces composants.

Au niveau des mécanismes d’endommagement, une comparaison originale a I’en-
dommagement électrique a été initiée. Elle a mis en évidence le role du champ
électrostatique dans I'initiation de I’endommagement sur des défauts du matériau.
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Chapitre 4

ETUDE DES SITES
PRECURSEURS PAR UNE
ANALYSE MORPHOLOGIQUE
DES ENDOMMAGEMENTS

Pour aller plus loin dans notre investigation, nous réalisons une ana-
lyse des morphologies d’endommagement laser pour différents échan-
tillons et dans différentes configurations de tir. Cette analyse a pour
ambition d’obtenir des informations complémentaires sur ’origine des
défauts précurseurs de ’endommagement, ainsi que sur les processus
d’initiation et de croissance.

Une étude spécifique est également menée sur des échantillons de silice
contaminés artificiellement par des "nano-défauts" meétalliques per-
mettant de simuler la présence de sites initiateurs.
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4.1 Introduction

Dans le chapitre précédent, la responsabilité de centres précurseurs de taille

nanométrique (indétectable par des techniques classiques) a été clairement mise
en évidence. Afin d’aller plus loin dans la compréhension des phénoménes mis en
jeu lors de I'initiation de I’endommagement pas ces précurseurs, une étude sur la
morphologie des impacts a été réalisée.
Pour cela nous effectuons des tirs localisés sur la surface de différents échantillons
que nous analysons in situ ou a posteriori, avec des outils de mesure tels que la
microscopie a force atomique (AFM), la microscopie optique en mode Nomarski,
champ sombre ou champ clair. L’intérét et ’aspect original de cette étude résident
dans l'utilisation de faisceaux trés focalisés qui vont nous permettre de viser au
choix des zones exemptes de tout défaut visible (nano-défauts) ou des défauts
localisés (comme des rayures). Un controle complet des paramétres du laser nous
permettra de révéler différents comportements suivant les conditions de tir.

Dans un premier temps nous présenterons les études menées sur différents
verres, et plus particuliérement sur la silice (Hérasil et Suprasil) et le BK7. Les
morphologies d’endommagements obtenues a différentes longueurs d’onde et avec
différentes tailles de spot seront étudiées en face avant et face arriére.

Le cas de couches minces de silice sera également traité et comparé, grace a I’ana-
lyse des impacts.

Cependant, s’il est avéré que ces endommagements s’initient sur des défauts
présents dans la matiére, la nature et la taille de ces défauts n’est pas connue.
Pour mieux comprendre le mécanisme d’initiation de ces endommagements, nous
présenterons dans un deuxiéme temps une étude menée en collaboration avec le
CEA [111] qui vise & introduire artificiellement des défauts connus dans la silice
(particules d’or de quelques nanométres & quelques centaines de nanométres) et
a étudier leur comportement sous flux. [’analyse de ces endommagements dans
différentes conditions de tirs nous permettra de discuter des mécanismes d’en-
dommagements initiés par des particules absorbantes nanométriques.

Pour finir, nous traiterons le cas de la croissance des endommagements sous
tir répétés. Cette analyse est importante puisque la croissance des dommages li-
mite souvent la durée de vie des composants.

Ces études étant basées sur des observations effectuées par microscopie a force
atomique, nous invitons le lecteur a se reporter a I’annexe D, dans laquelle le prin-
cipe de fonctionnement de ce dispositif est décrit, ainsi que les différents artefacts
de mesure liés a l'utilisation spécifique de cet appareil pour la caractérisation
d’endommagements.
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4.2 Endommagements sur la silice

Les morphologies d’endommagement laser observées lors de tirs avec des fais-
ceaux focalisés sur la face avant ou arriére des verres, sont trés différents comme
nous pouvons le voir sur la figure 4.1.

100 microns
100 microns

a (avant) b (arriére)

Fi1G. 4.1 — a : endommagement sur la face avant d’un verre de silice Herasil
(impulsion de 7ns a 1064nm, taille du spot : 25microns) ; b : endommagement sur
la face arriére d’un verre de silice Hérasil (impulsion de 7ns a 1064nm, taille du
spot : 25microns)

Pour tenter de comprendre les mécanismes de formation de ces différents en-
dommagements, nous allons les analyser dans différentes conditions de tirs et
pour différents états de surface, en distinguant le cas de la face avant et arriére.
Ces morphologies seront également comparées a celles observées sur des couches
minces de silice déposées par EBD (Electron Beam Deposition).

4.2.1 Cas de la face avant

Nous savons que I'état de surface est important en regard de la tenue au flux
des surfaces (voir chapitre 3). Nous distinguerons donc dans cette partie le cas
d’endommagements sur des zones exemptes de tout défaut visible avant tir, du
cas de 'endommagement sur des défauts résiduels de polissage ou de nettoyage,
visibles avant tir. En effet comme nous allons le voir, les morphologies observées
pour ces différents cas sont sensiblement différentes.

Morphologies d’endommagement observées sur des zones exemptes de
défaut visible

Lors d’un tir sur une zone exempte de défaut visible d’'un verre de silice ou
de BK7, avec un faisceau focalisé de quelques microns a quelques dizaines de mi-
crons, il se forme un cratére sur la surface du verre. Ce cratére a un diamétre de
dimension inférieure a la taille du faisceau laser pour de faibles énergies (figure
4.2), mais pouvant atteindre la taille du faisceau pour un tir a forte énergie (au
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dessus du seuil haut d’endommagement).

8 pm

0 pm> ﬁpm

X {microns)

Fi1G. 4.2 — Image AFM et profil d’'un endommagement & la surface d’un verre de

BK7, (A = 1064nm, & = 12um)

Le cratére ainsi formé semble reproduire la forme du faisceau, c’est a dire
gaussien dans notre cas (image 4.2). Dans le cas de 'existence de points chauds
dans le faisceau, on retrouve également la forme du faisceau (figure 4.3).

60 pm:
\
\.
1Y
30 pm \ L 467 nm
kY _[0nm
\ — 6
A\ i e pt
\ —
Y e 30
Opm ' — pm
0 um

0 10 20 30 40 50 60
X (microns)

FiG. 4.3 — Image AFM et profil d'un endommagement a la surface d’un verre de
silice, (A = 1064nm, image du faisceau présenté dans la figure 2.9 du chapitre 2)

Cette observation peut signifier que si ’endommagement s’initie sur un nano-
défaut sur ou sous la surface de la silice, ’énergie totale du faisceau participe a
I’endommagement. De plus la disparition de matiére semble indiquer que le maté-
riau a été ablaté ou vaporisé. Nous pouvons alors envisager différentes hypothéses

pour expliquer ces observations.

L’énergie du faisceau pourrait étre absorbée par le plasma se formant et s’éten-
dant sous le faisceau, dans l'air, aprés initiation sur le défaut. Ce plasma en
absorbant I’énergie du faisceau et en s’échauffant, serait alors responsable de la

vaporisation de la silice [38].
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[’énergie du faisceau pourrait également étre absorbée par la silice au voisinage
du défaut, si 'on considére des changements d’absorption de la silice lors de son
échauffement {112, 22].

Nous pouvons d’autre part remarquer que sur les différents verres endomma-
gés en face avant avec un faisceau gaussien, les profondeurs des cratéres formés
se situent tous entre 100nm et 300nm. En considérant le fait que le maximum
d’énergie se situe sur plusieurs dizaines de microns de profondeur (du fait de la
profondeur de champ du faisceau), il semblerait donc que les défauts initiateurs
de 'endommagement laser en surface, se situeraient au maximum a une centaine
de nanomeétres sous la surface.

Comportements & différentes longueurs d’onde

Les différentes mesures face avant que nous avons effectuées a 532nm et 355nm
révélent des comportements similaires & ceux observés a 1064 nm. Il ne semble
donc pas que d’autres mécanismes soient mis en jeu pour ces différentes longueurs

d’onde.

Morphologies d’endommagement en présence de rayures

La surface d’un verre nu présente de nombreux défauts, notamment des rayures,
pouvant étre dues au processus de polissage ou de nettoyage. Ceci implique une
forte dépendance de la tenue au flux par rapport au processus de polissage, comme
nous ’avons mis en évidence partie 3.4. En effet, nous illustrons ce propos figure
4.4a et b, par deux endommagements initiés sur des rayures.

60 pm
309 nm

0nm

30 pm

0 pm ek - SR e
0 pm 30 pm 60 pm 0 pm 30 pm 60 pm

a b

Fi1G. 4.4 — Images AFM de deux endommagements localisés au niveau d’une
rayure sur la surface d’un verre de silice, (A = 1064nm, ® = 25um)
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Sur ces images, il semble que 'endommagement se soit initié et propagé le
long d’une rayure a la surface du verre. Remarquons que ceci intervient pour des
valeurs d’énergie assez proches du seuil bas d’endommagement. En effet, pour
des énergies plus importantes, on observe la formation d’un cratére important,
comme dans le cas précédent.

Ceci peut s’expliquer par une augmentation locale du champ le long de cette
rayure, comme cela a été montré par différents modéles (voir partie 1.5). Des
expériences récentes sur des rayures artificielles corroborent également ce fait
[113].

Les sites initiateurs de ’endommagement sur les verres peuvent donc étre tout
aussi bien des rayures ou des micro-fractures sous la surface du verre, que des
résidus de polissage nanométriques.

4.2.2 Cas de la face arriére

[’endommagement en face arriére des verres se traduit par une éjection de
matiére. Dans cette configuration la taille de 'endommagement peut étre large-
ment supérieure & la taille du faisceau (figure 4.5 a). De plus, on ne retrouve
plus 'allure réguliére et reproduisant la forme du faisceau, que ’on obtenait face
avant. Ajoutons également que sur le nombre de cas que nous avons traité, nous
n’avons pas retrouvé d’endommagement initié par des rayures visibles, a faible
énergie, comme dans le cas de la face avant.

50 microns

100 microns

a b

F1G. 4.5 — Endommagements sur la face arriére d'un verre de BK7 (A = 1064nm),
a:®=25um;b:®=12um

Le mécanisme associé a ce type de morphologie peut étre interprété comme
étant lié a la formation d’un plasma confiné dans le verre lors de l'irradiation,
dont la pression provoquerait un écaillage [38|.

Pour étudier ce type de comportement nous avons cherché a nous rapprocher
des conditions d’initiation, en nous placant dans des configurations permettant
d’obtenir les endommagements les plus petits possibles. L’utilisation de faisceaux
focalisés sur une dizaine de microns, et & des énergies proches du seuil bas, permet
d’obtenir au minimum des endommagements face arriére de 'ordre de la taille du
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faisceau (figure 4.5 b). Un profil AFM effectué sur cet endommagement montre
que la profondeur de 'endommagement est de I'ordre de 2 microns (figure 4.6),
ce qui est nettement plus profond que les endommagements de la face avant, ob-
tenus avec des énergies comparables.

100 p
1804 nm

4000
3500
3000
2500

£ 2000 -

™ 1500

1000 -

0 pm < 0 1Iu 2;] 3ﬁ 4ﬁ SII] 60
0 nm 50 nm 100 nm X {microns)

FiG. 4.6 — Image AFM et profil d’'un endommagement sur la face arriére d’un
verre de BK7, (A = 1064nm, ® = 12um)

Une statistique effectuée sur une dizaine de tirs montre que contrairement a
la face avant, cette profondeur n’est pas reproductible, et varie de quelques cen-
taines de nanomeétres a plus de 5 microns. Il apparait donc un caractére aléatoire
sur le profil des cratéres que nous ne sommes pas encore parvenu & interpréter.

4.2.3 Cas d’une couche mince de silice

Le cas d'un endommagement sur une couche mince de silice est tres diffé-
rent de celui de la silice massive. Sur la figure 4.7, nous pouvons observer les
conséquences d'un endommagement sur une couche de silice déposée par EBD,
irradiée avec un faisceau de 45um de diameétre, et & une énergie proche du seuil
bas d’endommagement.

Les images AFM révélent de petits cratéres localisés sous le spot d’irradiation.
Nous pouvons penser que ces cratéres sont liés a la présence de défauts inclus dans
la couche mince. Ces défauts étant de toute évidence différents de ceux de la silice
massive, et les propriétés de la matrice sensiblement différentes, la morphologie
observée a donc des raisons d’étre différente de celle observée en surface des verres
de silice.

Les nombreuses images AFM effectuées sur ces couches montrent qu’il y a toujours
entre 1 et 10 défauts sous le spot. Il est maintenant intéressant de comparer ces
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0 pum -15 pm +15 pm

a b

Fi1G. 4.7 — ITmage AFM et profil d’'un endommagement sur une couche de silice
déposée par EBD (A = 1064nm, ® = 75um)

valeurs a celles déduites de 'étude des courbes de seuil (partie 3.4.4). Une telle
courbe est représentée figure 3.22. Bien stir, pour tracer cette courbe, un spot
de plus petite dimension a été utilisé, pour obtenir une distribution satisfaisante
des seuils d’endommagement. La densité de défauts estimée par ’ajustement du
modéle aux courbes de seuil est de 3.107% a 8.107% défauts par um?. Si l'on
rapporte maintenant cette densité a un carré de 30um par 30pum, correspondant
a la taille de I'image AFM de la figure 4.7, le nombre de défauts sous cette surface
est de 3 & 8. Ceci est en accord avec nos observations précédentes, et conforte a
nouveau notre modéle.

4.2.4 Bilan de I’'étude

Au travers de ces observations de morphologies d’endommagement, nous avons
pu dégager des tendances concernant les mécanismes.

En ce qui concerne la surface, nous avons vu que la forme des endommage-
ments observés sur la face avant reproduisait la forme du faisceau laser focalisé.
La disparition de la matiére indique qu’une ablation ou une vaporisation de la
matiére a eu lieu. Les processus physiques mis en jeu aprés l'initiation sur un
défaut, pourraient faire intervenir le plasma qui, en se formant et en s’échauffant
dans I’air vaporiserait le matériau, ou bien une absorption de I’énergie incidente
par la silice dont les propriétés absorbantes seraient modifiées. De part la profon-
deur des endommagements observés, les défauts surfaciques, susceptibles d’initier
ces processus, seraient confinés a une centaine de nanométres sous la surface. En
prenant en compte cette épaisseur dans ’ajustement des courbes de seuil sur la
surface de la silice, la densité de défaut peut étre estimée a 1 défaut/um?, ce qui
correspond a 10 défauts sous une surface de 10um?.

Nous avons montré que des rayures ou des micro-fractures pourraient également
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jouer le role de précurseurs, puisque nous avons montré qu’'une rayure pouvait
initier un endommagement.

Dans le cas de la face arriére, c’est le confinement du plasma dans le verre qui
entrainerait une éjection de matiére et la formation d’'un endommagement diffé-
rent de la face avant.

[’étude morphologique d’une couche de silice de SiO, par microscopie a force

atomique a permis de révéler la présence de défauts initiateurs de 'endommage-
ment dans la silice en couche mince. Les densités de défauts estimées grace a ces
images sont en accord avec celles estimées par ’ajustement des courbes de seuil
tracées sur ce matériau. Ce résultat est majeur puisqu’il met en accord I'observa-
tion morphologique de cratéres a celle de densités de défauts initiateurs déduites
des courbes de seuil expérimentales.

4.3 Etude de l'interaction laser avec des nano-

particules métalliques incluses dans de la silice

Nous avons vu que I’étude des morphologies peut nous fournir des renseigne-

ments sur les processus de 'endommagement laser. L’interprétation des résultats
est toutefois difficile puisque la nature des précurseurs reste inconnue. Il apparait
donc intéressant d’introduire des défauts connus dans de la silice et d’observer
I'initiation et la propagation de 'endommagement sur ces sites. Des expériences
de ce type ont déja été développées a I’Université de Rochester [114] et au Law-
rence Livermore National Laboratory [113]; nous les avons évoquées dans la partie

L’étude menée ici, est le fruit d’une collaboration initiée par H. Bercegol et déve-
loppée par Jean-Luc Rullier dans le cadre du groupe de travail endommagement,
laser du CEA/DAM, entre le CEA (CEA CESTA, DPTA, et LETI), le LASIM
(Laboratoire de Spectrométrie Ionique et Moléculaire -Lyon) et I'Institut Fresnel
[115, 111, 22, 112].

Dans le cadre de cette collaboration, I'Institut Fresnel s’est plus particuliérement
intéressé dans un premier temps a qualifier les différents échantillons. Cette qua-
lification a consisté a déterminer la rugosité, ’épaisseur des couches déposées sur
des particules d’or, et surtout & déterminer les tailles et distributions de ces parti-
cules avant endommagement. Dans un deuxiéme temps, une étude morphologique
aprés irradiation localisée a été menée sur les différents types d’échantillons, a
1064 nm et 355 nm.
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4.3.1 Présentation des échantillons, méthodes de fabrica-
tion

Les échantillons "modéles" contiennent des particules d’or insérées entre deux
couches de silice, suivant le schéma de principe de la figure 4.8.

Couche de silice

Q ? ? O O @]

Particules d’or

Couche de silice

F1G. 4.8 — Schéma de principe des échantillons

Les deux couches de silice sont de nature identique, afin de reproduire une

inclusion métallique dans un matériau homogéne. La taille des billes et leur pro-
fondeur d’enfouissement peut étre modifiée, grace a 'utilisation de différentes
techniques de fabrication décrites plus loin.
Nous garderons toutefois a I’esprit que le fait d’utiliser des couches minces nous
¢éloigne sensiblement des propriétés des verres. La porosité des couches déposées
par EBD (Electron Beam Deposition) est notamment trés différente du cas de la
silice massive.

Inclusions de billes d’or de 400 a 800 nm

Les cibles réalisées au LETI contiennent des billes d’or dont le diamétre varie
entre 400 et 800 nm, recouvertes d’une couche de silice d’épaisseur égale a 2, 5
ou 10 um.

Les couches de silice sont fabriquées par évaporation classique (Electron Beam
Deposition), et les billes d’or déposées ex-situ par "spin-coating". Pour ce dépot
de billes d’or, I’emploi de colloides a été évité, afin de ne pas polluer les particules
d’or par des résidus de surfactants qui pourraient compliquer la compréhension
et la modélisation des résultats expérimentaux. En effet ce probléme a déja été
rencontré lors d’expériences similaires réalisées par Papernov & al.[114].
Cependant, un inconvénient difficile a contourner de la méthode est de conduire a
la formation d’agrégats de billes (figure 4.9). Il nous faudra donc vérifier la taille
des particules visées, afin de n’irradier que des billes uniques.

La densité de ces particules est difficile & estimer théoriquement, nous revien-
drons sur ce point dans la partie 4.3.2.
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F1G. 4.9 — Observations MEB de la distribution des particules sur un substrat
nu. Image tirées de la référence [22]

On pourra trouver plus de détails sur la technique de fabrication et la caractéri-
sation des particules dans la référence : [22].

Inclusions de billes d’or de 3nm

Les échantillons fabriqués au LASIM possédent des inclusions d’or de dia-

metre de 'ordre de 3 nm. L’épaisseur de la couche de silice qui les recouvre est
de 130 nm.
Les couches de silice sont également déposées par une technique d’évaporation
classique et les particules d’or sont fabriquées in-situ par une technique de dépot
assistée par laser. La distribution en taille de ces particules est donnée sur la fi-
gure 4.10. La densité de particules est controlée, ce qui a permis de fabriquer deux
types d’échantillons, contenant respectivement 10 et 100 nanoparticules/um?.

T T T T

<D>=2.6nm |

<N>=840

EREE

Nombre d'agrégats

2

o

0 2 4 6 & 10 12 )4
Diamétre (nm) 150 nm

F1G. 4.10 — Image de microscopie électronique en transmission avec la distribution
des tailles correspondante. < D > est le diamétre moyen et < N > le nombre
moyen d’atomes par agrégat. Images tirées de la référence [111]

Des détails sur la technique de fabrication et la caractérisation des particules
sont donnés dans les références [111, 112].
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4.3.2 Caractérisation des cibles
Inclusions de plusieurs centaines de nanométres

La présence de billes d’or sous la couche finale de silice se traduit par la for-
mation d'un dome & la surface de la couche, qui correspond a la réplique des
particules par la couche de silice déposée (figure 4.11).

100 pm 100 pm

50 pm

0 pm 0 pm
0 pm 50 pm 100 pm 0 pm 50 pm 100 pm

a b

F1G. 4.11 - Observation des domes sur la surface par microscopie Nomarsky (a)
et AFM (b)

Il est possible de discriminer les billes d’or isolées des amas de billes; pour
cela il suffit de déplacer le plan de mise au point du microscope de la surface
a linterface entre les deux couches pour observer directement les billes (figure
4.12). Ceci nous permet également de différencier les domes dus aux billes, de la
pollution en surface, souvent importante sur ces échantillons.

L’inhomogénéité de densité lie aux conditions de fabrication permet d’étu-
dier une particule isolée ou des groupes de particules.
La figure 4.13 représente un déme isolé, observé par microscopie a force atomique.

A partir de la mesure de la hauteur de ce dome, nous pouvons déduire facile-
ment la taille des particules d’or (voir partie 1.5 sur les nodules). Une statistique
effectuée sur un grand nombre de démes nous permet de connaitre la distribution
en taille des billes : entre 400nm et 800nm (voir figure 4.14).
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billes d’or pollution

agrégat

130 pm 130 pm
a b

F1G. 4.12 — Observation de la surface d'un échantillon : sur la surface (a) et a
I'interface (b)

576 nm
{(l nm
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0 pm” 0 pm X (microns)

F1G. 4.13 — Image AFM et profil d'un déome sur une couche de silice d’épaisseur
deux microns, déposée sur les billes
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Fi1G. 4.14 — Etude statistique de la hauteur et de la largeur des domes. Compa-
raison au modéle géométrique des nodules (lignes en pointillés).
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Inclusions nano-métriques

L’étude a posteriori de taille et de distribution est impossible sur ces échan-
tillons : d’une part car on est en limite de résolution sur le microscope optique, et
d’autre part car la pollution de I’échantillon nuit & I'observation. Au microscope
a force atomique les billes ne sont pas non plus détectables car leur hauteur (3
nm) est noyée dans la rugosité de surface (image 4.15).

40

30 - :
20 /‘\,f\:\f\\ 7~ / Yol 7 \J“?\/ﬁ'\f\,\_ f\/y“ A
10 r ; ;

0 = 1 _:, 18
g — - 3 6 9 12 186
pm 15 um microns

microns

Fic. 4.15 — Image AFM et profil de la surface d’un échantillon LASIM

Pour I'étude de ces échantillons, nous devrons donc nous fier aux densités et
aux distributions de tailles obtenues sur la figure 4.10.

4.3.3 Analyse morphologique aprés tir sur les inclusions
d’or de 400 & 800 nanométres

Des tirs sur ces échantillons ont été effectués sur le banc d’endommagement
laser de I'Institut Fresnel et du CEA/Cesta. L’intérét des mesures réalisées a
I'Institut Fresnel est 1lié a I'utilisation de petits faisceaux (8 et 12 microns), qui
nous a permis de viser avec précision des défauts uniques et d’étudier ainsi leur
comportement sous flux a 1064nm et 355nm, en nous affranchissant de tout effet
collectif entre particules. Nous comparerons ces résultats a ceux obtenus avec des
faisceaux larges (700 microns).

Résultats a4 1064 et 355nm

Sur la figure 4.16, nous avons représenté les différentes étapes caractéristiques
des endommagements observés a 1064nm, pour des défauts enfouis a 2um de
profondeur.

Les valeurs de densité d’énergie données dans la figure 4.16 sont représenta-

tives des phénomeénes observés, mais ne constituent pas des valeurs absolues. En
effet, compte tenu du dépointage et des erreurs de positionnement, ’erreur sur
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Observation Observation
Nomarski AFM
tir 1 SUface
Interface ;,_m_' :
8Jicm?2 . ——
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Sface” .
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i ]

Densité Interface \

d’énergie e

F1G. 4.16 — Différentes étapes caractéristiques des endommagements observés a
1064nm sur une couche d’épaisseur 2um
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la mesure de la densité d’énergie peut étre estimée a 10%. Il faut de plus tenir
compte du fait que la taille des billes n’est pas constante, ce qui peut également
modifier les valeurs de seuil entre deux billes.

Le premier résultat intéressant est que lors de tirs localisés sur des billes a des
densités d’énergies supérieures a la dizaine de Joules par centimétre carré, nous
observons un cratére a l'endroit oul se trouvait la bille visée (voir figure 4.17).
Compte tenu des valeurs de seuil de la couche de silice intrinséque (c¢’est-a-dire
hors des défauts d’or) de Uordre de 50 J/cm? & 1064nm, nous pouvons en déduire
que le défaut localisé est, comme nous ’avions souhaité pour cette simulation, un
précurseur de '’endommagement.

Craquelures radiales

F1G. 4.17 — Morphologie d’endommagement liée & une bille d’or, sur une couche
d’épaisseur 10um irradiée a 5J/cm? a 351 nm. A gauche : mise au point en
surface ; a droite : mise au point dans la profondeur de la couche.

Le second résultat majeur est 'apparition d’'un "pré-endommagement" : en
effet, comme on peut le voir sur la figure 4.16, lors de tirs a environ 8 J/cm?, la
surface de la couche reste intacte alors que la bille d’or n’est plus visible au mi-
croscope Nomarski focalisé au niveau de I'interface. L’analyse AFM de la couche
ne révele aucune fracture par laquelle I’or aurait pu s’échapper. Des simulations
réalisées par le code Delpor [116] adapté a ces conditions de tir montrent que
pour les densités d’énergie mises en jeu, l'or atteint sa phase liquide. Dans ce cas
on peut facilement imaginer une migration de ’or dans la matrice de silice, I'or
étant en effet connu pour sa forte diffusivité. De plus, 'or reste dans sa phase
liquide jusqu’'a 10J/cm? ([116] et tableau 4.1), ce qui exclurait des processus de
vaporisation.

En ce qui concerne les comportements a 355nm, les mémes observations mor-
phologiques ont été effectuées, notamment au niveau de la disparition des billes
d’or, et de la morphologie des cratéres (figure 4.18). Les mécanismes mis en jeu
semblent donc identiques.

Les valeurs de seuil quant a elles diminuent avec la longueur d’onde, confor-
mément & ce qui est observé dans le cas de la silice massive (voir tableau 4.1). Ce
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A=1064 nm

Fi1G. 4.18 — Comparaison des morphologies d’endommagements observées dans
I’'UV et l'infrarouge.

trés bon accord entre théorie (code Delpor) et expérience représente une avan-
cée significative pour la compréhension de l'initiation & partir d’'une particule

absorbante.
Longueur Seuil couche Seuil Fusion Vaporisation
d’onde de silice Particule théorique théorique

355 nm 7 J/em*  0,4-0,8 J/em?* 0,2-0,3 J/em*  1-1,4 J/cm?
1064 nm 64 J/cm? 8-10 J/cm? 1,5-2 J/em?  10-11 J/cm?

TAB. 4.1 — Seuil bas d’endommagement de la couche de silice d’épaisseur bum
et des billes enfouies sous la couche. La statistique sur les seuils est effectuée sur
30 sites. La dispersion des seuils des billes peut étre attribuée a la dispersion de
taille des particules ainsi qu’a I'imprécision de la visée. Les valeurs théoriques
sont les prédictions du code Delpor tirées de la référence [117].

Influence de la taille du faisceau sur les valeurs du seuil et de la mor-
phologie

L’irradiation avec des faisceaux millimétriques effectuées au CESTA améne

également aux mémes observations au niveau de ’évolution de ces endommage-
ments avec 1'énergie ( voir figure 4.19 et ref [117]). Cependant, la présence de
plusieurs particules sous le spot peut conduire a des effets collectifs. Sur la fi-
gure 4.19 par exemple, trois particules ont été irradiées avec la méme énergie.
Deux cratéres se sont formés avec des morphologies différentes sur leur partie
supérieure, ce qui laisse penser qu'une interaction a eu lieu entre ces deux billes.
De plus une des trois billes n’a pas donné lieu a un endommagement alors que
I’énergie était supérieure a son seuil de claquage. Ce comportement peut s’ex-
pliquer par une relaxation des contraintes par I'impact voisin. Ces observations
montrent 'intérét de réaliser de maniére systématique des comparaisons entre
petits et grands faisceau.
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F1G. 4.19 — Image Nomarski d'un endommagement créé par une irradiation avec
un faisceau de 600um.

Expériences complémentaires de mesures d’absorption

Les résultats ont été complétés par des mesures réalisées grace a un microscope
phothermique couplé a des tirs nanoseconde a 1064nm. Cette étude réalisée dans
le cadre de la thése d’A. During, a permis une étude quantitative de 1’évolution
de P’absorption de 'or au cours de tirs localisés sur des défauts. Elle a montré
que pour les pré-endommagements observés au Nomarski, ’absorption maximale
de T'or décroit lorsque I'énergie du tir augmente alors qu’aucun endommagement
de la couche n’est observé. Cette décroissance de ’absorption est associée & un
étalement de la zone absorbante. Ceci est conforme a nos observations et renforce
I'idée d’une migration de l'or dans le matériau.

4.3.4 Analyse morphologique aprés tir sur des inclusions
d’or de 3 nm

Les tirs effectués avec des petits ou des grands faisceaux, sur des échantillons
dont les billes ont des diamétres de 3nm et une densité de 10 défauts/pm?, ont
pour conséquence de provoquer des délaminations des couches silice. L’endom-
magement se fait sans passer par des phases permettant d’observer des cratéres
isolés, comme dans le cas précédent (image AFM d’un endommagement figure
4.20). Les mesures ont montré que la densité d’énergie seuil de cet écaillage en
surface est de 4J/cm? & 355nm pour 1'échantillon de densité 10/um? et inférieure
a 4.J/cm? pour I'échantillon de densité 100/um?. Ces résultats révélent de ma-
niéere satisfaisante, que le seuil d’endommagement diminue lorsque la densité des
inclusions augmente.

Les morphologies observées suggérent que les effets collectifs sont importants, du
fait des densités élevées de particules (10 particules par micrométre carré pour la
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moins élevée). A titre de comparaison, une expérience réalisée & Rochester a mon-
tré que des nanoparticules d’or de 5 nm de diamétre trés espacées et recouvertes
d’une couche de silice de 60 nm générent des crateres de taille supérieure a 100
nm [114]. Dans le cas de nos cibles ot les agrégats d’or séparés de 300 nm sont
recouverts de 130 nm de silice, il n’est donc pas étonnant que des effets collectifs
conduisent & une délamination de totale de la zone irradiée. Pour s’affranchir
de ce probléme, il est prévu de réaliser des échantillons pour lesquels la densité
d’agrégats ne dépasse pas une particule par micromeétre carré.

60 pm
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F1aG. 4.20 — Observation AFM d’en endommagement a la surface d’un échantillon
LASIM de densité 100 défauts par micrométre carré

Néanmoins des expériences de spectrométrie de masse par temps de vol cou-

plée & des tirs sur ces échantillons, effectuées a I'Université de Rochester, ont
permis de mettre en évidence une phase de "pré-endommagement" & faible éner-
gie, qui n’est pas détectable par des moyens optiques classiques, ni par AFM [112].
Ce "pré-endommagement" se manifeste par une émission de particules d’or, sans
modification visible de la surface par des observations a posteriori. Ces résultats
indiqueraient qu’une migration de l'or a eu lieu dans la matiére jusqu’a la sur-
face. Ce résultat, comme dans le cas précédent, est en accord avec les simulations
montrant que pour ces énergies de tirs, 'or est porté a son point de fusion [112]
et peut donc migrer dans le matériau.

4.3.5 Bilan de I’'étude

L’initiation de '’endommagement de la silice par des inclusions métalliques a

1064nm et & 355nm a été clairement démontrée, grace a des irradiations localisées
couplées a une analyse fine par microscopie a force atomique et Nomarski.

Dans le cas de particules de quelques centaines de nanométres, I’étude morpholo-
gique sur des zones irradiées apparemment non endommagées a également permis
de révéler I'existence de pré-endommagements qui correspondent a une diffusion
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de I'or dans le matériau environnant. L’existence de ces pré-endommagements a
également été détectée dans le cas de particules nanométriques. Ajoutons que les
résultats sur ces mémes échantillons obtenus par photothermie in-situ permettent
également de valider le modéle thermique [116] mettant en jeu la fusion et la mi-
gration de 'or, pour des énergies inférieures a celles requises pour provoquer un
cratére.

En ce qui concerne la comparaison 355 nm /1064 nm, outre la variation attendue
du seuil d’endommagement liée a la variation d’absorption, nous n’observons pas
de modification de la morphologie des "pré-endommagements" et des endomma-
gements. Les mécanismes mis en jeu a ces deux longueurs d’onde semblent donc
identiques, conformément & ce qui a été observé sur la silice massive.

Enfin, la comparaison des endommagements avec un petit et un grand faisceau
a permis de mettre en évidence 'existence d’effets collectifs. Ces effets collectifs
avaient en effet déja été évoqués [34] sans confirmation expérimentale.

4.4 Croissance des endommagements

Pour I'utilisation des composants optiques, il s’avére intéressant d’observer la

croissance de I’endommagement lors de tirs successifs, notamment pour en déduire
des lois de croissance qui permettront d’estimer la durée de vie "fonctionnelle"
des optiques soumises a des tirs répétés. Dans ce sens différentes expériences ont
été menées, afin d’estimer ces lois de croissance sous flux [118, 119], en utilisant
des faisceaux millimétriques a centimétriques.
Notre objectif dans cette partie ne va pas étre d’estimer des lois de croissance,
mais plutdt d’analyser les morphologies observées lors de la croissance des en-
dommagements, pour en tirer des informations sur les processus impliqués. Sans
constituer une étude extensive de la croissance des dommages, cette étude a pour
ambition de montrer & travers un exemple, le potentiel du dispositif pour mener
ce type d’étude.

4.4.1 Croissance lors de tirs répétés sur la surface

Rappelons ici que le dispositif automatique mis en place et présenté chapitre
2, s'adapte parfaitement a I’étude de la croissance des endommagements grace a
la visualisation en temps réel et a I'enregistrement des images associées a chaque
tir. Nous présentons dans cette partie une étude de croissance menée sur la sur-
face d’'un verre de BK7, en utilisant un faisceau focalisé sur une vingtaine de
microns.
Les tirs successifs effectués sur cet échantillon font croitre I’endommagement,
comme le montre la figure 4.21. [’endommagement final aprés un millier de tirs
est représenté figure 4.22.

116



4.4. CROISSANCE DES ENDOMMAGEMENTS

Fi1G. 4.21 — Images de la surface d’un verre de BK7 aprés 1, 10, 100, 1000 tirs
répétés sur le méme site a énergie constante

»
A B

Fi1G. 4.22 — Image Nomarski de 'endommagement final 4.21

Des mesures par microscopie a force atomique nous ont permis de montrer que

les anneaux observés dans la zone B de la figure 4.22 sont des amas de particules
correspondant a des retombées de matiére. Nous voyons donc que lors d'un en-
dommagement en tirs répétés, la surface voisine peut étre contaminée a plusieurs
millimétres de distance.
La zone A correspond a la région ou la la matiére a été modifiée. D’apreés ces
observations, la taille finale de 'endommagement (zone A) est plusieurs dizaines
de fois plus grande que la taille du faisceau. L’observation des zones périphé-
riques de I'endommagement par 'utilisation conjointe du microscope Nomarski
et a force atomique nous a permis de mettre en évidence un changement d’indice
du matériau. En effet, il apparait une variation de contraste au Nomarski alors
qu'un profil plat est obtenu a 'AFM. Ce changement d’indice peut étre inter-
prété comme une densification de la silice, ce qui est en accord avec de récentes
observations et modélisations [120] qui ont mis en évidence des densifications de
Pordre de 20% dans la silice autour d’endommagements. Cette modification de la
matiére peut trouver son origine dans un effet de propagation de I'onde de choc
ou/et par une brilure du plasma se formant pendant ’endommagement [120)].
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4.4.2 Reévélation de rayures

L’analyse des images précédentes a également permis de mettre en évidence
lapparition, a la périphérie de la zone endommagée, de rayures (figure 4.23) qui
étaient invisibles avant tir.

Fi1G. 4.23 — Image Nomarski d'un endommagement apres 500 tirs répétés

L’analyse AFM de ces zones (figure 4.24), montre que ces rayures sont en fait

des rangées de particules de taille sub-micronique.
Il est fort probable, que ces défauts aient été présents avant les tirs, et soient
révélés par leffet de 'endommagement. Aprés discussion avec des polisseurs,
I’hypothese la plus plausible est que ces particules proviennent du processus de
polissage des verres. Les verres passent en effet par des étapes introduisant des ré-
sidus de polissage. Ces résidus pourraient étre masqués par des étapes ultérieures,
et révélés dans notre cas par une ablation de la surface.

Le méme phénomeéne peut également étre observé sur la face arriére d’un verre,
dans ce cas les "rayures" apparaissent également en dehors de la zone irradiée
(figure 4.25). Rappelons pour la cohérence de nos conclusions que les verres testés
sont polis sur les deux faces.

4.4.3 Bilan

[’étude de la croissance d’endommagements sur la face avant nous a permis
de montrer que I'’endommagement se propageait bien au-dela du faisceau : d’une
part nous avons montré que des retombées de matiére pouvaient étre observées
a plus d’'un millimétre de I'impact ; d’autre part nous avons mis en évidence des
modifications de la matiére, de type densification, sur une centaine de microns
qui pourraient étre dues a la propagation de 1'onde de choc ou au plasma.
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Fi1G. 4.24 — Tmage AFM et profil des rayures apparaissant en périphérie des
endommagements

Fi1G. 4.25 — Mise en évidence de la révélation de rayures preés d’'un endommage-
ment face arriére

La révélation aprés endommagement de défauts de surface "invisibles" avant tir a
également été observée, ces défauts étant a priori liés aux processus de polissage
utilisés sur I’échantillon.

4.5 Conclusion

Nous avons mené une étude morphologique des endommagements dans la si-
lice, grace a I'utilisation d’outils de mesure performants associés au banc de tenue
au flux que nous avons développé.

Nous avons notamment pu mettre en évidence différents points associés aux pro-
cessus d’endommagement en surface des verres (silice et BK7) :
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— la reproduction de la forme du faisceau en face avant indique que 1’énergie
entiére du faisceau participe au processus d’endommagement. La vaporisa-
tion de la silice observée dans ce cas ferait intervenir des processus d’échauf-
fement liés a 'absorption de ’énergie par le plasma ou par la silice dont les
propriétés d’absorption seraient modifiées. Ces mécanismes expliqueraient
également les morphologies d’endommagement observés dans le volume.

— de par la profondeur des cratéres observés a ’AFM les défauts initiateurs
en surface seraient confinés & moins de 100nm de la surface. La densité de
défaut peut alors étre estimée a 1 défaut/um?3, d’aprés les courbes de seuil
obtenues au chapitre 3.

— dans le cas de la face arriére, un effet de pression provoque une éjection
de matiére induisant un endommagement différent de la face avant. Le
confinement du plasma dans le matériau pourrait étre a l'origine de ce
phénomeéne.

— la surface de la silice est modifiée en dehors de 'impact du faisceau laser
(bralures, densification, retombées de matiére), de par I'action du plasma et
de I'onde de choc. Ces modifications pourraient étre le siége de 'amorcage
d’endommagement si le tir suivant n’est pas assez éloigné.

— I'endommagement peut s’initier sur des rayures a la surface du verre, des
rayures "invisibles" pouvant également se trouver sous la surface du verre.

— I'ensemble des effets sont observés indifféeremment a 1064nm et 355nm, ce
qui suggere des mécanismes identiques.

D’autre part, ’étude morphologique d’une couche de silice de SiOy par AFM
a permis de révéler la présence de défauts initiateurs de I'endommagement dans
la silice en couche mince. Les densités de défauts estimées grace a ces images sont
en accord avec celles estimées par I'ajustement des courbes de seuil tracées sur ce
matériau. Ce résultat peut étre considéré comme majeur car il met en cohérence
I’étude morphologique avec les résultats obtenus par le tracé de courbes de seuil.

L’étude menée sur des échantillons de silice contaminés artificiellement par des
particules d’or, nous a permis de montrer que des inclusions métalliques nano-
métriques se comportent comme des sites initiateurs de 'endommagement.
Dans le cas de particules de quelques centaines de nanométres, I’étude morpholo-
gique sur des zones irradiées apparemment non endommagées a permis de révéler
I'existence de pré-endommagements qui correspondent a une diffusion de l'or
dans le matériau environnant. L’existence de ces pré-endommagements a égale-
ment été détectée dans le cas de particules nanométriques [112]. L’ensemble des
résultats est en accord avec la prédiction théorique du modéle Delpor (|[116]) qui
propose un mécanisme d’initiation d’endommagement. De plus les résultats ob-
tenus par photothermie in-situ [121] valident de maniére quantitative cette étude.

En ce qui concerne la comparaison 355 nm/1064 nm, outre la variation at-
tendue du seuil d’endommagement, nous n’observons pas de modification de la
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4.5. CONCLUSION

morphologie des "pré-endommagements" et des endommagements de type cra-
tére. Les mécanismes mis en jeu a ces deux longueurs d’onde semblent donc
identiques.

Grace a ces premiers résultats encourageants, de nouveaux échantillons sont en
cours de fabrication, afin d’obtenir des matériaux se rapprochant plus des condi-
tions réelles. Il s’agit notamment de diminuer les problémes de pollution, et de
réaliser un meilleur contréle de la taille et de la densité des particules.
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Chapitre 5

TECHNIQUES
NON-DESTRUCTIVES
APPLIQUEES A LA DETECTION
DES SITES PRECURSEURS DE
L’ENDOMMAGEMENT LASER

Jusqu’ici nous avons été capables de détecter et quantifier les dé-
fauts précurseurs de I’endommagement laser, grace & une analyse des
courbes de seuil. Il s’agit donc d’une méthode optique destructive, qui
pour l’instant constitue un outil unique d’investigation.
L’investigation et la mise en ccuvre de méthodes non destructives pour
une étude similaire apparait ainsi comme un objectif majeur pour les
années a venir. En particulier ces méthodes permettraient, grace a une
étude temps réel systématique et répétée sur un méme échantillon, de
rétro-agir sur les processus de fabrication.

C’est pourquoi nous menons ici une étude théorique sur la possibilité
de détecter de fagcon non-destructrive des défauts absorbants nanomé-
triques par des outils photothermiques.

Pour cela, en comparant la puissance absorbée par ces particules a la
détectivité des méthodes photothermiques, nous trouvons des condi-
tions sur leur taille et leur coefficient d’extinction pour pouvoir les
détecter. Un calcul thermique effectué dans le cas du régime nanose-
conde, nous permet également de trouver des conditions sur la taille
et le coefficient d’extinction des défauts, pour pouvoir initier un en-
dommagement.
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CHAPITRE 5. TECHNIQUES NON-DESTRUCTIVES APPLIQUEES A LA
DETECTION DES SITES PRECURSEURS DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

5.1 Introduction

Nous avons mis en évidence précédemment la présence de défauts précurseurs
de I'endommagement dans les verres, et étudi¢ les mécanismes par des analyses
morphologiques. Cependant, ces investigations sont évidemment destructives, et
il ne sera pas utile ici de rappeler tout 'intérét d’inventer et de mettre en oeuvre
des méthodes de détection non destructives. Nous allons donc dans ce chapitre
essayer de quantifier la détectivité nécessaire et les outils de mesure & mettre en
oeuvre pour pouvoir détecter des nano-défauts dans la silice.

La premiére difficulté pour mettre en ceuvre ces méthodes non destructives est liée
a la densité remarquablement faible des défauts recherchés, de I'ordre de quelques
individus dans un cube de 100 um de coté dans le cas des substrats (voir partie
3). Compte tenu de la taille pressentie pour ces sites (1 nm ou 1 pm de rayon par
exemple), on comprend pourquoi 'utilisation des techniques a sonde locale [122]
ou champ proche [123] n’a pas donné de résultats probants a ce jour. Mais au
dela du probléme de localisation, vient se superposer le probléme de la détectivité
proprement dite des défauts.

Dans un premier temps, nous évaluerons 1’absorption des sites précurseurs, puis
les élévations de température en régime transitoire nanoseconde au voisinage d'un
défaut absorbant. Ces simulations nous permettront de trouver des conditions sur
la taille limite des défauts absorbants pouvant initier un endommagement. Puis
moyennant certaines conditions sur la taille et 'indice complexe des particules et
les puissances optiques mises en jeu, nous discuterons de la résolution du probléme
de détectivité, et de ’application aux techniques de mesure photothermiques .

5.2 Calcul de la puissance absorbée par les sites
précurseurs en fonction de la puissance inci-
dente

Tout d’abord nous cherchons ici a calculer la puissance absorbée par un site
précurseur en fonction de la puissance incidente. On exprimera donc I’absorption
d’un défaut isolé en fonction de la taille et de la partie imaginaire de I'indice;
pour cela nous ne ferons pas appel a des théories complexes, car seul 'ordre de
grandeur nous intéresse.

Considérons quelques nanocentres dans un substrat transparent de type verre
amorphe par exemple. La densité volumique de puissance absorbée dans le défaut
est donnée par la formule classique :

% — g (5”E2 +,U//H2) (51)
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5.2. CALCUL DE LA PUISSANCE ABSORBEE PAR LES SITES
PRECURSEURS EN FONCTION DE LA PUISSANCE INCIDENTE

ot dv est un élément de volume, £’ et u” sont les parties imaginaires de la per-

mittivité et de la perméabilité du défaut, et (E, H) le champ électromagnétique.

On supposera ici que les milieux ne sont pas magnétiques, de sorte que 'on a :
dA  w
dv 2

On en déduit que ’absorption dans un défaut isolé s’écrit comme :

" E? (5.2)

AA ~ %’g" / E2dv (5.3)
Av

ou Aw désigne le volume de la particule.
Si 'on définit maintenant le champ moyen dans la particule comme :

1
E? =—_— | FE% 5.4
L an [P (5.4

nous obtenons ’absorption moyenne de la particule :
AA = %5”E,2nAv (5.5)

Il nous reste maintenant a écrire le champ E2, en fonction de la puissance mise
en jeu dans l'expérience.
Ecrivons tout d’abord le faisceau incident sous la forme d’un paquet d’ondes :

E*(r,z) = /A+(0)e:vp [i(or + a(o)z)] do (5.6)

(e
ou A désigne la Transformée de Fourier du champ, o la pulsation spatiale bi-
dimensionnelle, a(c) = Vk? — o2, avec k = 2”7", et A la longueur d’onde inci-
dente. Le flux de Poynting transporté par ce faisceau est donné par :

o = % alo)|AT (0)|*do (5.7)

Pour un faisceau de faible divergence, on obtient, en quittant le plan de Fourier :

E*(r))?d .
o= 1 kar 6.9

La densité surfacique de puissance s’exprime alors de la facon suivante dans
le cas d’un faisceau de faible divergence :

@ _ a
dy 2w

Définissons maintenant un facteur moyen prenant en compte les effets d’interfé-
rence et de résonance dans le défaut :

0=

o

E*(r)]” (5.9)

| Em|®
[E*|?

(5.10)
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On obtient ainsi :
dd a |E,l?

s 2wp B

_(wE d®
s (225 s (39 -

n'n” Av dd
samae ()5 (20) (%) s

Cette derniére expression nous permet de calculer la puissance absorbée par un
défaut de volume Av et d’indice complexe n=n’-+jn”, sous une densité de puis-
sance incidente par unité de surface % donnée. L’indice n, désigne I'indice du
verre.

(5.11)

et finalement :

soit encore :

5.3 Application a la faisabilité d’une détection par
les méthodes phothermiques

On se demande ici si I'absorption d’un site précurseur est assez grande pour
rendre celui-ci détectable.

5.3.1 Ordres de grandeur des puissances absorbées

Considérons ainsi, dans le but d’obtenir un ordre de grandeur de la puissance
absorbée, deux cas classiques ot ’on focalise quelques 100 mW d’un laser Argon
dans une surface de 1mm? ou de 1um?, ce qui correspond a des densités d’énergie
respectives de 10°WW/m? et de 10"'TW/m?. On obtient alors, pour n’ = n, :

AA = (n"BAV)2.102W  pour 10°W/m? (5.14)
AA =~ (n"BAV)2.10%W  pour 10" W /m? (5.15)

Dans le tableau 5.1 nous donnons les puissances absorbées calculées pour deux
tailles de spot laser incident et différentes tailles de particules, avec une valeur
unitaire pour n”(3. Les valeurs effectives de puissance absorbée sont donc obte-
nues en utilisant les valeurs du tableau 5.1 pondérées par la valeur de l’indice
imaginaire du défaut.

Nous voyons donc qu’avec un spot de rayon micrométrique (densité de puis-
sance 100mW/um?), les absorptions des particules métalliques restent impor-
tantes. Dans le cas d’un défaut nanométrique, la limite de détectivité est atteinte
comme nous allons le voir par la suite. Par contre, pour des indices imaginaires
inférieurs & 1075, les puissances absorbées dans un défaut nanométrique sont
inférieures & 10~ W pour, ce qui les rend indétectables.
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METHODES PHOTHERMIQUES

Rayon lum 100nm 10nm Inm
100mW/mm? 8.107°W &8107°W 810~ "W 810~ BW
100mW/ um? 8§W 8.1073W 8107w  8.107°W

TAB. 5.1 — Puissances absorbées par des particules de rayon variant entre le mi-
crométre et le nanométre, pour 2 densités de puissance incidente (valeur unitaire

de n”f3).

5.3.2 Détectivité des techniques photothermiques

Les ordres de grandeur des puissances absorbées obtenus doivent étre compa-
rés aux niveaux de détectivité des méthodes utilisées. Les techniques de déflexion
photothermique n’ont pas toutes la méme détectivité : les techniques implémen-
tées en configuration réflexion ou transmission notamment voient leur sensibilité
croitre lorsque le faisceau pompe est focalisé. Un ordre de grandeur raisonnable
de la plus petite absorption normalisée détectable par ces techniques est de 1078
[121] en ce qui concerne les absorptions localisées.

5.3.3 Application & la détection de nano-défauts

Supposons maintenant que les nano-défauts soient de nature métallique, de
sorte que l'indice imaginaire est de I'ordre de 'unité (n” ~ 1), et négligeons I’am-
plification du champ au voisinage du défaut (5 ~ 1). Si I'on prend en compte
le fait que les méthodes photothermiques permettent de déceler des absorptions
allant jusqu’a 10~® du flux incident, ces données nous permettent alors d’évaluer
la détectivité des nano-défauts par ces méthodes, en fonction de leur rayon.
Ainsi pour une densité de puissance de 100mW/mm?, seules les particules micro-
niques sont détectables. Par contre, avec une densité de 100mW/um?, on peut
espérer détecter des particules d’une dizaine de nanomeétres de fagon individuelle.

Jusqu’ici nous avons supposé que les particules étaient métalliques, mais il est
tout aussi possible qu’elles soient de nature diélectrique. Dans ce cas les valeurs
obtenues dans le tableau 5.1 sont a pondérer par I'indice imaginaire du diélec-
trique. Avec un faisceau incident focalisé sur des dimensions micrométriques,
des particules d’indice imaginaire 1073 et de rayon 10 nm devraient pouvoir
étre détectées a condition que de tels éclairements énergétiques (10"W/m?) ne
conduisent pas a un endommagement de type thermique.

Nous pouvons ici aller plus loin car les mesures obtenues par microscopie
photothermique au laboratoire indiquent des niveaux d’absorption normalisés de
quelques 10~* pour des composants optiques interférentiels, en utilisant un fais-
ceau de 100 mW focalisé sur une centaine de microns [124, 121|. Faisons I’hypo-
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theése que ces absorptions soient celles des sites précurseurs de I’'endommagement ;
compte tenu des densités mesurées pour ces sites via notre banc de métrologie,
sur les couches de silice (voir chapitre 3) nous en déduisons que ’absorption d’une
particule est de I’ordre de 1076,

Pour une densité d’énergie de 10" W /m?, on obtiendrait alors :

AA ~ (n"BAV)2.108W/m? = n"BAv =5.10"% (5.16)

Si on néglige la sur-intensité dans la particule, ce qui est justifié pour ces cas de
faible diamétre ou choc d’indice, on obtient ainsi le diamétre ou le volume de la
particule en fonction de son indice imaginaire :

1 —25
Av = (5 0 )m3 (5.17)

n//

Dans le tableau 5.2 nous donnons les diamétres de défauts obtenus en consé-
quence.

n” 107° 1074 1072 1
R 500nm 100nm 25nm 5 nm

TAB. 5.2 — Diamétres de particules en fonction de I'indice imaginaire (voir texte).

Nous avons donc une obtenu une estimation de la taille des défauts dans
une couche mince, en fonction de leur indice imaginaire. Ce résultat nous parait
majeur dans la mesure ol nous n’avons pas trouvé jusqu’ici d’évaluation objective
de la taille des sites précurseurs. Le tableau 5.2 montre que si les sites sont
métalliques, alors le diamétre est proche de 5nm.

5.4 Calcul de température en régime nanoseconde

Nous présentons maintenant un calcul thermique permettant de quantifier les
variations de température lors de lirradiation d’'un défaut absorbant (une in-
clusion métallique par exemple) inclus dans un milieu homogéne non absorbant
(comme de la silice). Pour cela nous étudierons le cas d’une "boule" source, en
quantifiant les élévations de température atteintes lors d’une impulsion tempo-
relle, et en appliquant ces calculs au cas nanoseconde.

5.4.1 Calcul dans le cas d’une "boule" source

Considérons le cas d'un défaut absorbant de rayon R dans un milieu homo-
géne, éclairé par une onde plane ayant un profil temporel Gaussien, de largeur a
1/e : 7 (figure 5.1).
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Onde plane

Yy Y vy
[

»
>

t

F1G. 5.1 — Cas d’une boule source de rayon R (milieu 1), dans un milieu homogéne
non absorbant (milieu 2), éclairé par une onde plane de profil temporel Gaussien.

L’élévation de température ne dépend que de p et de t, et est solution, en
premiére approximation, de 1’équation de la chaleur :

AT(p,t) — 28Tgt” H__53 (Z’ t) (5.18)

ol a et b sont respectivement la diffusivité thermique (en m?s™!) et la conducti-
vité thermique (en Wm ™' K1) des milieux considérés. S(p,t) est le terme source.

Nous supposerons la source de chaleur constante dans la boule (S), hypothése
qui se justifie par le faible rayon du défaut considéré. L’équation de la chaleur
s’écrit donc dans les différents milieux :

1 8T1(p, t) So t2
AT (p,t) — ———— = —— - 1
p<R 1(p:1) o o A= (5.19)
1 aTQ(pa t)
>R ATy(p,t) — ————~ 0 5.20
P 2(ps 1) = o (5.20)
Avec les conditions aux limites :
T1(0,t) = waleur finie (5.21)
To(+o0,t) = 0 (5.22)
Et les conditions a l'interface :
Ty(R,t) = Ty(R.t) (5.23)
o1y o7y
by — = by—= 5.24
' dp )R ? dp )R ( )

Pour résoudre I’équation de la chaleur, considérons la transformation de Fou-
rier par rapport a la variable temporelle :

T(p,t) =5 T(p, Q) (5.25)
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L’équation de la chaleur devient alors, aprés transformation de Fourier :
~ ~ S
ATy(p, Q) +afly = —b—o\/7_r7'exp (—7T2T2Q2) (5.26)
1
ATy(p, Q)+ 2Ty = 0 (5.27)

avec q; = ,/%(1 +7)
En utilisant les conditions & l'origine et a I'infini, les solutions dans les différents

milieux peuvent s’écrire de la fagon suivante :

. A , A : S

Ti(p,Q) = “exp(jorp) — —exp(—jaip) — Q—OﬁTexp (—=m*77Q%)5.28)
p P i

~ A )

Tr(p, Q) = fexp(mzp) (5.29)

Les constantes Aq, et Ay se trouvent en utilisant les conditions & I'interface. Cette
résolution, effectuée numériquement, nous permet d’accéder a T;(p, 2). La tempé-
rature T;(p, t) est ensuite obtenue par transformée de Fourier inverse numeérique :

T:(p,t) = Re (ﬁ-(p, Q)ea:p(—jQth)dQ) (5.30)

5.4.2 Application au régime nanoseconde

Nous allons maintenant appliquer ces calculs au cas d’une inclusion dans un
verre, soumise a une impulsion nanoseconde.
Conformément au calcul effectué précédemment, le terme source s’exprime de la

fagon suivante :
AA n'n” 16} dd
Y = — 31
s () () (5) 6

Considérons une impulsion de 10.J/cm? a 1064nm d’une durée de 10ns, en utilisant
tout d’abord une valeur unitaire pour n”(3, et une valeur de n’ proche de l'indice
du verre. Le terme source vaut alors 1,3.10%°W/m3.

Nous pouvons alors calculer la répartition de la température dans le milieu pour
différentes tailles de particules. Les parameétres thermiques utilisés sont ceux d’un
métal (a = 2,5.107°m?s—1 et b = 90Wm 'K 1). Les valeurs effectives obtenues
devront alors étre pondérées par ces différents coefficients.

Les variations de température a I'interface défaut/silice sont représentées sur la
figure 5.2. Les évolutions de température sont représentées de facon normalisée
pour pouvoir les comparer. Les températures maximales atteintes pour différentes
tailles de défauts sont calculées sur la figure 5.3.

Les valeurs trouvées sont en accord avec des calculs effectués dans des condi-
tions similaires. Hopper & al. [35] par exemple, trouvent des températures su-
périeures a 10000°K pour une impulsion de 20.J/cm? et de durée 30ns, avec des
inclusions de platine de cent nanométres, dans de la silice .
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1_

o o

Température normalisée

0w
I I

0,7 1

04 -

—1nm
—10nm
—100nm
— 1 micron

-2,E-08 0,E+00 2,E-08 4,E-08 6,E-08 8,E-08 1,E-07

Temps (s)

Fi1G. 5.2 — Variations de température normalisées, pour différentes tailles de dé-
fauts métalliques inclus dans de la silice. La durée d’impulsion est de 10ns.

Tempeérature max (°C)

1,E+02 7

1,E+01 -

1,E+06 . * +
1,E+05
1,E+04 - *

1,E+03 -

1,E+00 T T ]

1 10 100 1000
Rayon (nm)

Fi1G. 5.3 — Températures maximales atteintes pour différentes tailles de défauts
métalliques inclus dans de la silice (Irradiation de 10.J/cm? a 1064nm, de largeur
a mi-hauteur 10ns).

5.4.3 Discussion

D’aprés ces calculs un défaut métallique de taille quelques nanométres inclus
dans de la silice peut initier un processus d’endommagement, puisque les tempé-
ratures induites (supérieures a plusieurs milliers de degrés) permettraient d’at-
teindre la vaporisation du matériau pour des irradiations supérieures a quelques
dizaines de J/cm?. Cependant cette estimation est difficile puisque on ne connait
pas les valeurs n’ et n” ainsi que les paramétres thermiques du défaut. Cependant
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le facteur 8 peut étre estimé, grace aux calculs électromagnétiques effectués par
différentes équipes : dans les cas de défauts allant du nanomeétre a la dizaine de
nanométre, ce facteur peut atteindre 2 a 5 [19, 20, 22|, ce qui laisse penser que
nos calculs sous-estiment les température atteintes.

Soulignons également que ce modéle simple nous permet seulement de discuter
des conditions d’initiation de '’endommagement. En effet, pour modéliser les pro-
cessus d’endommagement, il faudrait tenir compte des changements de phase du
matériau, de pression, de création d’un plasma, de la modification des propriétés
du matériau environnant. . .

En considérant alors I'atteinte de la température de fusion du défaut comme
critére d’initiation d’endommagement, nous pouvons obtenir une nouvelle esti-
mation de la taille du défaut en fonction de son coefficient d’extinction. Ce calcul
a été effectué pour une énergie de 100.J/cm?, les résultats figurent dans le tableau
5.3.

n” 1 1071 1072 107% 107
R 12mm 2nm 20nm 90 nm 5Sum

TAB. 5.3 — Diamétres de particules en fonction de I'indice imaginaire, nécessaires
pour atteindre le point de fusion du défaut

Nous voyons donc que jusqu’a des coefficients d’extinction de 1073, nous pou-
vons imaginer que des défauts de taille quelques dizaines de nanomeétres peuvent
initier des endommagements dans le volume ou la surface de la silice massive.

5.5 Application a la photothermie

Nous avons montré que des inclusions nanométriques métalliques pouvaient
initier un endommagement dans de la silice, et qu’elles pouvaient étre détectées.
Nous cherchons maintenant a évaluer I'influence des paramétres de mesures (tel
que la fréquence de modulation) sur I’évolution du signal et la répartition de
température dans le matériau. Nous commencerons tout d’abord par rappeler
succinctement les principes de la photothermie.

5.5.1 Principe des mesures photothermiques

Le principe des techniques photothermiques peut étre résumé comme suit.
Tout élément d’indice complexe absorbe une partie de la lumiére qu’il intercepte.
Cette absorption conduit & une élévation de température dans le composant,
avec les effets associés de conduction de la chaleur, convection et rayonnement.
Il en résulte un gradient de température qui provoque un gradient spatial tri-
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dimensionnel de l'indice de réfraction :

on —

= a—Tgmd[T] (5.32)

Du gradient de température résultent également des phénoménes thermo-élastiques :
dilatation des matériaux et déformation des surfaces. Ces phénoménes thermo-
optiques et thermo-élastiques sont alors responsables de la déviation ou déflexion
de tout faisceau intercepté par le champ de température.

De facon générale, le premier faisceau est qualifié de "faisceau pompe", car c’est
sa puissance qui est absorbée par le composant, et qui provoque le gradient de
température ou d’indice. Quant au deuxiéme faisceau, il est qualifié de "faisceau
sonde", car la mesure de sa déviation nous donne accés a des informations sur
I’absorption et les paramétres thermiques du composant et des milieux environ-
nants.

Les techniques photothermiques sont basées sur une dépendance temporelle de
I’éclairement recu, qui peut étre modulée ou pulsée. Les principales configurations
de cette technique sont représentées figure 5.4.

grad[n(T)]

Configuration transverse Configuration réflexion Configuration colinéaire
Faisceau pompe Faisceau pompe Faisceau pompe
Faisceau Faisceau
Faisceau sonde DP sonde
sonde
p DP /
Y
échantillon échantillon échantillon
DP

F1G. 5.4 — Principales configuration des techniques photothermiques

5.5.2 Calcul en régime harmonique

La source temporelle est modulée a une fréquence F (ou a la pulsation Q) que
nous écrirons de la fagon suivante [125] :

1 Ot
(1) = 5yt ) (5.33)
L’équation de la chaleur s’écrit alors :
10T (p,t) So 1+ cos(2t)
AT(p,t) ————-r = —————= .34
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La température peut donc s’écrire sous la forme T' = Ty + T(Q2), T étant la
composante continue de la température et T'(£2) la composante modulée qui nous
intéresse. Cette composante peut s’écrire de la facon suivante :

T(Q) = Tlcos(+ ¢)]
= Re (Te_j“’e_jm)

— Re (Te‘”’) (5.35)
La source s’écrivant : 5
S(Q) = Re (—2—26j9t> (5.36)

T est alors solution de :

AT (p,t == 5.37
(pt) =~ EY 5% (5.37)
avec les conditions aux limites :
17(0,Q) = waleur finie (5.38)
Ty(400,Q) = 0 (5.39)
et les conditions a l'interface :
oT; oT
P R P R

La solution T est trouvée numériquement de la méme fagon que dans la partie
précédente, la composante modulée s’obtenant a partir de cette solution :

T(92) = Mod(T) cos(§2t) (5.42)

5.5.3 Effet de la fréquence

Nous avons ainsi programmé ces expressions dans le cas de particules ab-
sorbantes, avec différents rayons allant du micrométre au nanométre, et pour
différentes fréquences de modulation allant du Hertz au Giga-Hertz. Pour ces
calculs les valeurs de température sont normalisées, ce qui permet dans une pre-
miére étape, de s’affranchir des effets liés & 'amplitude de la source. Les résultats
numériques sont commentés pour les figures suivantes.

En figure 5.5, nous avons tracé I'élévation de température normalisée, & 'inter-
face particule/silice pour des fréquences de modulation variant entre le Hertz et
le Giga-Hertz.
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Fi1a. 5.5 — Elevations normalisées de la composante harmonique de la tempéra-
ture, calculées a l'interface défaut /silice pour différentes tailles de défauts, et a
des fréquences de modulation allant du Hertz au Giga-Hertz

On constate sur la figure 5.5, qu'entre le Hertz et le Mega-Hertz, la tempé-

rature varie de moins d’'une décade quelle que soit la taille de la particule, et
que cette variation diminue encore avec la taille de la particule. En conséquence,
et & moins de travailler au Giga-Hertz, c’est le volume de la particule qui im-
pose en premier lieu, via ’absorption qui en résulte, I’élévation de température.
En d’autres termes, les effets de la fréquence sur I’élévation de température sont
négligeables entre le Hertz et le Mega-Hertz, pour notre application liée a la dé-
tection de particules de diamétre sub-micrométrique.
Ces résultats sont a mettre en relation avec des calculs photothermiques effectués
dans le cas d’'un matériau absorbant irradié avec un faisceau Gaussien. Ces simu-
lations indiquent qu’en diminuant la taille du faisceau, les effets de la fréquence
deviennent négligeables pour des faisceaux micrométriques [121].

5.5.4 Répartition spatiale de la température

Sur la figure 5.6, nous avons tracé la répartition spatiale de la température sur
une distance égale a 10 fois le rayon de la particule, dans le cas d’une particule de
rayon 10 nm. Ces calculs montrent que ’échauffement reste localisé sur le défaut
et s’étend peu dans la silice environnante.
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métal  silice
1
0,9 -
0,8 -
0,7 -
0,6 -
0,5
0,4 -
0,3 -
0,2
0,1 -
0 T T T T 1
0,E+00 2,E-08 4,E-08 6,E-08 8,E-08 1,E-07
distance par rapport au centre (m)

Température normalisée

Fi1a. 5.6 — Elevations normalisées de la composante harmonique de la température
en fonction de la distance par rapport au centre de la particule. Calcul effectué
pour un défaut de rayon 10nm, a une fréquence de modulation de 1kHz.

5.6 Conclusion

Nous avons réalisé une étude théorique concernant la possibilité de détecter
de fagon non destructive les nano-centres précurseurs de I’endommagement.
Pour cela nous avons calculé tout d’abord la puissance absorbée par des particules
en fonction de leur taille et de leur indice imaginaire.

En comparant ensuite la puissance absorbée par les défauts a la détectivité des
méthodes de déflexion photothermique, nous avons conclu que la détection de
particules de coefficient d’extinction de 1073 et de rayon 10 nm était possible a
condition d’optimiser la focalisation des faisceaux et la puissance incidente.
Puis nous avons montré par un calcul thermique que des particules métalliques
de taille nanométrique pouvaient initier un endommagement dans la silice lors
d’une irradiation nanoseconde. En considérant un coefficient d’extinction variant
entre 1 et 1073, nous avons trouvé des conditions sur la taille des défauts pour
initier un endommagement dans le volume de la silice.

Les calculs de 'augmentation modulée de température ont montré que dans le
cas de particules de rayon inférieur au micromeétre, I’extension spatiale du signal
photothermique dépend peu de la fréquence a moins de travailler & des fréquences
de l'ordre du Giga-Hertz. Dans cette configuration c’est donc le volume de la
particule qui impose 1’élévation de température.

La détection de ces défauts étant théoriquement possible, sa réalisation pratique
passe maintenant par 'amélioration de techniques existantes ou le développement
de nouveaux outils. Dans ce sens un microscope photothermique a été développé
au laboratoire [121], ainsi que des techniques de détection de diffusion photo-
induite [126, 127].
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Chapitre 6

EFFETS THERMIQUES DANS
LES MATERIAUX
ABSORBANTS :
DEVELOPPEMENT D’OUTILS
THEORIQUES ET
EXPERIMENTAUX

Nous nous intéressons ici 4 un autre secteur d’application qui concerne
les absorbeurs de lumiére achromatiques, qui sont utilisés pour le mi-
cro ou macro-bafflage en particulier, ou pour 1’élimination de raies
parasites. Ces composants peuvent étre réalisés a partir de séquences
métal/diélectrique, et leur efficacité est liée a leur forte absorption
(A > 0,99). Des composants analogues sont aussi utilisés pour fabri-
quer des filtres Fabry-Pérot a réjection large-bande.

Il est évident, compte tenu des spécifications en absorption, que ces
composants présentent une faible tenue au flux, que I’on voudrait pou-
voir prédire. C’est ’objet de ce chapitre.

Ainsi un modéle thermique est développé pour appréhender les phéno-
ménes d’endommagement laser dans les couches minces absorbantes.
Puis ce modéle est validé par la comparaison aux mesures de seuil et
aux morphologies observées par microscopie a force atomique.
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6.1 Introduction

Nous allons nous intéresser au cas des couches métalliques, qui entrent en
jeu dans la fabrication de nombreux composants optiques tels que des filtres ou
miroirs interférentiels métaux/diélectriques|43, 128|, des absorbeurs de lumiére
[129, 128]. .. Dans ces matériaux 'endommagement laser a clairement une origine
thermique, et peut limiter leur utilisation sous fort flux laser[43].

Afin de mener cette étude, un modéle thermique est d’abord développé, pour
quantifier les élévations de température dans un milieu semi-infini ou un maté-
riau en couche mince, irradié par une impulsion laser de durée variable.

Ce modéle est ensuite validé par la confrontation des calculs & des mesures de seuil
d’endommagements et des analyses morphologiques effectuées par microscopie a
force atomique. Différents matériaux (nickel et or), irradiés avec des impulsions
de durées variables, ont été utilisés pour tester la validité des hypothéses de calcul
en fonction des conditions de tir.

6.2 Calcul des élévations de température dans les
milieux absorbants, en régime continu et pulsé

Les calculs réalisés ici ont pour but de quantifier les élévations de température
dans un milieu semi-infini ou une couche mince, éclairé par une onde plane. Nous
considérerons que la température ne dépend que de la seule variable d’espace
z, et nous traiterons le cas d’'un laser en régime continu ou pulsé, en résolvant
I’équation de la chaleur :

8T (92T . a;

o Y T b_iS(Z’t) (6.1)

ou a; et b; sont respectivement la diffusivité thermique (en m?s™1) et la conduc-
tivité thermique (en Wm™'K~!) des différents milieux " i ", et S(z,t) la densité
volumique de puissance calorifique, créée par l'irradiation dans le milieu absor-
bant.
Les hypothéses de travail sont les suivantes :
— seuls les phénomeénes de conduction thermique interviennent dans les échanges
de chaleur.
— les paramétres thermiques des milieux (diffusivité et conductivité) ne va-
rient pas avec la température. Dans le cas que nous étudions par la suite
(le nickel), les variations sont suffisamment faibles (moins de 10% de va-
riations pour 1000°C' d’élévation de température [130]) pour justifier cette
hypothése.
— Nous ne considérons pas les changements de phase du matériau. Ainsi, nous
n’utiliserons les calculs développés que dans les domaines de température
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correspondant a la phase solide du matériau.
La validité de ces hypothéses sera discutée lors de la comparaison des calculs aux
résultats expérimentaux (partie 6.2.3)

6.2.1 Cas d’un dioptre

Tout d’abord, considérons le cas d’un dioptre air/matériau absorbant, éclairé
par une onde plane (Fig 6.1).

Cnde plane .
, Matérian
- ar absorbant

P L
E— 7

F1G. 6.1 — Dioptre air/milieu absorbant, éclairé par une onde plane

L’énergie incidente est totalement absorbée a l'intérieur du matériau. La
source ainsi créée peut s’écrire sous la forme :

S(z,t) = S(t)exp(—vyz) (6.2)

avec y = %km, (n =Ny + Jkm)-

Irradiation de type échelon

L’irradiation débute a t=0, la source s’écrit de la fagon suivante :
S(z,t) = SoH (t)exp(—vz) (6.3)

Ou H désigne la fonction de Heaviside.
Les équations a résoudre dans les différents milieux sont les suivantes :

— Milieu 1 (air)
0Ty 0*Ty

W — ap 822 =0 (64)

— Milieu 2 (milieu absorbant)

ar, Ty  a
E — Q9 822 == b_QS(Z7t) (65)

Pour notre application, nous ne considérons que les variations de température
par rapport a I’état initial. Les conditions initiales sont alors :

Ty(z,t = 0) = Ty(z,t = 0) = 0 (6.6)
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Les conditions aux limites, et les relations de continuité de la température et du
flux de chaleur aux interfaces imposent :

T1(0, 1) = T(0,1) (6.7)
Ty (—00,t) = Ty(+00,t) =0 (6.9)

Afin de résoudre ’équation de la chaleur en régime transitoire, considérons la
transformation de Laplace, par rapport a la variable temporelle :

T(z,t) 25 T(z, p) (6.10)
D’ou I'équation vérifiée par la transformée de Laplace de la température :

. T, a;~
Pl — aiW = ES(ZGP) (6-11)

Les solutions dans les différents milieux s’écrivent en tenant compte des conditions

aux limites :
= P
Ti(z,p) = Ajexp (, / —z) (6.12)
3]

— dans Dlair :
— dans le matériau absorbant :
Ty(z,p) = Aseap (—ﬂ /a—z) P25 vg(mn) (613)
2 2

g(z,p) étant la fonction de Green solution de I’équation différentielle :

d*g
Py = aag = d(2) (6.14)

avec 0(z) la distribution de Dirac de la variable d’espace.
On montre facilement [131] que g(z,p) est donnée par :

_ /2,

1 e Ve
9(z,p) = —(= 6.15
P = 2=z (6.15)
De plus la transformée de Laplace du terme source s’écrit sous la forme :
. So
S(z,p) = ?ea:p(—’yz) (6.16)
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Il vient alors, apres calcul de A; et Ay grace aux relations de continuité a I'inter-
face, les solutions 717 et 15 dans 'espace de Laplace :

RS

~ So ev
Ti(z, ve 6.17
b2 _ [P,
Ty(z,p) = Y2 oy e V5
b1 + b2 b2 pf(\/7+ /a ’Y)

p

Soas eT1”F—e Vo2 e V*

M7 VPP — \/a27) " V(P + V)

Aprés transformation de Laplace inverse (détail du calcul en annexe E), T1(z,t)
et Ty(z,t) peuvent s’exprimer de la fagon suivante :

S z
T1(27t> b1 0—\{:2 (_\/a—7
vai T Va !

(6.18)

van ) (6.19)

\/—_ \/_GQSO ( z
T Z,t )
{at) = o \Va

0 (7 (PO~ + FO0VE) ~ Flo =) (020

\/a_zv)

2\/_ (14 Ba) a efael’t
~ Va R ate (5 + 5 Vi
(6.21)

La fonction erfc etant définie de la facon suivante : erfc(x) = 1 — erf(z) avec
erf(r) = % fo — du.

Sur les ﬁgures 6.2 et 6.3, nous calculons la répartition de la température dans
un métal (nickel) soumis a un flux laser continu d’une densité de puissance de
10*W/em? pendant 10 ms a 1064nm. Les paramétres des matériaux utilisés sont
donnés dans le tableau 6.1

La température croit en /¢ quand t — +oo, puisque dans nos hypothéses de
travail nous ne considérons pas les pertes de chaleur par radiation et convection.
Cependant nous n’utilisons ces calculs que pour des températures inférieures au
point de fusion du matériau (1728°C' pour le nickel). Nous expliciterons donc
dans le paragraphe 6.2.3, les domaines temporels de validité de ce modéle, aprés
comparaison aux données expérimentales.

Notons également que dans le cas que nous venons de traiter, les élévations de
température se font en profondeur dans le matériau (de 'ordre du millimétre),

e?“fC( \f+&)
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Fi1G. 6.2 — Elévation de température a la surface du Nickel, irradié avec une
densité de puissance de 10'W/cm? a 1064nm, pendant 10ms

60°
Aﬁo A,
%) AT
(%) il i
& 460 S
£ 5 T
Z 7 e g )
el AN i,
R ;;;==Ef;ff;'ifi;E;;;%:ﬁ::ﬂ:i%f?ffffﬂﬁ%%ﬁ?f
e
14 Z S
T
r S o
SNFS - R, R
AR L
b~ i 2, %
@Sb 5 el &.% -
S o
P py e
S &
o, © 5 0 R @
@ e Q ) =l A
N <

F1G. 6.3 — Répartition bidimensionnelle de la température dans l'air (z < 0) et

le métal (z > 0), irradié avec une densité de puissance de 10*WW/ecm? & 1064nm,
pendant 10ms
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Matériaux Air Métal  Source
(Nickel)
Tom 1 2.8 [12§
Fm 0 1 [128]
Diffusivite  2.05E-5  2.3E-5  [130]
m?s~!
Conductivite  2.6E-2 907 [130]
Wm 1K=t
Température 1728°C [130]
de fusion

TAB. 6.1 — Paramétres de 1'air et du nickel

bien que la source soit localisée sur une distance de ’ordre de la centaine de nano-
metres. Par exemple, pour une élévation de température de 600°C' a la surface du
Nickel aprés 10ms d’irradiation, 1’élévation de température & Imm de profondeur
dans le Nickel est d'une centaine de degrés (figure 3). Ceci implique que pour
traiter le cas des couches minces métalliques (épaisseur inférieure au micron),
nous devrons développer un modéle spécifique (partie 6.2.2).

Irradiation en régime pulsé

Nous nous intéressons maintenant au cas d’une irradiation en régime pulsé,
que nous assimilons a une fenétre temporelle de longueur 7 secondes (figure 6.4).

F1G. 6.4 — fenétre temporelle correspondant a I'irradiation

La source de chaleur dans le matériau absorbant peut s’écrire de la facon
suivante :

S(z,t) = So (H(t) — H(t — 7)) exp(—72) (6.22)

En utilisant les résultats de la partie précédente, nous obtenons ainsi les ex-
pressions de la température dans les cas suivants :
— Pour 0 <t < 7, on retrouve le cas traité précédemment
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— Pour t > 7, 'expression de la température peut s’écrire :
T(z,t) =T (z,t) = T'(2,t — 7) (6.23)

ou T’(z,t) est la réponse a un Heaviside temporel, cas traité précédemment.

Des applications sont données figure 6.5 et 6.6 : la répartition de la tempéra-
ture est calculée dans un métal (nickel) soumis a un flux laser pulsé de 10ns, avec
une densité de puissance de 10MW/cm? (soit 0.1J/cm?2).

Remarquons que dans le cas d’irradiations de I'ordre de la nanoseconde (fi-
gure 6.6) les variations de température sont localisées beaucoup plus prés de la
surface (quelques centaines de nanométres). La chaleur n’ayant pas le temps de
se propager dans le matériau, les augmentations de température restent localisées
prés de la source.

6.2.2 Cas d’une couche mince

Le cas d’une couche mince absorbante, déposée sur un substrat non absorbant
est étudié ici (figure 6.7). Les premiers calculs effectués dans le cas d’un matériau
absorbant semi-infini vont nous servir de base pour traiter le cas des couches
minces absorbantes. Nous pourrons notamment comparer les résultats en faisant
tendre I'épaisseur de la couche vers I'infini (partie 6.2.3).

La source créée dans le matériau absorbant par I'irradiation laser s’exprime de
la méme facon que précédemment. Cependant, & la différence du cas semi-infini,
suivant 1’épaisseur de la couche, ’énergie incidente peut ne pas étre totalement
absorbée : la répartition du champ électrique dans une couche de Nickel est
représentée figure 6.8. Les indices de réfraction et d’extinction utilisés pour ce
calcul sont donnés dans le tableau 6.2.

Irradiation en régime continu

L’équation de la chaleur que nous avons a résoudre peut s’écrire dans les
différents milieux de la facon suivante :

0T, 0*T, .
8—750 — GOW; =0 alr (624)
0T1 82T1 aq
i a; 52 = b—lsoH(t)exp(—yz) couche (6.25)
T, 0*Ty
o 2 en = 0  substrat (6.26)
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Fi1G. 6.5 — Elévation de température a différentes profondeurs dans du Nickel,
irradié avec une densité de puissance de 10MW/cm? a 1064nm, pendant 10ns
(soit 0.1.J/em2).
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F1G. 6.6 — Répartition bidimensionnelle de la température dans le métal (z > 0),
irradié¢ avec une densité de puissance de 10MW/cm? a 1064nm, pendant 10ns
(soit 0.1.J/em2).
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Air Couche Substrat
(milieu 0) (milieu 1) i

Onde plane

F1G. 6.7 — Définition des axes et des milieux

Apres transformation de Laplace par rapport a la variable temporelle, ce systéme

s’écrit :

~ 07T,
Ty — a08720 =0 air

~ 0T S
pTh — a18721 = Z—ll?oexp(—yz) couche
- 02T
Ty — ag—; =0 substrat
0z

Les solutions dans les différents milieux sont alors :

To(z,p) = Ty (p)e 920
~ . _ Lo . a1 ~
Ti(z,p) = T (p)eli®?) 4+ T (p)elTo0=) 4 b_lls<z,p) % g(2,p)

To(z,p) = T5 (p)ete=?

Avec a4(p) = j\/g, et g(z,p) la fonction de Green définie équation 6.15.

Calculons le terme source de 1’équation 6.31 :

a1 g V[T g = E e
—Sx*xg = / S(z',ple Vo dz
b1 261\/ﬁ 0 ( )
= By &/6 o7 eV g
200:/P 0 Jo
\/a SO |:6ja1z — e e~ — e—jalz—'ye—i—jale

— : + .
201\/p p v+ Jo Y —Jo
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Matériaux Air Métal  Substrat Source
(Nickel)  (silice)
T 1 2.8 152 [129]
o 0 1 0 [128]
Diffusivite ~ 2.05E-5 2.3E-5 8.34E-7  [130]
m2s1
Conductivitée  2.6E-2 90.7 1.38 [130]
Wm Kt
Température 1728°C' 1883°C'  [130]
de fusion

TAB. 6.2 — Paramétres air/nickel/silice

air nickel substrat
1 4
09 -
n.e 4
0.7 4
06 -
05 4
0.4 -
0.3 1
0.2 4
0.1 1

{Champ électrique)®

T =4 T T 1 I

-a0 1] 50 100 150 200 2480
profondeur {nmj

Fi1G. 6.8 — Répartition du carré du champ électrique dans une couche mince de
nickel d’épaisseur 200 nm
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Les relations de continuité aux interfaces nous permettent d’écrire le systéme
matriciel suivant :

1 ~1 ~1 0 Ty
boOéo —blOél blOél 0 Tf
0 efjale ejale _efjozze T1+
0 biae ¢ —bra el bhyagel*2€ T2+

1 Sy |l—eTeei1e
2b1jor p

Y—jou
lﬁ e_’Yeejo‘le—l
2 p Y—ja1
= g Tesore gt (6.36)
2b1ja1 7 ytjon
1S ejale_eﬂe}
2 p Yt+ijoa

qui fournit par résolution les composantes T:=(p).

Nous résolvons ce systéme numériquement. La température est ensuite obtenue
par transformée de Laplace inverse, effectuée numériquement. Pour cela nous
utilisons la formule de Meslin-Fourier [132] :

ft) = % /z’ F(p)erdp (6.37)

avec A un axe paralléle a I'axe imaginaire du plan complexe, et de méme sens,
"laissant a sa gauche" toutes les singularités de f(p). Dans le cas que nous trai-

tons, les fonctions Tii(p) ont une singularité en 0, nous utiliserons donc 'axe

A =1+ jj (figure 6.9).
Une application est donnée figure 6.10 : la répartition de la température est cal-

imaginaires 4 !
L1+jp

j 1

i e,
1. réels

F1G. 6.9 — Axe d’intégration représenté dans le plan complexe

culée dans une couche métallique (nickel) soumise a un flux laser continu d’une
densité de puissance de 10*W/ecm? pendant 10 ms a 1064nm. Nous pouvons ob-
server que pour des densités de puissance similaires, 1’élévation de température
d’une couche métallique opaque (200nm sur la figure 6.10), est supérieure a celle
obtenue en irradiant un métal semi-infini (figure 6.2 présentée précédemment).
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6.2. CALCUL DES ELEVATIONS DE TEMPERATURE DANS LES MILIEUX
ABSORBANTS, EN REGIME CONTINU ET PULSE

En effet, dans le cas d'une couche, la chaleur est confinée, et n’est pas évacuée
par le substrat faiblement conducteur, comme elle peut I’étre dans le cas d’'un
métal semi-infini. Ceci peut s’observer sur la figure 6.11, ou la répartition bidi-
mensionnelle de la température est calculée dans les mémes conditions que pour
la figure 6.3, et révéle un échauffement localisé dans la couche (0 < z < 200nm).

Irradiation en régime pulsé

Les expressions de la température dans le cas d’une irradiation impulsionnelle
se calculent de la méme facon que dans le cas du matériau semi infini, c’est a
dire :

— Pour 0 <t < 7, on retrouve le cas traité précédemment

— Pour t > 7, 'expression de la température peut s’écrire :

T(z,t) = T'(2,1) — T'(2,t — 1) (6.38)

ot T"(z,t) est la réponse a un Heaviside temporel, cas traité précédemment.

6.2.3 Comparaison des 2 modéles, convergence et domaines
de validité

Convergence des 2 modéles

Nous pouvons vérifier sur la figure 6.12 que si nous appliquons le modéle
thermique monocouche & des couches absorbantes trés épaisses, les élévations de
températures obtenues correspondent a celle du matériau infini. Ceci confirme la
validité de nos calculs.

Domaines d’utilisation

Compte tenu de ce qui vient d’étre montré dans le cas d’irradiations milli-
secondes (figure 6.12), la couche de métal peut étre considérée comme "infinie"
thermiquement pour des épaisseurs centimétriques. Nous utiliserons donc le mo-
déle thermique monocouche pour traiter le cas des couches minces soumises a ces
durées d’impulsions. En ce qui concerne des irradiations nanosecondes la locali-
sation des élévations de température prés de la source (figure 6.6) fait que nous
pourrons utiliser le modéle du matériau semi-infini pour traiter le cas des couches
minces irradiées en régime nanoseconde.

Influence de 1’épaisseur de la couche

Les épaisseurs des couches minces optiques varient de la dizaine de nano-
meétre au micron. Dans le cas de couches métalliques absorbantes, nous pouvons
constater que I’épaisseur a trés peu d’influence sur les élévations de température
induites (figure 6.13).
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Fi1G. 6.10 — Elévation de température a la surface d’une couche de nickel, irradiée

avec une densité de puissance de 10*WW/cm?

a 1064nm, pendant 10ms (notons

que le calcul n’est valide que jusqu’a la température de fusion)
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Fi1G. 6.11 — Répartition bidimensionelle de la
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métal (0 < z < 200nm) et le substrat (z > 200nm), pour une couche irradiée

avec une densité de puissance de 101 /cm? a
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6.3. VALIDATION DES MODELES - COMPARAISON AUX RESULTATS

EXPERIMENTAUX
2500 - couche Tmm
2000 4 couche Tem
E a matériau
g 1500 4 semi-infini
&
'S 1000
£
-]
'—
A00 4
D II. T T T T 1
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Fi1G. 6.12 — Elévations de température a la surface du Nickel dans 3 cas différents :
couche de 1mm, lcm et matériau semi-infini. Irradiation dans les 3 cas avec une
densité de puissance de 10*1¥/cm? a 1064nm, pendant 100ms

6.3 Validation des modéles - Comparaison aux ré-
sultats expérimentaux

Aprés avoir présenté les modéles thermiques utilisés, nous allons maintenant
confronter les calculs aux résultats expérimentaux. Nous pourrons ainsi vérifier

la justesse des hypothéses de travail suivant les paramétres de la couche et les
conditions de tirs.

6.3.1 Configuration expérimentale

Deux lasers 1064nm sont disponibles sur le banc d’endommagement, permet-
tant d’effectuer des irradiations avec différentes durées d’impulsions (figure 6.14).
Un premier laser YAG pulsé, de durée d’impulsion 7ns est focalisé sur 1’échan-
tillon avec une taille de spot de 25um. Le deuxiéme laser est un YAG continu,
focalisé sur 35um au niveau de l’échantillon. Un obturateur électronique nous
permet de faire varier les durées de tir du laser continu de quelques secondes a
1/8000s. Les énergies sont mesurées pour chaque tir grace a un détecteur pyro-
électrique et un calorimétre. L’échantillon étant observé en temps réel grace au
microscope, le critére d’endommagement est ’apparition d’une modification de
la surface, visible par ce moyen.
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Fi1G. 6.13 — Elévations de température a la surface de couches de nickel de 10 et
1000nm, irradiées avec une densité de puissance de 10*1W/cm? & 1064nm, pendant
10ms.
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F1G. 6.14 — Configuration expérimentale

6.3.2 Comparaison mesures/calculs pour différentes lon-
gueurs d’impulsion

Durées d’impulsions de 1s a 10~*s

Des mesures de tenue au flux ont été effectuées sur une couche métallique de
nickel et deux couches d’or d’épaisseurs différentes. Ces mesures ont été effectuées
avec des durées d’impulsion variant sur 4 décades (1s a 1/8000s). Les résultats
de ces mesures sont présentés figures 6.15 et 6.16. Les seuils d’endommagement
correspondent a la densité de puissance maximale du faisceau, c’est-a-dire au
centre du faisceau Gaussien.

Pour comparer ces résultats a la modélisation, le critére d’endommagement
choisi dans les calculs est le dépassement de la température de fusion. Ce critére
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F1G. 6.15 — Seuil d’endommagement de couches de nickel, en fonction de la durée
d’irradiation a 1064nm
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Fi1G. 6.16 — Seuil d’endommagement de couches d’or, en fonction de la durée
d’irradiation a 1064nm
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EXPERIMENTAUX

ayant été validé dans des études similaires (voir partie 1.5.4). Nous avons donc
calculé dans chaque cas, le temps nécessaire pour atteindre cette température en
fonction de la densité de puissance incidente. Les résultats de ces calculs sont
comparés aux mesures sur les figures 6.17 a 6.19. L’épaisseur de la couche d’or
épaisse n’étant pas connue avec précision, elle a été fixée a 100nm dans le cal-
cul. Cette approximation étant justifiée par I’étude théorique sur I'influence de
I’épaisseur de la couche, qui a montré que les élévations de température étaient
similaires dans la gamme d’épaisseur 10 & 1000nm (partie 6.2.3). Les paramétres
thermiques utilisés figurent dans le tableau 6.3.

Or Nickel référence
Diffusivité 12.7E-5 2.3E-5
m2s~!
Conductivité 317 90.7 [130]
Wm Kt

Température 1336 1728
de fusion (°C)

TAB. 6.3 — paramétres thermiques de 1’or et du nickel

En ce qui concerne les couches d’or (figures 6.18 et 6.19), le modéle est en
accord avec les mesures qui ont des comportements similaires pour des durées
d’impulsions variant de la microseconde a quelques millisecondes. Ceci valide
notre modéle pour ces courtes durées d’irradiation. Le 1éger décalage des valeurs
peut s’expliquer par le fait que l'on ait utilisé les paramétres du matériau mas-
sif et non ceux de la couche dans le calcul. Cependant, on peut noter que pour
des impulsions plus longues, il n’y a pas concordance entre la prédiction et la
mesure. Pour ces impulsions, il semble alors que I’hypothése selon laquelle seule
la conduction intervient dans les échanges de chaleur n’est plus valable. Dans ce
cas, les pertes par convection et rayonnement doivent étre prises en compte pour
se rapprocher des conditions expérimentales.

Dans le cas de la couche de nickel d’épaisseur 200nm, le calcul correspond bien
aux valeurs mesurées pour des faibles durées d’irradiations (inférieures a la mil-
liseconde), et ceci bien que les paramétres du matériau massif aient également
été utilisés pour le calcul. Le fait que cette couche soit une couche dense peut
expliquer ce bon accord théorie/expérience. Pour des durées d’impulsions plus
grandes, le modéle diverge comme pour le cas de l'or, les hypothéses n’étant plus
valides.

Notons également que le modéle reste valide pour des durées d’impulsions plus
grandes dans le cas de ’or par rapport au cas du nickel. Nous pouvons ’expliquer
par les différences de paramétres thermiques entre ces deux matériaux. En effet la
conduction thermique de I'or élevée (tableau 6.3), peut expliquer que les échanges
de chaleur par conduction restent prépondérants plus longtemps.
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EXPERIMENTAUX
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F1G. 6.17 — Comparaison des seuils d’endommagement calculés et mesurés pour
une couche de nickel de 200nm
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F1G. 6.18 — Comparaison des seuils d’endommagement calculés et mesurés pour
une couche d’or épaisse (100nm dans le calcul)

19 m

u
—_ ]
w 01 - - a Mesures
5 " Calcul
Z 0o "
=S
£ oo
=
o 00007 -
=
S 0.00001 -
0.0000a1 T T T T s
a 10000 20000 30000 40000 s0000

seuil d'endommagement (W/cm®

F1G. 6.19 — Comparaison des seuils d’endommagement calculés et mesurés pour
une couche d’or de 4nm
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Impulsions nanosecondes

L’utilisation d’un laser pulsé nous a permis d’effectuer des tests sur les couches
de nickel et d’or, avec une impulsion Gaussienne de largeur a mi-hauteur 7ns. Les
énergies des tirs sont mesurées grace a un détecteur pyroélectrique. Pour les modé-
lisations cette impulsion Gaussienne sera approximée par une impulsion créneau,
de largeur 7ns et contenant la méme énergie que 'impulsion réelle. Comme il
a été défini précédemment, le critére d’endommagement choisi dans les calculs
est le dépassement de la température de fusion a la surface du matériau. Les
comparaisons mesures/calculs sont présentés tableau 6.4.

Seuil d’endommagement | Seuil d’endommagement
mesuré (J/cm?) calculé (J/cm?)
Nickel 200nm 0.4 0.25
Or 4nm 0.10 0.28

TAB. 6.4 — Comparaison calcul/mesure dans le cas d’irradiation pulsées de 7ns
sur des couches métalliques

Un bon accord entre les résultats théoriques et expérimentaux est observé.
Cet accord est satisfaisant pour la couche de nickel. Dans le cas de I’or on trouve
cependant une différence entre calcul et mesure.

Conclusions sur le modéle

D’apreés ces résultats, nous pouvons conclure que pour des irradiations variant
de la nanoseconde a la milliseconde le modéle développé reste valide et donne une
bonne prédiction. Ceci confirme la justesse des hypothéses de travail dans cette
gamme d’impulsions.

6.4 Etude morphologique des endommagements
sur les matériaux absorbants

Pour affiner I’étude, et mieux appréhender les mécanismes d’endommagements
thermiques dans les couches minces métalliques, des études morphologiques ont
été effectuées. Pour cela des mesures par microscopie a force atomique ont été
réalisées sur des couches de nickel, irradiées avec différentes durées d’impulsions.

6.4.1 Durées d’impulsions de 1s & 10~ %s

Nous présentons ici les mesures réalisées en utilisant la source YAG continue,
avec des durées d’irradiations controlées par I'obturateur électronique (quelques
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6.4. ETUDE MORPHOLOGIQUE DES ENDOMMAGEMENTS SUR LES
MATERIAUX ABSORBANTS

secondes a 1/8000 de seconde). Les échantillons irradiés sont des couches de nickel,
d’épaisseur 1pum et 200nm déposées sur un substrat de silice.

Couche d’épaisseur 1micron

Sur cette couche deux séries de mesures ont été effectuées : une premiére sé-
rie est effectuée en faisant varier le temps d’irradiation a densité de puissance
constante, la deuxiéme série concerne des tirs de durée constante, effectués a des
énergies différentes.

Dans le cas des mesures & énergie constante, 'énergie est fixée a 1,6.10W /cm?.
Les résultats sont présentés dans le tableau 6.5.

Pour la deuxiéme série de mesures, le temps d’irradiation est fixé a 3s. Les
résultats de tirs avec différentes énergies sont similaires & ceux observés précé-
demment, les mesures sont reportées en annexe F.

Couche d’épaisseur 200nm

Dans ce cas les mesures ont été effectuées a énergie constante (8, 3.103W/cm?).
Les résultats sont présentés dans le tableau 6.6.

Analyse des résultats

Dans les deux cas que nous venons de présenter, nous observons la formation
continue d'un dome (qui finit par éclater) dont la taille augmente avec ’énergie
incidente ou le temps d’irradiation. Ce type de comportement semble montrer que
les températures atteintes sont proches du point de fusion du matériau. En effet,
le dome observé a ’AFM peut étre aisément interprété comme un décollement et
un soulévement de la couche par rapport au substrat, da a ’échauffement dans
toute la profondeur de la couche. Ceci est conforme aux prédictions théoriques
qui montrent que dans les conditions de tir et sur ce matériau, les températures
atteintes a I'interface air/couche et a I'interface couche/substrat sont trés voisines
(calcul présenté figure 6.20).

Dans le cas de la couche de 200nm, il apparait un effet particulier de bosses
secondaires sur les bords du dome principal. Cet effet ne semble pas étre di a
un disfonctionnement du laser, les tirs étant effectués dans la continuité des tirs
sur la couche de 1 micron d’épaisseur. On peut expliquer ce phénoméne par des
remontées de matiére sur les bords, du fait de la présence d’une interface.

6.4.2 Impulsions nanosecondes

Une étude morphologique similaire a été effectuée en régime nanoseconde, sur
deux épaisseurs de métal différentes : 200nm et 1 micron. Nous reportons dans
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TAB. 6.5 — Reésultats de tirs a 1,6.1017¥/cm? sur une couche de nickel d’épaisseur

1um, avec différents temps d’irradiation.
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MATERIAUX ABSORBANTS
Temps Image AFM Profil
d’irradiation (au centre de I'image)
1 25#3 1 ﬂx microns ]1 2 1 20
250us
500”8 0 5 1[Ix (mi:mns:ﬁ 20 25
4ms

TAB. 6.6 — Résultats de tirs a 8,3.103W/cm? sur une couche de nickel d’épaisseur

200nm, avec différents temps d’irradiation.
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F1G. 6.20 — Elévations de température en surface et et a 'interface métal /substrat,
pour une couche de nickel d’épaisseur 1000nm, irradiée avec une densité de puis-
sance de 10*W/cm? a 1064nm, pendant 1ms

les tableaux 6.7 et 6.8 les résultats de ces mesures.

Analyse des résultats

Dans le cas de la couche la plus fine (200nm), les morphologies d’endomma-
gement observées (formation d’une bulle et éclatement) sont similaires au cas
d’irradiations avec des durées d’impulsions de la seconde ou de la milliseconde.
Par contre dans le cas d’une couche épaisse (micronique) le comportement est
totalement différent : la couche est modifiée seulement sur la surface. Ce com-
portement ne correspondrait pas a une ablation de la surface, puisque 1’on ne
retrouve pas la forme du faisceau Gaussien, mais a une fusion du matériau. En
effet, en considérant les calculs présentés figure 6.21, les températures atteintes
en surface et & 200nm, dans nos conditions de tir, sont voisines. Nous retrouvons
alors les comportements expliqués dans la partie précédente. Par contre la diffé-
rence de température entre la surface et une profondeur de 1000 nm est notable,
dans ce cas I’échauffement ne se fait plus sur toute I’épaisseur de la couche, et
nous n’observons plus de décollement de la couche mais une fusion partielle sur
la surface.

6.4.3 Conclusion de I’étude morphologique

Différents types d’endommagement ont été observés par microscopie a force
atomique sur des couches de nickel de différentes épaisseurs, irradiées avec des
durées d’impulsions variant de la seconde & la nanoseconde. Grace au modéle
décrit dans la partie 6.2, les différents types de morphologies ont pu étre expliqués,
notamment au niveau des effets de 'interface. Ces descriptions qualitatives étant
valables pour des durées d'impulsions variant de la nanoseconde a la milliseconde.

160



6.4. ETUDE MORPHOLOGIQUE DES ENDOMMAGEMENTS SUR LES

MATERIAUX ABSORBANTS
Densité Image AFM Profil
d’énergie (au centre de I'image)
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TAB. 6.7 — Résultats de tirs de 7ns, réalisés sur une couche de nickel d’épaisseur

1um, avec différentes énergies. 161
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Densité Image AFM Profil
d’énergie (au centre de I'image)
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TAB. 6.8 — Résultats de tirs de 7ns, réalisés sur une couche de nickel d’épaisseur

200nm, avec différentes énergies. 162
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F1G. 6.21 — Elévations de température en surface et en profondeur dans du nickel
irradié avec une densité de puissance de 40MW/cm? a 1064nm, pendant 10ns
(soit 0.4.J/cm?)

6.5 Conclusion

Nous avons mis en place une modélisation thermique simple permettant de
calculer les élévations de température dans un matériau semi-infini ou une couche
mince absorbante, soumis & une irradiation laser pulsée.

Grace a une étude paramétrique menée sur des échantillons de nickel et d’or, la
validité et la justesse du modeéle a été démontrée pour une gamme d’impulsions
variant de la nanoseconde a la milliseconde.

Une étude morphologique sur ces couches absorbantes a également été menée.
Grace au modéle développé, les différents types de morphologies ont pu étre
expliqués pour des gammes d’impulsions de la nanoseconde a la milliseconde, no-
tamment par des effets de 'interface.

La prochaine étape est maintenant d’étendre ces calculs a des empilements mé-
tal /diélectrique. La modélisation permettrait alors d’optimiser la conception des
composants pour augmenter les seuils d’endommagement.
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CHAPITRE 6. EFFETS THERMIQUES DANS LES MATERIAUX
ABSORBANTS : DEVELOPPEMENT D’OUTILS THEORIQUES ET
EXPERIMENTAUX
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CONCLUSION ET
PERSPECTIVES

L’objectif de cette thése était d’analyser les phénoménes d’endommagement
laser en régime nanoseconde, en se focalisant sur le cas des verres, dont la dégra-
dation sous fort flux photonique constitue un point bloquant pour la réalisation
et 'avancée de nombreuses applications. Cette étude a été réalisée dans le but de
déterminer les processus physiques mis en jeu lors de I'interaction laser /matériaux
optiques du proche infra-rouge (1064nm) a I'ultraviolet (355nm) en développant
des outils théoriques et expérimentaux.

Pour cela nous avons di tout d’abord améliorer le banc de tenue au flux exis-
tant pour le doter d'une métrologie trés développée et d'un systéme de controle
des paramétres de tirs rigoureux, afin de tendre vers une mesure "absolue" du
seuil d’endommagement. L’ensemble des améliorations apportées nous a permis
d’obtenir un dispositif automatique, souple, et rapide. Ceci a rendu possible le
tracé de courbes de probabilités d’endommagement, pour caractériser finement
différents types verres a 1064nm et 355nm, que ce soit en tirs uniques ou répétés.

Les résultats obtenus ont pu étre interprétés grace a I'utilisation d’un modéle,
basé sur I’hypothése de nano-centres initiateurs de I'endommagement laser. Ce
modeéle a été adapté a notre étude pour permettre d’analyser le cas des surfaces,
des volumes ou des couches minces. Aprés avoir validé ce modéle, par I’étude de
liquides calibrés, nous avons pu concrétiser le concept de nano-centres, initiateurs
de I'endommagement laser dans les verres.

Les densités de défauts dans le volume des verres ont été estimées a quelques
dizaines de défauts par 100um?, et nous avons montré qu’elles étaient voisines &
1064nm et 355nm. En ajoutant a cela le fait que les morphologies d’endommage-
ment observées a ces deux longueurs d’onde sont similaires, nous pouvons penser
que les mécanismes d’endommagement laser sont similaires du proche infra-rouge
au proche ultraviolet, aussi bien en surface qu’en volume. D’autre part, une étude
de la tenue au flux lors de tirs répétés dans ces matériaux, a démontré que la dimi-
nution du seuil d’endommagement avec le nombre de tirs, pouvait étre attribuée
au méme type de défauts que ceux provoquant I’endommagement lors de tirs
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uniques. Ces défauts évolueraient lors de tirs répétés sous seuil, pour atteindre
un état permettant d’initier un endommagement du méme type que lors d’un tir
unique.

Dans le cas des surfaces, les mesures de seuil d’endommagement effectuées nous
ont permis de montrer que les défauts initiateurs sont de nature différente de
ceux de volume, et sont liés aux procédés de polissage. Ces défauts pouvant étre
des inclusions absorbantes, des craquelures ou des rayures sous la surface du
verre. L’analyse morphologique des endommagements nous permet d’estimer la
profondeur d’enfouissement de ces défauts & une centaine de nanomeétres. Dans
ces conditions, un ordre de grandeur de la densité de ces défauts, obtenu par
I'ajustement des courbes expérimentales, est alors de 1 défauts/pum3.

Enfin, dans le cas des couches minces optiques, une analyse similaire a révélé
une densité de défauts de ordre de 10 défauts (par100um)?. Ces valeurs sont
confirmées par les profils AFM des zones endommagées.

Pour aller plus loin dans notre investigation des courbes de seuil, des expé-

riences complémentaires ont été menées :

— D’une part, nous avons mesuré le claquage électrostatique des composants
pour en extraire une courbe de seuil analogue aux mesures optiques. Les
champs électrostatiques de claquage ainsi trouvés sont assez proches des
valeurs de champ électromagnétique de claquage. Ces travaux sont actuel-
lement poursuivis.

— D’autre part, nous avons étudié des échantillons contenant des sites ini-
tiateurs artificiels d’endommagement, simulant des inclusions de particules
métalliques dans une matrice de silice. Les seuils mesurés viennent confirmer
le bien-fondé de nos hypothéses sur les nanocentres. Ces travaux promet-
teurs sont également poursuivis en collaboration étroite avec le CEA.

Aprés avoir extrait les seuils et densités de sites initiateurs, nous avons mis en
place une modélisation thermique compléte pour prédire les élévations de tempé-
rature dans ces sites. Dans I’hypothése d’'un endommagement lié a la température
de fusion, ces travaux nous ont permis d’estimer la taille des sites précurseurs en
fonction de leur indice imaginaire, ce qui constitue un résultat majeur. Ce résultat
nous a ensuite permis de quantifier la détectivité des méthodes photothermiques
pour déceler ces nano-défauts. Les conclusions sont encourageantes et des mon-
tages spécifiques sont en cours d’initiation au laboratoire.

Par ailleurs, nous avons utilisé la modélisation pour prédire les temps de fonction-
nement des composants de type absorbeurs de lumiére soumis a un éclairement
continu. Un accord remarquable entre la théorie et I’expérience a été mis en évi-
dence, et nous permet d’utiliser & bon escient ce type de composants métalliques.

De fagon plus générale, cette deuxiéme thése sur 'endommagement laser au
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laboratoire nous aura permis de rejoindre sans complexe la communauté interna-
tionale des spécialistes du domaine. Notre banc de métrologie, désormais robuste,
permettra sans doute de délivrer dans un avenir proche, des certificats de garantie
a la tenue au flux des composants (verres, cristaux, filtres. .. ). Quant a Uinterpré-
tation des phénoménes, nous avons également bon espoir d’avancer rapidement
sur la détermination de la taille des sites initiateurs, qui devrait nous aider a
mettre en ceuvre les méthodes de détection non destructrices, qui sont une clé
pour ’amélioration de la fabrication des composants. Précisons pour terminer
que, dans ce contexte, une importante plateforme " photonique de puissance "
est attendue au laboratoire pour le début 2003.
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Annexe A

Caractéristiques des verres de silice
Herasil et Suprasil

A.1 Herasil (quartz fondu) et Suprasil (silice syn-
thétique)

A.1.1 Propriétés mécaniques et thermiques

Electrical data of quartz glass

= : Suprasil Homosil/Herasil/
Technical properties Infrasi/HOQ Resistivityin © - m
Mechanical data 20°C
a/cm 2.203 400°C
6.5 800°C
N/mm: 9800 1200°C
N/mm 5800...6200
N/mm Dielectric strength in kV/mm
7.0-10 (sample thickness = 5 mm)
N/miny 3-10
20°C 25...40
gth N/mm 500°C 4...5
N/mm
N/mm: Dielectric loss angle (tg o)
N/mm 30
m/s 5720
C | 1600 1730
C | 1120 1180 Dielectric constant (¢}
C | 1025 1075
C 20°C
1150 23°C
1300 23°C
1052 Typical trace impurities in quartz glass
Heal coricuciivaty 1.38 Impurity Suprasil Homosil/Herasil/
V/m - K 5 Infrasil/HOQ
Z ming/g) ppM(ng/g)
300°C 1.67 T
400°C 1.84 Al 0.05 20
950°C 268 Ca 005 L.
Cr 0.005 0.1
0 5.1-10 Cu 0.01 0.1
0 58-10 Fe 0.02 08
(e 5.9:10 K 0.01 08
K 0...600 5.4-10 Li 0.01 1
0...900°C 4 Mg 0.005 0.1
50...0 2.7-10 Na 0.05 1
0 160°C 0 Ti 0.06 1

Fi1G. A.1 — Propriétés mécaniques et thermiques des verres de Suprasil et d’Herasil
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ANNEXE A. CARACTERISTIQUES DES VERRES DE SILICE HERASIL ET
SUPRASIL

A.1.2 Courbes de transmission
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F1G. A.2 — Courbe de transmission de I’'Herasil (source : Heraeus)
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F1G. A.3 — Courbe de transmission du Suprasil (source : Heraeus)

A.1.3 Défauts et impuretés quantifiées par le fabricant

figure A.4
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ANNEXE A. CARACTERISTIQUES DES VERRES DE SILICE HERASIL ET
SUPRASIL

A.2 Le BKT7 (borosilicate)

A.2.1 Propriétés mécaniques et thermiques

— Densité : 2,51g/cm?
— Module d’Young : 82 GPa
Coefficient de Poisson : 0,206
Coefficient d’expansion thermique : -30...+70°C : 7,1X107 5K ~1; +20...+300°C":
8,3X10° 9Kt
Capacité calorifique : 858J.kg~ 1. K1
Conductivité thermique : 1, 114W.m 1. K1
— Température de fusion : 559°C
Source : Schott

A.2.2 Courbe de transmission

70

50
A0

30

PERCENT EXTERMAL TRANSMITTANCE

20

0o a0 800 1200 1600 2000 2400 2800 3200
WAVELENGTH IN NANOMETERS

F1G. A.5 — Courbe de transmission d’un verre de BK7 (source : MellesGriot)
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Annexe B

Caractérisation des lasers

B.1 Mesures de stabilité en énergie

B.1.1 1064nm, laser Quantel w

.........

Energie mesurée (1)
k2
]
(=]
m
=

+++++++++

200E-04

1 A0E-04 THHEd

1 20E-04

170E-04 T T T T T T T T T
] 100 200 00 400 500 &00 7o &0 00 4000

Nombre de tirs

F1G. B.1 — Mesures de stabilité en énergie a 1064nm pour différentes fréquences
d’utilisation du laser.
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ANNEXE B. CARACTERISATION DES LASERS

B.1.2 532nm, laser Quantel w

r— 2.50E05 -
p——
o  dE0s
B7]
E 2 30E.08 J
z AL L EE G L
E 2 z0e.0s JUAMILHIE L I
[ AL
- -]
o0 ooe0s
L5}
LE] 1.9DE-05 {—1he}
1.60E-O5 T T T T T T T T i
o 100 200 3no a00 500 E00 Too 800 |00 1000

Nombre de tirs

F1G. B.2 — Mesures de stabilité en énergie & 532nm pour une fréquence d’utilisa-

tion du laser de 1Hz.

B.1.3 355nm, laser Quantel 3w
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Fi1G. B.3 — Mesures de stabilité en énergie a 355nm pour différentes fréquences

d’utilisation du laser.
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B.2. MESURES DU PROFIL TEMPOREL

B.2 Mesures du profil temporel

B.2.1 1064nm, laser Quantel w

0.15 - .
~ 012 - 0.04
9
-
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-
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E
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0.0E+00 5.0E-09 1.0E-08 1.5E-0 0.0E+00 5.0E-09 1.0E-08 1.5E-08

Temps (secondes) Temps (secondes)

F1G. B.4 — Mesures d'un profil temporel (4 gauche) et d’'une moyenne sur 100
tirs du profil temporel (& droite), & 1064 nm.

B.2.2 532nm, laser Quantel w

Non mesuré

B.2.3 355nm, laser Quantel 3w
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Temps (secondes) Temps (secondes)

F1G. B.5 — Mesures d’un profil temporel (a gauche) et d’une moyenne sur 100
tirs du profil temporel (a droite), a 355 nm.
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ANNEXE B. CARACTERISATION DES LASERS

B.3 Mesure de stabilité du waist

B.3.1 1064nm, laser Quantel w
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Fi1G. B.6 — Mesures de stabilité du waist & 1064nm pour différentes fréquences
d’utilisation du laser.
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B.3. MESURE DE STABILITE DU WAIST

B.3.2 532nm, laser Quantel w
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Fi1G. B.7 — Mesures de stabilité du waist & 532nm pour différentes fréquences
d’utilisation du laser.
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B.3.3 355nm, laser Quantel 3w

Waist en microns
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F1G. B.8 — Mesures de stabilité du waist a 355nm pour une fréquence d’utilisation
du laser de 1Hz.

B.4 Mesure de dépointage

B.4.1 1064nm, laser Quantel w
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F1G. B.9 — Mesures de dépointage a 1064nm pour différentes fréquences d’utili-
sation du laser.

B.4.2 532nm, laser Quantel w
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B.4. MESURE DE DEPOINTAGE
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Fi1G. B.10 — Mesures de dépointage a 532nm pour différentes fréquences d’utili-
sation du laser.

B.4.3 355nm, laser Quantel 3w

Y (tnicrons)

X (microns)

F1G. B.11 — Mesures de dépointage a 355nm pour une fréquence d’utilisation du
laser de 1Hz.
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Annexe C

Courbes de seuil

C.1 Courbes de seuil des liquides

Toutes les courbes sont mesurées avec 30 points par énergie.
Longueur d’onde : 1064 nm.
Taille du spot : 25um.

1,00 -
0,90 -
0,80 -
0,70
0,60
0,50 -
0,40
0,30
0,20 -
0,10

Probabiliteé d'endommagement

0,00
20 70 120 170 220 270
Densité d'énergie (J/cm?)

Fig. C.1 - Mélange 2 : 1,4%NP; 98,6%DI
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220 270

Fig. C.2 - Mélange 3 : 7,1%NP; 92,9%DI

* 4
. + datas
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0,00
20

120 170 220 270
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Fig. C.3 — Mélange 4 : 14,3%NP ; 85,7%DI
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C.1. COURBES DE SEUIL DES LIQUIDES

Probabilité d'endommagement

Probabilité d'endommagement
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Fig. C.4 — Mélange 5 : 28,6%NP ; 71,4%DI
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—fit
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Fig. C.5 — Mélange 6 : 57,1%NP ; 42,9%DI
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Annexe D

Microscopie a Force Atomique

Le microscope a Force Atomique utilisé a I'Institut Fresnel est un microscope
commercial de marque Topometrix (Modéle Accurex/Explorer), il est présenté
figure D.1.

Un systéme de repositionnement entre le banc de tenue au flux et le Microscope a
Force Atomique (AFM) nous permet de visualiser, aprés tir, des zones d’impact
laser de quelques dizaines de microns. Il est ainsi possible de déterminer la topo-
graphie des sites endommagés, et d’évaluer notamment les quantités de matiéere
ablatées.

Nous présentons dans ce qui suit le principe de fonctionnement de cet appareil
ainsi que les artefacts de mesures liés a son utilisation.

D.1 Principe de fonctionnement

La microscopie a force atomique est une technique de mesure topographique
a haute résolution [133]. La surface de I’échantillon est sondée grace a une pointe
de quelques microns de hauteur, située a 'extrémité d’un levier d’une centaine
de microns. Les forces répulsives ou attractives qui s’exercent entre la pointe et
la surface provoquent une déflection du levier. Ces effets sont quantifiés grace a
un photodetécteur qui mesure la déflection d’un laser dirigé sur l'extrémité du
levier de la pointe (description figureD.2). Une image d’une pointe que nous avons
utilisée est présentée figure D.3.

D.1.1 Interaction surface/pointe

Sous vide lorsque la pointe se rapproche de la surface (quelques nanométres),
elle est dans un premier temps soumise a des forces attractives a longues dis-
tances : les forces de Van Der Waals. Lorsque la pointe est trés proche de la sur-
face (<1nm), les nuages électroniques des atomes se repoussent du fait de forces
Coulombiennes. Ces forces répulsives neutralisent les forces attractives puis de-
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I e Visualisation de
‘echantilton

L]

Electronique
de commande

Fi1Gg. D.1 — AFM de I'Institut Fresnel

‘Systeme de controle
Ordinateur
L Photodétecteur

Levier + Pointe |

Baucle de contre
reaction.

Echantillon Tube piezo-electrique

trois axes

F1G. D.2 — Principe de fonctionnement d’un microscope a force atomique (Le
montage du dispositif utilisé différe légérement de celui présenté sur cette figure
puisque c’est la pointe qui se déplace et non ’échantillon).
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a b

FiG. D.3 — Images par microscopie a balayage d’une pointe AFM

viennent dominantes (figure D.4). Si la mesure est réalisée a lair, la surface de
I’échantillon présente une couche de contamination d’épaisseur variant de 3 a 50
nm. Cette couche est principalement constituée d’eau et de corps contaminants
présents dans ’atmosphére. Il faut donc tenir compte dans ce cas de la force
de capillarité exercée sur la pointe par ce film. Cette force d’attraction est bien
plus grande que celle exercée par les forces de Van Der Waals. L’utilisation d’une
pointe trés effilée permet de minimiser ces effets.

Energie potentielle d'interaction

ff"_Distann::e

S
~

Zone de Contact
e _Zone de non Contact
Zone de Contact intermnittent

F1G. D.4 — Interaction pointe/surface et les différents modes de fonctionnement
associés

D.1.2 Les différents modes de fonctionnement

Le microscope a Force Atomique utilisé posséde trois modes de fonctionne-
ment : le mode contact, le mode non-contact et le mode de contact intermittent
correspondant chacun & un point de fonctionnement sur la courbe D.4.
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— En mode contact, la pointe est approchée a quelques Angstroms de la sur-
face, et les forces d’interactions qui s’exercent sur la pointe sont répulsives.
Pour ce mode de fonctionnement, la proximité de la pointe et les forces mises
en jeu permettent un réel contact physique avec la surface. Ce contact peut
altérer la surface étudiée quand celle-ci est tendre comme dans le cas des
polyméres. Ce mode de fonctionnement est ainsi réservé a 1’étude de ma-
tériaux durs. On remarque également que, pour les échantillons mesurés a
I’air, la pointe peut pénétrer la couche de contamination et mesurer ainsi
la surface sous-jacente.

— En mode non-contact, la pointe est maintenue & plusieurs dizaines d’Ang-
stroms de la surface, les forces qui s’exercent sur la pointe sont attractives.

— La derniére configuration est intermédiaire entre le mode contact et non
contact. La pointe est mise en résonance avec une grande amplitude (entre
10 et 100nm créte a créte), ce qui lui permet de passer de 'attraction a la
répulsion. Ce mode prétend donc, grace a ce contact intermittent, profiter
de la bonne résolution du mode contact, sans I'inconvénient du marquage
de la surface lié aux forces de friction. Ce mode permet également, comme
le mode contact, de ne pas étre affecté par la couche de contamination lors
de la mesure a lair.

Le mode contact, plus facile & mettre en ceuvre et mieux adapté a notre étude,

est celui qui a été choisi et utilisé pour toutes les mesures qui sont présentées dans
ce travail.

D.2 Reésolution des mesures

D.2.1 Résolution verticale

La résolution verticale en Z est limitée par le niveau de vibration entre la
pointe et ’échantillon ainsi que par le bruit électronique. Dans le cas le plus favo-
rable, elle est inférieure au dixiéme de nanométre (donnée du constructeur). La
hauteur maximale qui peut étre mesurée dépend du piézo-électrique controlant
la hauteur (débattemment de 15um) et de la forme de la pointe par rapport a
l’objet mesuré (lorsque 'on mesure un trou profond et d’une largeur proche de
celle de la pointe par exemple).

D.2.2 Résolution latérale

La résolution latérale est fortement dépendante de la géométrie de la pointe et
de celle de I’échantillon. Pour un échantillon trés peu rugueux, on se rapproche de
la résolution atomique dans le plan de I’échantillon. En ce qui concerne les limites
de I'analyse, les céramiques piézo-électriques congues pour obtenir la plus haute
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résolution de déplacement ne permettent pas d’effectuer de grandes amplitudes
de balayage. Les plus grands débattements réalisés avec les céramiques piézo-
électriques de haute résolution sont de 100um en latéral (X,Y).

D.3 Interprétation des mesures obtenues

La difficulté en microscopie a force atomique, et en microscopie a sonde locale
en général, ne consiste pas seulement a réaliser I'image de la surface d’un échan-
tillon mais aussi a interpréter cette image. Il faut en effet prendre conscience
que malgré sa convivialité, il s’agit d’'un dispositif expérimental complexe. De
nombreux artefacts de mesures peuvent intervenir et donner une fausse idée de
la surface. Une belle image n’est pas nécessairement une bonne image. Il faut
donc connaitre les conditions de travail pour appréhender les erreurs possibles.
Nous recenssons donc dans cette partie les erreurs possibles en les agrémentant
de quelques exemples liés a des problémes que nous avons rencontré.

D.3.1 Artefacts de mesure liés & la géométrie de la pointe

L’image obtenue avec une sonde locale est le résultat de la convolution du
profil de la pointe avec celui de la surface (voir figure D.5). La géométrie de la
pointe doit ainsi étre bien connue pour interpréter les images obtenues.

Pointe

Point de contact \/ — I

apparent
Echantillon \/ — /

Fi1G. D.5 — Artefact de mesure entre une pointe et une marche de tailles voisines

L’image de sillons profonds et étroits par rapport aux dimensions de la pointe,
ou de structures convexes de petites dimensions, peut contenir des artefacts de
mesure comme le montre la figure D.6. Lorsque la largeur de la pointe ne permet,
pas de suivre exactement la topographie, on obtient un lissage de la surface dans
le cas de structures concaves et une largeur apparente de I’objet importante dans
le cas de structures convexes. La vitesse de balayage joue également un role dans
ces artefacts de mesure.

Une pointe comportant un défaut de fabrication ou une pointe cassée peut
également induire des artefacts de mesure, nous en présentons un exemple dans
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LY i
Fi1G. D.6 — Exemples de distorsion concave et convexe obtenue avec différentes
largeurs de pointe

la figure D.7. Si la pointe cassée rencontre un défaut isolé et petit par rapport
a la pointe, on image alors la pointe cassée : la figure D.7 laisse supposer que la
pointe (de forme pyramidale) s’est cassée nettement, formant ainsi une nouvelle
pointe de section carrée.

19.67 pm

0 pm 983 pm 1967 pm

Fi1G. D.7 — Image d’un substrat obtenue avec une pointe pyramidale cassée.

D.3.2 Effets dus a I’échantillon

Lors d'un endommagement laser, il se produit parfois des éjections de matiére.
La contamination de I’échantillon peut alors provoquer des problémes d’adhérence
entre la pointe et I’échantillon (sauts de pointe) induisant des erreurs de mesure
comme le montre la figure D.8.
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Mesure incorrecte MMesure correcte

Fi1G. D.8 — Artefact lié aux problémes d’adhérence entre la pointe et la surface

Des débris peuvent également s’accrocher sur la pointe, ce qui modifie sa forme
et par conséquent I'image finale. L’ajustement de la vitesse de balayage, et de la
force de maintient de la pointe permet dans beaucoup de cas de s’affranchir de ces
problémes. Un exemple est présenté figure D.9 : 'image d’une zone endommagée
comportant des retombées de matiére est d’abord effectuée avec une vitesse lente
(7T0um/s), le balayage est arrété au milieu de I'image. L’image de la zone est
ensuite reprise avec une vitesse plus rapide (150um/s) par rapport au premier
balayage. On peut alors observer sur I'image finale que la pointe a déplacé les
particules lors du balayage lent, modifiant ainsi ’échantillon. Un balayage plus
rapide a permis de d’éliminer ce probléme. Notons que de cette facon il est possible
de vérifier que les particules observées sont des retombées de matiére et non des
déformations de la surface.

100 pm

50 um

ler scan a
70um/s arrété a
mi parcours

Oum
0 pm 50 pm 100

F1G. D.9 - Image d’une zone endommageée (balayage a 150um/s) aprés un passage
de la pointe sur la moitié¢ de la zone a 70um/s
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D.3.3 Calibration

Nous avons vu que les mesures obtenues par AFM sont soumises a de nom-
breux artefacts. Néanmoins une bonne connaissance de ces effets permet de bien
interpréter les images obtenues. Dans ce sens les pointes utilisées sont testées
réguliérement sur des échantillons calibrés. Ces échantillons sont des grilles ou
des plots avec des largeurs, hauteurs, profondeurs bien connues. Un exemple de
mesure sur un tel échantillon est donné figure D.10.

577 88 nm
288 99 nm
Jnm

FiG. D.10 — Image AFM d’un échantillon test

Pour réaliser une mesure délicate, une procédure rigoureuse consiste a faire
une image de cet échantillon test avant et aprés la mesure réelle.
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Annexe E

Calculs de thermique

E.1 Cas du dioptre : transformées de Laplace in-
verse de Ti(z,p) et Tr(z,p)

Afin de trouver les expressions analytiques de T1(z,t) et T(z,t), il nous faut
trouver les transformées de Laplace inverses de 6.17 et 6.18 :

P

=~ Sov/az ev
Tl(zup) = by bo ( + (El)
\/—a—l—l—\/—a—Qp\/]_? \/13 \/@7)
T S 4 o %z
Toep) = 55

\;’_;_1 + ;—2_2 20, p\/P(\/D + /a27)

+Soa2 e — ¢ Va® . e * (B.2)
20y \ pv/D(P = Vazy)  pyP(yP+ Va27) '
Nous cherchons donc la transformée de Laplace inverse de :
Ap) = —— (E3)
p)=—""—+— .
py/p(v/P + )
Posons
()= (B.4)
p) = .
P*(p+6)
On sait que [134] :
1 -1t H(t —pt
g “1——¥—6—2 (E.5)
p*(p+5) g B p
nous avons donc :
St — H(t — —B(t—a)
By e o HU—a) o« (E.6)
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Or on sait que si G(p) TL7, G(t) alors G%ﬁ) TL7, \/% f0+°°g(7')e_1_3d7' [134]

En appliquant ce théoréme a B(p), il vient alors :

e VP .t 1 /+°O (7’ —a H(r—o) 6_5(7_0‘)) T
pV/P(VP +B) vt Jo B 32 5

(E.7)
En calculant I'intégrale nous obtenons finalement :
-1 Z\f (14 Ba) oY efoel’t
Alp) T2, ——erfc + erfel BVt 4+ —
Tk 7 2i) P i

(E.8)

Ainsi, aprés transformation de Laplace inverse, Ti(z,t) et Ty(z,t) peuvent
s’exprimer de la fagon suivante :

_ 5@
Tl(z’t) = %F (_ﬁa\/a_?y) (Eg)
s, (
a2 ar U200
Ty(z,t) = s szF(\/@’\/a_ﬂ)
2 (7 (PO ) + FOVE) ~ Pl =) (B0)
Avec :
2V 22 (14 fa) a ) e
F(a,3) = NI —Terfc(%/i)jL 7 erfc(ﬁ\f%-%{g) |
E.11
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Annexe F

Morphologies d’endommagement
du Nickel en couche mince

F.1 Morphologies d’endommagement d’une couche
de nickel (Irradiation d’une durée de 3s avec
des énergies croissantes)
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ANNEXE F. MORPHOLOGIES D’ENDOMMAGEMENT DU NICKEL EN

COUCHE MINCE

Densité de
puissance

Image AFM

Profil
(au centre de I'image)

10°W/em?

199.96 nm
{99.98 nm
nm

300

Z (nm)

0 10 20 30 40 50

X {microns)

1.210*W/cm?

[1} 10 20 30 40 50

X {microns)

1.610*W/cm?

1] 10 20 30 40 50
X (microns)

TAB. F.1 — résultats de tirs de durée 3s, réalisés sur une couche de nickel d’épais-
seur 1um, avec différentes énergies.
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RESUME

Cette these traite des phénoménes d’endommagement induits sous fort flux
laser en régime nanoseconde, dans les composants optiques tels que les verres et les
couches minces métalliques et diélectriques. Un travail est tout d’abord effectué
sur la métrologie d’endommagement, afin d’obtenir des mesures précises et fiables
des courbes de probabilité d’endommagement tout en contrélant scrupuleusement
les conditions de tir. Ensuite, nous montrons que les densités de sites initiateurs
de I'endommagement laser sont de quelques dizaines par (100um)? dans le volume
des verres, et de un par um? cube dans le cas des surfaces. Cette analyse associée &
une étude morphologique nous permet de discuter de la nature de ces précurseurs
et des processus mis en jeu. L’influence de la longueur d’onde (UV a IR) et de
tirs répétés est également analysée. Des simulations sont menées afin d’étudier
les mécanismes d’initiation d’endommagement sur ces sites. Ces travaux nous
permettent d’estimer la taille des sites précurseurs en fonction de leur indice
imaginaire et de discuter de leur possible détection.

ABSTRACT

This thesis deals with laser damage phenomena for nanosecond pulses, in op-
tical components such as glasses, dielectric and metallic thin films. Firstly, a work
is done on the laser damage metrology, in order to obtain accurate and reliable
measurement of laser-induced damage probabilities, with a rigorous control of
test parameters. Then, with the use of a specific model, we find densities of la-
ser damage precursors in the case of bulk glasses (few tens by (100um)3) and
in the case of glass surfaces (one precursor by um?). Our analysis is associated
to morphology studies by Atomic Force Microscope to discuss about precursor
nature and damage process. Influence of wavelength (from 355 to 1064nm) and
cumulated shots is also studied. Simulations are performed to study initiation
mechanisms on these inclusions. This work gives an estimation of complex index
and size of the precursor, which permits to discuss about possible detection by
non-destructive tools.
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