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Introduction

Les lasers de puissance sont actuellement en plein essor dans de nombreux
secteurs industriels et de recherche. C’est le cas en particulier de la mécanique
(usinage et soudage de différents matériaux), de la microélectronique (gravure,
photolithographie), de la chirurgie (découpe et réparation des tissus humains)
ou encore de la biologie (spectroscopie moléculaire résolue en temps). L’endom-
magement des composants optiques soumis a de forts flux constitue un véritable
verrou technologique qui freine le développement de lasers toujours plus puis-
sants. Ce probléme apparait également dés que 1’on cherche a confiner la lumiére
dans de petites structures (fibres optiques, composants pour ’optique intégrée et
la micro-optique). Ainsi les pertes optiques liées a ’endommagement des maté-
riaux déterminent largement la "durée de vie" de ces systémes. Il faut noter que
ces problémes existent pratiquement depuis la premiére réalisation expérimentale
d’un laser en 1960. Le congrés "Laser-Induced Damage in Optical Components”
qui a lieu chaque année depuis 1968 & Boulder (Colorado - USA) illustre parfai-
tement 'importance accordée a cette thématique. Le développement des applica-
tions liées aux lasers de puissance ainsi que la mise en oeuvre de grands projets
internationaux de fusion par confinement inertiel par faisceaux laser (National
[gnition Facility aux USA et Laser Megajoule en France) ont stimulé la commu-
nauté scientifique dans le but d’apporter des solutions aux problémes de tenue
au flux laser des composants optiques.

La conception, la réalisation et la caractérisation des composants optiques
multi-couches sont des domaines d’expertise de I'Institut Fresnel depuis de nom-
breuses années. Dans ce contexte, ’étude de I’endommagement laser des compo-
sants optiques s'imposait parmi les thémes de recherche développés au labora-
toire. Depuis 1995, quatre théses [1-4] ont permis de développer des outils théo-
riques et expérimentaux indispensables & la caractérisation et la compréhension
des phénomeénes d’endommagement laser pouvant se produire dans les matériaux
optiques. Le travail présenté ici s’inscrit dans la suite de cette démarche. Nous
étudions de fagon rigoureuse les phénomeénes physiques responsables de I’endom-
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magement laser (origine et nature des défauts présents dans les matériaux, méca-
nismes initiateurs) dans le but d’améliorer la tenue flux des composants optiques
utilisés pour guider et mettre en forme la lumiére dans les lasers de puissance.
Nous nous intéressons ici uniquement aux matériaux diélectriques a grande lar-
geur de bande interdite. Notons enfin que la majorité des travaux présentés ici
sont le fruit d’une collaboration avec le CEA/DAM au sein d’un Groupe de Tra-
vail sur I’Endommagement Laser. De ce fait, beaucoup d’études sont directement
liées aux problémes rencontrés actuellement au niveau des composants optiques
qui constituent la Ligne d’Intégration Laser, prototype a I’échelle 1 du futur Laser
Megajoule.

Nous présentons tout d’abord au chapitre 1, les principaux lasers de puis-
sance ainsi que leurs applications. Une bréve description du laser Megajoule est
également réalisée afin de mieux cerner les enjeux de I’étude présentée ici.

Le chapitre 2 est consacré aux méthodologies expérimentales et statistiques
utilisées pour caractériser le phénoméne d’endommagement laser dans les ma-
tériaux optiques. A travers une étude bibliographique succincte nous montrons
I'importance de mettre en oeuvre une métrologie a la fois fiable et maitrisée. Puis
nous finissons sur quelques exemples de caractérisation de tenue au flux laser
réalisés sur des matériaux optiques courants.

Dans la suite du manuscrit (chapitre 3) nous nous intéressons a ’origine de
ces endommagements. En particulier, nous développons puis validons I’hypothése
selon laquelle 'endommagement du matériau s’initie au niveau de sites fragilisés
(centres initiateurs de taille nanomeétrique). Un état de ’art nous permet ensuite
de faire un point sur les connaissances actuelles liées a la nature physico-chimique
et a U'origine de ces défauts intrinséques au matériau. Finalement, nous étudions
comme exemple 'influence du polissage des optiques sur 'apparition des endom-
magements de surface lors d’une irradiation laser intense.

La compréhension des mécanismes de I'endommagement laser nécessite donc
une détection non-destructive des défauts initiateurs (chapitre 4). Nous montrons
tout d’abord qu’aucune technique ne permet pour I'instant de détecter I’ensemble
de ces défauts et surtout de les corréler aux endommagements créés lors de I'ir-
radiation. Pour les défauts absorbants, nous développons une détection basée sur
la microscopie photothermique haute résolution et contrélons ses performances
sur des inclusions métalliques de taille connue.

Le couplage de ce dispositif a un laser d’irradiation nous permet d’étudier
précisément les mécanismes qui initient 'endommagement du matériau a partir
des centres précurseurs (chapitre 5). Afin de comprendre le role de ces défauts
dans le mécanisme global, nous décrivons un travail basé sur la modélisation et
I’étude expérimentale du comportement de défauts modéles (principalement des
inclusions d’or).

Finalement le chapitre 6 est consacré a 'amélioration de la tenue au flux laser
des composants optiques. Dans un premier temps, nous décrivons les phénoménes

4



INTRODUCTION

de fatigue induits dans les matériaux optiques lorsque ces derniers sont sollicités
en tirs répétés. A partir de ces résultats, nous définissons et testons des procé-
dures de pré-irradiations laser sous seuil d’endommagement capables d’améliorer
la tenue au flux UV de la silice et des cristaux de KDP.



INTRODUCTION




Chapitre 1

Lasers de Puissance et
endommagement laser

Quelles que soient les applications des lasers de puissance, les

phénoménes physiques mis en jeu reposent toujours sur l’interaction
du rayonnement électromagnétique du laser incident avec la matiére.
Néanmoins, selon la nature des matériaux concernés (métal, semi-
conducteur ou isolant, matériau amorphe ou cristallin, matériau mas-
sif ou en couche mince) et selon le rayonnement laser incident (lon-
gueur d’onde, durée de I’impulsion, polarisation, taux de répétition)
la réponse de la matiére peut étre trés différente. Nous pouvons par
exemple citer des mécanismes aussi variés que le claquage diélectrique
du matériau, apparition d’effets thermiques (fusion,vaporisation, ...)
ou de contraintes mécaniques (ondes de choc, ...).
Aprés une bréve description des lasers de puissance existants, nous ef-
fectuons un tour d’horizon non-exhaustif de ’interaction laser matiére.
Nous montrons a partir d’exemples pourquoi ’utilisation des lasers de
puissance est en plein essor actuellement. Puis, dans une seconde par-
tie, nous tentons de comprendre quelles sont les limitations actuelles
de ces lasers et pourquoi il est nécessaire d’étudier précisément les
phénoménes d’endommagement dans les matériaux optiques afin de
développer des lasers toujours plus puissants.



1.1. LES LASERS DE PUISSANCE

1.1 Les lasers de Puissance

Ce paragraphe a pour but de dresser un bref état des lieux des lasers actuels
suffisamment puissants pour induire des transformations dans les matériaux. Cer-
tains sont devenus des outils incontournables dans I'industrie (Lasers COq, Lasers
Nd:YAG, Lasers Excimére) alors que d’autres ne sont encore qu’au stade de déve-
loppement dans les laboratoires de recherche (lasers & impulsions ultra-bréves, la-
sers aux trés courtes longueurs d’onde). Néanmoins, il est important de connaitre
avec précision les caractéristiques (longueur d’onde, durée d’impulsion, fréquence
de répétition, ...) de chacun d’entre eux afin de comprendre et de maitriser leurs
modes d’interaction avec le matériau a traiter.

1.1.1 La puissance laser: régime continu ou régime pulsé?

La puissance d’un laser est définie par la quantité d’énergie qu’il peut fournir
par unité de temps (cf. figure 1.1).

Emission continue Emission pulsée

Puissance créte

Puissance

z S— = B Puissance moyenne
puissance

énergie

Ten:1ps

F1G. 1.1 — Représentation schématique de la puissance d’un laser en mode continu
et en mode pulsé

C’est la structure méme du laser (cavité, milieu amplificateur, ...) qui fixe
I’énergie maximale du faisceau de sortie. Dans le cas d’un régime continu, la puis-
sance est limitée et ne dépasse que trés rarement quelques dizaines de kilowatts.
Il est possible de contourner ce probléme en concentrant cette méme énergie dans
une impulsion lumineuse plus ou moins bréve. Dans ces conditions (régime pulsé)
la puissance créte atteinte lors de 'impulsion peut étre extrémement élevée (des
dizaines de térawatts [5] et certainement jusqu’au pétawatt pour certaines futures
installations du CEA /CESTA ou du Laboratoire d’Optique Appliquée).
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CHAPITRE 1. LASERS DE PUISSANCE ET ENDOMMAGEMENT
LASER

1.1.2 Les lasers continus

— Laser a COy:

Le laser a COq [6] émet dans I'infrarouge (IR) lointain aux longueurs d’ondes
10.6 pm et 9.6 pum. Il peut fournir un faisceau laser d’une puissance de
quelques watts jusqu’a quelques dizaines de kW. Actuellement, c’est un des
lasers les plus utilisés dans l'industrie. Comme la plupart des lasers a gaz,
le laser a CO, est excité par décharge électrique. Notons ici que ce type de
laser peut aussi fonctionner en mode impulsionnel (nanoseconde — millise-
conde) [7]: les impulsions sont créées soit par hachage du faisceau soit par
décharge (mode superpulsé) en délivrant la puissance disponible (quelques
kW) avec un fréquence de 'ordre du kilohertz.

— Diode laser de puissance:

Ces diodes lasers [8] émettent dans un domaine de longueur d’onde compris
entre 780 et 830 nm. Leur assemblage sous forme de batterie ou d’empile-
ment ainsi que leur multiplexage par lentilles ou fibres optiques permettent
aujourd’hui d’atteindre des densités de puissance de quelques dizaines de
kW /cm?. L’intérét de cet outil réside dans son encombrement trés réduit et
sa durée de vie importante.

1.1.3 Les lasers impulsionnels

— Laser Nd:YAG:

La longueur d’onde fondamentale d’émission des lasers Nd:YAG est 1.064
pm (proche IR). L’ion Néodyme Nd3* est utilis¢ comme dopant implanté
dans un cristal dont le plus utilisé est le grenat d’yttrium et d’aluminium
( Y3Al;012 ). Les barreaux de Nd:YAG commerciaux sont obtenus par
des méthodes caractérisées par leurs trés faibles vitesses de croissance (0.5
mm /h pour une méthode de type Czochralski) et par conséquent leur di-
mension moyenne excéde rarement 15 cm [7]. Dans ces conditions, la taille
du milieu amplificateur ne permet pas de produire des impulsions supé-
rieures & 10 J (fréquence de répétition de 0.1 Hz). Actuellement 1'utilisation
de nouvelles géométrie de type "plaques" permet d’atteindre des perfor-
mances beaucoup plus élevées (jusqu’a 500 mJ a 100 Hz) avec une qualité
de faisceau nettement meilleure.

Les lasers Nd:YAG fonctionnent essentiellement en mode impulsionnel (re-
laxé ou déclenché). En régime déclenché (Q-switched) ces lasers délivrent
des impulsions de puissance créte trés élevée (de 'ordre du gigawatt) dont la
durée peut varier de quelques ns a plus de 700 ns. Dans le cas du régime re-



1.2. INTERACTION LASER-MATIERE

laxé, les impulsions créées peuvent atteindre des énergies de quelques joules
pour des durées d’impulsions comprises entre 0.1 et 20 ms.

Laser Excimére:

Les lasers a excimére sont des lasers a gaz qui émettent uniquement en
mode impulsionnel dans 'ultraviolet entre 157 nm et 351 nm selon le mé-
lange gazeux utilisé. Le milieu gazeux est composé d’un gaz rare (Ar, Xe,
Kr) et d'un composé halogéné (Fy, HCI). L’excitation électrique ou par
faisceau d’électrons va conduire & la formation de molécules excitées |F
(A=157 nm), ArF (A=193 nm), KrF (A=248 nm), XeCl (A=308 nm), XeF
(A=351 nm)]|. Les énergies délivrées sont de 'ordre du joule et les durées
d’impulsions varient de 10 a 150 ns. Les fréquences de répétition, quand a
elles, peuvent atteindre quelques kHz.

Laser Titane:Sapphir a impulsions ultra-bréves:

Dans une impulsion laser ultra-bréve (picoseconde — femtoseconde), on
concentre 1’énergie disponible dans un temps trés court et la puissance ins-
tantanée y est donc d’autant plus grande. Il est possible aujourd’hui d’at-
teindre des durées d’impulsion de 'ordre de la dizaine de femtosecondes.
Une caractéristique importante de ces lasers est la période entre deux im-
pulsions successives. Typiquement il est possible d’obtenir une cadence de
1000 impulsions par seconde.

L’interaction laser-matiére en mode femtoseconde a des propriétés directe-
ment intéressantes pour les applications industrielles: Contrairement aux
lasers précédents, 'interaction est ici athermique. C’est a dire qu’il n'y a
pas d’effets thermiques associés a I'interaction et donc pas d’altération des
zones voisines de la zone traitée.

Interaction laser-matiére

L’interaction laser-matiére dépend de nombreux paramétres liés non seule-
ment au matériau irradié mais également au laser. Nous pouvons citer entre
autres la longueur d’onde, 'intensité du faisceau laser incident ou encore la du-
rée de l'irradiation. Ainsi pour une méme longueur d’onde, on peut passer en
fonction de l'intensité et de la durée de I'impulsion d’une interaction de nature
thermique (faible valeur de I'intensité laser) & une interaction mécanique (forte
valeur de l'intensité). De plus en fonction de la longueur d’onde, l'interaction
sera essentiellement thermique (laser émettant dans l'infrarouge) ou photoélec-
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tronique (laser UV). Le but du paragraphe suivant est de dresser un bref résumé
de ces différents phénomeénes [7,9].

1.2.1 Interaction thermique

Dans le cas des lasers émettant dans l'infrarouge (laser & COy et Nd:YAG) et
utilisés dans des gammes de puissance modérées(< 10* W /cm?), les effets induits
par l'interaction sont essentiellement thermiques (excitation de vibrations de ré-
seau ou de liaisons chimiques). L’irradiation peut ainsi conduire & une fusion ou
une vaporisation rapide du matériau. Les vapeurs ainsi créées sont alors suscep-
tibles d’étre ionisées créant ainsi un plasma dont la durée de vie peut atteindre
quelques millisecondes. Durant cette période, le plasma peut alors chauffer le
matériau et interagir avec le rayonnement incident de telle sorte que 'interaction
laser-matiére soit modifiée. Outres ces effets thermiques, I’expansion du plasma
peut étre suivie d’ondes de chocs capables elles aussi, d’interagir avec le matériau
(apparition de contraintes mécaniques).

1.2.2 Interaction photoélectronique

L’interaction photoélectronique est définie comme une perturbation des liai-
sons interatomiques due a l'excitation des électrons de valence par absorption
d’au moins un photon. Cette absorption peut engendrer une modification du
matériau irradié. Dans le cas d’'un gaz, ceci peut se traduire par une ionisation
totale ou partielle. Pour un solide, I'ionisation de la surface pourra étre suivie
d’une fragmentation. Ce processus nécessite des photons de forte énergie (do-
maine UV par exemple). L’avantage d’un processus de nature photoélectronique
par rapport a un processus de nature thermique réside dans la possibilité de réa-
liser une interaction localisée puisque la surface traitée est exactement la surface
irradiée.

1.2.3 Interaction mécanique

Dans le cas des lasers impulsionnels utilisés dans des gammes de puissance
élevées (> 108 W/cm?) et de temps d’interaction court (< lus ), les effets pré-
dominants induits sont mécaniques. Dans ce type d’interaction, le principal in-
tervenant est le plasma qui se forme par vaporisation d’'une partie de la surface
du matériau et qui, engendre lors de sa détente des ondes de compression dans
le matériau qui se transforment rapidement en ondes de choc. L’absorption op-
tique peut également générer une dilatation du matériau et donc ’apparition de
contraintes résiduelles.

11
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1.3 Applications courantes des lasers de puissance

La variété des effets induits lors de l'interaction laser-matiére offre un champ
d’applications trées vaste dans de nombreux secteurs d’activité. Nous pouvons citer
entre autres la mécanique (usinage, ablation), la microélectronique (gravure) ou
encore le secteur médical.

1.3.1 Micro-usinage

L’application des lasers de puissance la plus développée actuellement est le
micro-usinage des matériaux (voir par exemple les références [10] et [11]). En effet,
on estime qu’actuellement 80 % des lasers industriels de puissance en service sont
dédiés a cette application [12].

— Pour le percage et la découpe de métaux, l'utilisation de lasers impul-
sionnels est fréquente. Les lasers Nd:YAG en régime nanoseconde sont le
plus souvent utilisés. Néanmoins, le caractére thermique de 'interaction en-
gendre des dégats indésirables en périphérie de la zone de travail. Dans ces
conditions la zone du matériau affectée thermiquement peut s’étendre sur
plusieurs centaines de microns. Pour remédier a ce probléme, se développe
actuellement 'usinage athermique grace a l'utilisation des lasers femtose-
condes. La figure 1.2 illustre I'effet de la durée d’interaction sur la précision
du percage d’un métal.

10 ns

F1G. 1.2 — Effet de la durée dinteraction sur le percage d’une plaque en acier

Cette absence d’effet thermique en régime femtoseconde permet donc de réa-
liser des motifs dont les dimensions sont sub-microniques (figure 1.3) alors
qu’avec un traitement thermique (laser & CO5 et Nd:YAG en régime na-
noseconde), les dimensions minimales sont limitées & quelques micrométres.

— En ce qui concerne le soudage, le caractére thermique de I'interaction est
nécessaire. De ce fait les lasers femtosecondes ne sont pas adaptés a ce type
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F1G. 1.3 - Ezemples de motifs pouvant étre usinés a l’aide d’un laser femtoseconde

d’usinage. Les principaux lasers utilisés sont donc les lasers Nd:YAG nano-
secondes ainsi que les lasers C'Oy continus.

— Il est également possible d’usiner les matériaux polymeéres a l'aide d’un
faisceau laser. Dans ce cas, I'interaction d’un laser excimére avec une résine
photosensible permet par exemple de fabriquer des objets ou des masques
en 3 dimensions (stéréolithographie).

(a) Blazed grating (b) Pyvramids.

F1G. 1.4 — Gravure 3D par laser excimére (KrF) (images tirées de [10])
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1.3.2 Ablation laser des matériaux
Dépoét de couches minces

Les techniques d’ablation laser peuvent s’apparenter aux techniques décrites
dans le paragraphe précédent sur I’'usinage des matériaux. Néanmoins, ce procédé
a connu un réel essor avec 'apparition du traitement de surface par dépot de
couches minces. Le faisceau laser vient ablater la surface d’une cible. Puis les
espéces éjectées viennent se déposer sur un substrat placé en vis-a-vis. La nature
et la qualité du dépot dépendent de nombreux paramétres (intensité du laser,
pression partielle du gaz résiduel, température du substrat, adhérence).

Nettoyage et décapage des surfaces

Ce traitement vise a I’élimination soit d’une pollution superficielle (élimina-
tion des graisses, des poussiéres ou de salissures diverses), soit d’une couche super-
ficielle chimiquement liée au substrat (peinture, revétement, oxyde) sans modifi-
cations des propriétés du matériau sous-jacent [13,14]. Cette technique peut par
exemple étre utilisée pour la décontamination des installations nucléaires [15]. Le
nettoyage ou le décapage résulte de la vaporisation de la couche superficielle par
absorption du faisceau incident. Les traitements sont généralement effectués dans
'air [16]. Néanmoins, une technique par voie humide est plus particuliérement
adaptée a ’élimination de particules submicroniques (microélectronique) [17].
Typiquement, les seuils de densité d’énergie pour le nettoyage sont de 30 a 300
mJ/cm? pour un rayonnement ultraviolet et de quelques J/cm? lors de I'utilisa-
tion d’un laser infrarouge.

Photochimique Mécanique Thermique
Atz <. e hiE A e

—

o Type d'interaction principale
3 14
E 10 - — ——
= 12
2 10y Décomposition Plasma
3 1070 ablative
s g Durcissement | : Soudage
w e | —
2 108 _ —— | parchoc | Percage, Découpe
e I S| e R P
S 10 ‘——-____dAlliae
) 4 8 suriace
£ 10 - L : } :
a . [———Durcissement
3 10 B
Laser impulsionnel l Laser continu
12 10 .8 '8 LT L2 "o 2
10" 100 10 10° 10° 107 10 10

Temps d'interaction (s)

FiGg. 1.5 — Effet de l’exposition d’un métal a un faisceau laser de densité de
puissance et de durée d’interaction données (image tirée de la référence [9] )
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La figure 1.5 résume les différents effets de l'interaction laser-matiére sur un
métal pour différentes densités de puissance et différentes durées d’interaction.

1.3.3 Nanophotonique

Les lasers de puissance peuvent étre également utilisés pour modifier de facon
irréversible des matériaux optiques photosensibles afin de leur conférer des pro-
priétés particuliéres. On peut citer par exemple la réalisation de guides d’onde par
laser femtoseconde [18] ou la photoinscription de réseaux de Bragg dans des fibres
optiques par laser argon doublé [19]. L’inscription se fait par insolation localisée
a l'aide d’un faisceau fortement focalisé. On obtient alors dans cette zone insolée
une variation d’indice pouvant atteindre 1073, La géométrie est alors obtenue par
déplacement du faisceau laser a la surface de la couche. Dans ce cas, 'objectif
ultime visé est l'intégration de diverses fonctions optiques dans le volume d’un
matériau transparent de haute qualité.

1.3.4 Chirurgie, Dermatologie et Ophtalmologie

L’utilisation médicale des lasers de puissance est principalement basée sur
I'interaction thermique qui existe entre le faisceau laser et les cellules a traiter.
La fonction méme du traitement va dépendre de la température a laquelle sont
portés les tissus humains. Pour des températures inférieures a 80 °C, les protéines
sont dénaturées et le traitement a une action hémostatique. Lorsque l'intensité
lumineuse permet d’atteindre des températures supérieures a 100 °C, il y a vapo-
risation puis carbonisation des tissus. Le faisceau laser se comporte alors comme
un "bistouri laser". Ce type de traitement apparait actuellement dans divers sec-
teurs médicaux:

— La vaporisation des tissus permet de traiter puis d’éliminer les cellules can-
céreuses présentes dans certains organes (lasers Nd:YAG).

— En dermatologie, le laser CO4 est utilisé pour la chirurgie esthétique de la
peau (élimination des tatouages par exemple) [20].

— En ophtalmologie, le laser excimére est recommandé pour la chirurgie ré-
fractive, et pour traiter certaines opacités de la cornée.

— Les lasers de puissance (Nd:YAG essentiellement) sont également utilisés
pour les soins dentaires (voir par exemple la référence [21]). Les principales
utilisations sont le blanchiment de ’émail des dents et le retrait des carries
sans l'utilisation d’outils mécaniques.
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1.4 Le Laser Mégajoule (LMJ): un laser de puis-
sance particulier

Avec la construction du laser Mégajoule (LMJ), le CEA disposera dans le
futur d’un équipement permettant d’exploiter de nouvelles voies de recherche.
La puissance colossale fournie par ce laser permettra de reproduire certaines
conditions rencontrées a l'intérieur des étoiles telles que le soleil. Il sera alors
possible d’obtenir en laboratoire des conditions de température et de pression
nécessaires a la combustion thermonucléaire. Ainsi I’étude - et la maitrise - de la
fusion par confinement inertiel permettra en principe de développer des sources
d’énergie quasi-inépuisables. Néanmoins, notons ici que cette quéte constitue un
véritable challenge technologique puisque 1’expérience nominale consiste a obtenir
une énergie énorme (~ 1.8 MJ) en quelques nanosecondes sur une cible millimé-
trique constituée d'un mélange Deuterium-Tritium. Dans le but de répondre a
ces spécifications, la solution qui semble actuellement la plus pertinente consiste
a focaliser 240 faisceaux lasers UV identiques sur une cible en or de quelques
millimétres de diamétre.

Pinholes | Mdtl
( transport spatial filter

-

MT1

7 plaques
ampli

L3 Injection 14

Miroirs
Cellule de Pockels

Miroir adaptatif Transport

de
transport

B verre laser

3 silice

B verre optique

B KDP - DKDP MTH ...

KDP DKDP
doubleu, tripleur

F1G. 1.6 — Architecture d’une ligne laser du Laser MégaJoule

La figure 1.6 représente l'architecture "type" d’une ligne laser. Le "pilote"
constitue la source du laser. Un oscillateur monomode pompé par diode permet
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d’obtenir I'impulsion laser initiale & 1053 nm de trés faible énergie (quelques nano-
joules). Une série d’amplificateurs permet ensuite d’augmenter considérablement
I’énergie du faisceau laser. En sortie de cette étape, le faisceau laser de section
carrée (40 cm x 40 cm) posséde une énergie de 'ordre de 15 & 20 kJ. Notons que
le choix d’optiques de grandes dimensions (figure 1.7) est nécessaire afin de dimi-
nuer au maximum la densité d’énergie du faisceau incident. Actuellement, aucun
matériau optique ne permet de réaliser ces performances dans des dimensions
plus réduites.

hublot silice verre laser

Fi1G. 1.7 — Exemples d’éléments optiques LIL a [’échelle 1 (images fournies par
le CEA/CESTA)

La derniére étape consiste a convertir ce faisceau infrarouge en un rayonne-
ment ultraviolet (A = 351 nm). Pour cela, des cristaux de KDP permettent de
doubler puis tripler la fréquence du rayonnement. En sortie, le faisceau est foca-
lisé a travers des hublots de silice dans la chambre d’expérience maintenue sous
vide. A titre indicatif, le tableau 1.1 dresse un bilan des composants optiques
nécessaires a la mise en service de ces 240 lignes lasers.

Plaques amplificatrices | 4 320
Lampes Flash 10 800
Verre (silice) 66 tonnes
Surface a polir (miroirs) | 4 000 m?
Traitement anti-reflet 9 000 m?

TAB. 1.1 — Eléments optiques nécessaires au fonctionnement du Laser Mégajoule

Le nombre et la taille de ces différents composants optiques constituent donc
ici de véritables challenges technologiques et industriels. La rigueur des spéci-
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fications requises nécessite de réaliser les meilleures optiques possibles afin de
diminuer les cotits d’exploitation et d’augmenter le rendement du laser.

A ce jour un prototype a I’échelle 1 fonctionne déja sur une base de 4 lignes
lasers (un quadruplet) au CEA/CESTA. Il s’agit de la Ligne d’Intégration Laser
(LIL). Ce prototype permet d’évaluer a la fois les performances d’une telle archi-
tecture en terme d’énergie mais également de mettre en évidence les problémes
inhérents a ce nouveau type de laser de puissance.

1.5 Problématiques liées a I'utilisation de ces la-
sers de puissance: I’endommagement laser des
composants optiques

50 microns

100 microns

Endommagement orienté (cristal KTP)

100 microns

Endommagent en volume de la silice Endommagent en face arriére de la silice

Fi1G. 1.8 — Exzemples d’endommagements obtenus sur divers composants optiques
apres irradiation laser

La limitation actuelle de ces lasers de puissance réside essentiellement dans
la tenue au flux des éléments optiques nécessaires au transport et a la mise
en forme des faisceaux. Dans le cas de la Ligne d’Intégration Laser (LIL) par
exemple, les premiers problémes ont été identifiés en début de chaine laser au
niveau des miroirs IR. Aujourd’hui les avancées technologiques liées au traite-
ment optique des surfaces ont permis de résoudre ces difficultés mais les pro-
blémes d’endommagement laser se situent en fin de chaine laser (domaine UV).
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Nous pouvons citer entre autres les hublots en silice de la chambre d’expérience
ou encore les cristaux doubleur et tripleur de fréquence. Dans le cas des lasers
commerciaux, des problémes équivalents apparaissent également au niveau des
miroirs de cavité ainsi qu’au niveau des différents traitements anti-reflet déposés
sur les éléments optiques. Lorsque l'irradiation incidente devient trop importante
le matériau s’endommage de fagon irréversible. La figure 1.8 illustre I'aspect des
dommages pouvant apparaitre sur différents composants optiques. Comme nous
pouvons le voir ici, I'utilisation de composants optiques dans le cadre de lasers
intenses peut engendrer une modification irréversible du matériau. On parle alors
d’endommagement laser. Nous verrons d’ailleurs a ce sujet au chapitre 3 que de
simples modifications de I'indice de réfraction ou d’autres propriétés optiques du
matériau peuvent également étre considérées comme des endommagements. Plus
généralement, toute modification (réversible ou irréversible) des propriétés op-
tiques du matériau peut s’avérer nuisible au bon fonctionnement de ces lasers de
puissance et doit donc étre prise en compte. Dans la pratique, 'endommagement
laser des matériaux optiques est une combinaison complexe des différents proces-
sus d’interaction laser-matiére.

Depuis une trentaine d’années, une intense activité de recherche et développe-
ment est donc consacrée a I’amélioration de la tenue au flux laser des composants
optiques. Les thématiques ont évolué avec les progrés réalisés et les nouvelles
applications. Néanmoins, au fil des années, des thémes restent récurrents:

— Caractérisation et métrologie de I’endommagement (chapitre 2)
— Détection non-destructive des défauts initiateurs(chapitre 4)

— Mécanismes fondamentaux (chapitres 3 et 5)

— Maitrise de 'endommagement laser (chapitre 6)

Puisque le mécanisme d’interaction laser-matiére depend fortement du couple
"matériau/longueur d’onde", précisons que nous nous intéressons dans ce travail
uniquement aux matériaux couramment utilisés (silice, KDP, KTP) avec les lasers
Nd:YAG (1064 nm, 532 nm, 355 nm).
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Chapitre 2

Caractérisation de la tenue au flux
laser des matériaux optiques

Dans ce chapitre, nous décrivons notre méthodologie pour la carac-
térisation du phénoméne d’endommagement laser dans les matériaux
optiques. Nous détaillons en particulier les différentes procédures de
tests couramment utilisées afin d’obtenir une quantification fiable de
la tenue au flux laser. Une étude bibliographique permet ensuite de
mettre en évidence I’influence des paramétres de tirs sur le résultat et
donc l’interprétation des tests d’endommagement. Afin de permettre
la compréhension des mécanismes initiateurs et 1’amélioration de la
tenue au flux des matériaux optiques, il est donc nécessaire de réali-
ser des mesures précises et de mettre en oeuvre une métrologie fine de
Pendommagement laser. Nous montrons en particulier que I’utilisation
de faisceaux laser fortement focalisés permet de séparer le role de la
surface et du volume. Nous finissons par quelques exemples de carac-
térisation de tenue au flux laser sur des matériaux optiques classiques
(silice, cristaux non linéaires).
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2.1. METHODOLOGIE MISE EN OEUVRE POUR L’ETUDE DU
PHENOMENE D’ENDOMMAGEMENT LASER

2.1 Meéthodologie mise en oeuvre pour 1I’étude du
phénoméne d’endommagement laser

L’étude rigoureuse de la tenue au flux laser d’un matériau optique nécessite
avant tout de définir ce qu’est un endommagement laser et surtout comment
caractériser au mieux le comportement du composant vis & vis d’une irradiation
laser intense.

2.1.1 Endommagement fonctionnel et endommagement phy-
sique

— L’endommagement fonctionnel
Du point de vue de l'utilisateur, 'endommagement laser d’'un composant
correspond & une modification de ses propriétés optiques (réflexion, trans-
mission) généralement associée a une dégradation du front d’onde. Nous
voyons bien grace a cette définition que le critére d’endommagement fonc-
tionnel est fortement dépendant des performances fixées par l’'utilisateur.
Un tel critére n’est pas universel et ne permet pas de remonter aux mé-
canismes physiques a l'origine du claquage. Par conséquent, il ne sera pas
retenu dans la suite de notre étude. Néanmoins, ce type de définition a
I’avantage de répondre a des spécifications nominales moins sévéres mais
largement suffisantes pour les applications courantes des lasers de puissance.

— L’endommagement "physique"

Dans ce cas, I’endommagement correspond a la plus petite modification
physique détectable. Ici, la fonction du composant n’intervient plus, seule la
modification du matériau compte. Malgré cela, ce critére reste fortement lié
a la méthode de détection et a sa sensibilité. Ainsi des observations réalisées
avec un simple microscope optique ou avec un microscope a force atomique
ne donneront pas les mémes résultats. Néanmoins, ce type de définition a
pour objectif de tendre vers une mesure absolue de 'endommagement laser.
Le but ultime est de détecter les modifications induites sous flux au niveau
du centre précurseur lui-méme afin d’étudier précisément les mécanismes
fondamentaux entrant dans le processus d’initiation. Nous utiliserons donc
ce critére pour caractériser I'effet d’irradiations intenses sur les composants
optiques.
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CHAPITRE 2. CARACTERISATION DE LA TENUE AU FLUX LASER
DES MATERIAUX OPTIQUES

2.1.2 Caractérisation expérimentale de la tenue au flux des
matériaux optiques

L’étude expérimentale de la tenue au flux laser des composants optiques se
base sur une procédure simple: le matériau est irradié a différentes densités d’éner-
gie (fluence exprimée en J/cm?) puis une analyse fine de la zone permet de
conclure & la présence ou non d’endommagement. Cette étude phénoménologique
doit permettre de définir de facon fiable des critéres caractéristiques du claquage
laser du matériau. Deux approches différentes peuvent alors étre envisagées:

L’approche statistique

La premiére approche consiste a caractériser la tenue au flux des composants
optiques par la probabilité d’endommagement du matériau en fonction de la den-
sité d’énergie appliquée.

Pour effectuer une mesure statistique de la tenue au flux laser d’'un matériau
optique, plusieurs procédures de test existent. Les deux principales sont définies
rigoureusement par des normes ISO [22, 23|, permettant ainsi aux utilisateurs
de ces composants de faciliter les comparaisons entre des résultats obtenus sur
différents bancs de mesure.

S:1

F1G. 2.1 — Procédures de test pour la mesure de tenue au flux laser des composants
optiques
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— Procédure "lonl"
C’est la procédure de test la plus simple a utiliser. Elle correspond a la
norme ISO 11254-1 [22|. Chaque site testé n’est irradié qu'une seule fois.
Dans ces conditions, la probabilité d’endommagement a une fluence donnée
est obtenue en irradiant successivement N sites indépendants. Cette procé-
dure de test a ’avantage d’étre simple & interpréter car aucun effet relatif a
la mémoire du matériau n’est sollicité au cours de l'irradiation. Néanmoins,
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ce type de mesure nécessite un nombre de sites a irradier important: en
pratique, il faut compter au moins 30 sites par énergie pour obtenir une
courbe de probabilité d’endommagement correcte. Suivant la taille du fais-
ceau et la dimension de 1’échantillon, il ne sera donc pas possible d’obtenir
un courbe de probabilité d’endommagement compléte.

Procédure "Sonl"

Cette seconde procédure de test suit la norme ISO 11254-2 [23]. Elle cor-
respond au cas ou chaque site est testé en tirs répétés a la méme fluence
jusqu’au claquage du matériau. Au méme titre que la procédure "lonl", la
probabilité d’endommagement pour une fluence donnée est obtenue en tes-
tant N sites indépendants. Cette procédure permet de mettre en évidence
le comportement des optiques sous tirs lasers cumulés. Elle prend donc en
compte les effets de fragilisation ou de conditionnement des matériaux sous
irradiations multiples.

Procédure "Ronl"

La procédure décrite ici consiste a irradier le composant optique en tirs ré-
pétés a 'aide d'une rampe d’énergie jusqu’a ’endommagement certain du
matériau. Ce test a ’avantage de limiter le nombre de zones irradiées. En
effet, chaque site fournit des informations pour I'ensemble des fluences de
la gamme de test. Il est donc intéressant d’utiliser cette méthode lorsque le
test s’effectue sur de petits composants ou lorsque le temps de mesure de-
vient un parameétre critique. Néanmoins, ce type d’irradiation fait intervenir
des parameétres supplémentaires tels que le nombre total d’irradiations, la
fréquence de répétition, ou encore I’écart d’énergie entre chaque tir. Les
résultats obtenus a I’aide de cette méthode de test sont donc relativement
difficiles & interpréter d’autant plus qu’aucune norme ne permet a ce jour
de fixer ces différents paramétres.

La figure 2.2 est un exemple de mesure de tenue au flux réalisée en volume

d’un verre de silice a 355 nm suivant une procédure lonl. Notons que I'utilisation
ici de faisceaux fortement focalisés (8 ym a 1/e?) permet de réduire la profondeur
de champ et donc la zone irradiée. Dans ces conditions, il est possible de séparer
les contributions de la surface et du volume.

Pour une fluence donnée, N sites indépendants sont irradiés successivement.

Pour chaque site, une observation appropriée nous permet de conclure a l'en-
dommagement ou non du matériau: on note alors m, le nombre de sites ayant
été endommageés a cette fluence. Dans ces conditions la probabilité d’endommage-
ment est donnée par P(F) = m/N. L’ensemble des mesures permet donc de tracer
une courbe de probabilité d’endommagement caractérisée par les paramétres sui-
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F1G. 2.2 — Probabilité d’endommagement (silice) en fonction de la fluence d’irra-
diation

vants:

— un seuil bas en dessous duquel la probabilité d’endommager le matériau
est nulle.

— un seuil haut correspondant a la fluence au-dessus de laquelle 'endomma-
gement est certain.

— une pente qui, comme nous le verrons plus loin (chapitre 3) est représenta-
tive de la densité de centres précurseurs de I’endommagement laser présents
dans le matériau testé.

Les mesures de probabilité d’endommagement s’obtiennent a partir d’un nombre
limité de tirs lasers. Il est donc important de choisir précisément le nombre N de
sites & tester afin d’obtenir le meilleur compromis possible entre la précision des
mesures et la rapidité d’exécution. La loi de probabilité d’endommagement suit
une loi binomiale. Par conséquent I'écart-type sur le résultat est donné par la
relation suivante:

% _ [1=p) (2.1)
p pN

L’erreur commise sur la détermination de la probabilité d’endommagement

dépend donc du nombre total de sites testés (N) mais également du nombre

de sites ayant claqué a cette fluence (p=m/N). Dans ces conditions, les barres

d’erreurs expérimentales devraient étre calculées pour chaque densité d’énergie.
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Afin de simplifier le traitement des données, nous faisons le choix de définir une
barre d’erreur unique a partir du cas le plus défavorable. Dans ce cas, la figure
2.3 donne I’évolution de I’écart-type en fonction du nombre de sites irradiés pour
une probabilité d’endommagement égale a 0.5.

06—

0.4 4

0.2+

Ecart-type G,

0.0 + } + } + } . - . |
0 20 40 60 80 100

Nombre de sites testés

FiG. 2.3 — Evolution de [’écart-type en fonction du nombre de sites testés

Une statistique réalisée a partir de 30 a 50 sites par énergie permet donc de
réaliser un bon compromis entre la précision (erreur de l'ordre de 10 %) et la
durée d’'une campagne de mesures (1 heure pour 1000 points environ). Notons
que ce choix semble d’autant plus convenable que la figure 2.3 met en évidence
une stabilisation de ’erreur commise lorsque le nombre de sites testés continue a
augmenter.

L’approche globale

Une autre approche de I'é¢tude de 'endommagement laser consiste a caractéri-
ser le composant par la densité réelle de dommages créés au cours de 'utilisation.

Néanmoins, dans le cas d’optiques de grandes dimensions, il n’est pas toujours
possible de développer une métrologie adaptée a l'utilisation de faisceaux laser
de taille similaire. Pour remédier a cela, une procédure dite de "Raster-Scan" a
été développée(figure 2.4). Elle consiste a irradier de fagon quasi uniforme par
recouvrement de faisceaux une grande surface optique a ’aide d’un faisceau laser
de petite taille par rapport a celle-ci. Il suffit ensuite de compter les dommages
et de les associer a la fluence d’irradiation. Comparée a ’approche statistique,
cette méthode a 'avantage de tester la tenue au flux des composants en prenant
en compte tous les défauts. C’est le cas en particulier des défauts "extrinséques"
(visibles au microscope optique) qui sont généralement présents dans les maté-
riaux optiques avec de tres faibles densités donc difficilement détectables a ’aide
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Fi1G. 2.4 — Schéma de la procédure dite de "Raster-Scan”
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F1G. 2.5 — Densité de dommages (silice) en fonction de la fluence d’irradiation

La figure 2.5 est une illustration typique de la caractérisation de la tenue au
flux laser réalisée sur une lame de silice a 355 nm. Pour 'utilisateur, cette re-
présentation a l’avantage d’aboutir a un critére fonctionnel de I'endommagement
laser. Notons que dans notre étude, cette approche ne sera pas retenue et seule
I’approche statistique sera utilisée pour I’étude des mécanismes de I’endommage-
ment laser dans les matériaux optiques.
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2.2  Etude bibliographique de I'influence des pa-
rameétres de tirs sur la mesure de I’endomma-
gement laser

Avant d’aborder I’étude des phénomeénes physiques responsables de 1’endom-
magement laser dans les composants optiques, il est primordial de connaitre 1’in-
fluence de chacun des parameétres de test sur les courbes de probabilité d’endom-
magement. En particulier, ’existence de lois d’échelle pour la longueur d’onde,
la durée d’impulsion et la taille du faisceau laser de test permet de comparer les
mesures issues de différents bancs de tests de tenue au flux laser. Nous présentons
ci-dessous les résultats de notre étude bibliographique.

2.2.1 Longueur d’onde

Merkle et al. [24] ont étudié de fagon systématique l'influence de la longueur
d’onde d’irradiation (1064 nm, 532 nm et 355 nm) sur le seuil d’endommagement
en volume de différents matériaux optiques a base de silice (tableau 2.1).

1064 nm 532 nm 355 nm
Quartz 130 GW/em? | 100 GW/em? | 45 GW /em?
Suprasil I | 110 GW/em? | 90 GW/em? | 35 GW/cm?
Corning 7940 | 110 GW/cm? | 110 GW/em? | 40 GW/cm?

TAB. 2.1 — Effet de la longueur d’onde sur le seuil d’endommagement de différents
matériaur optiques

Il apparait clairement a travers ces résultats que le seuil d’endommagement
laser des matériaux optiques est fortement dépendant de la longueur d’onde a
laquelle le test de tenue au flux est effectué. Il semble en particulier que le seuil
de claquage augmente avec la longueur d’onde. Une étude similaire réalisée par
Kuzuu et al. [25] permet de confirmer ces résultats et de définir une loi d’échelle.
Ainsi dans la gamme 1064 nm - 355 nm, la dépendance du seuil bas d’endomma-
gement d’'un verre de silice en fonction de la longueur d’onde d’irradiation peut
étre donnée par:

Iip = 1.45 % \0%(J /em?) (2.2)

Notons ici que ce type de loi est donné pour des couples longueur d’onde /matériau
trés précis. Il est alors difficile d’extrapoler ce comportement a d’autres matériaux.

2.2.2 Taille du faisceau d’irradiation

C’est un parameétre important dans le cas des composants optiques de grande
taille. En effet, pour le projet Megajoule, par exemple, les optiques sont aux di-
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mensions du faisceau laser, c’est a dire environ 40 cm de coté. Dans ces conditions,
I’étude de '’endommagement laser directement sur ces optiques s’aveére difficile.
D’une part a cause du prix important de tels composants et d’autre part a cause
des problémes liés a I’encombrement de la métrologie qu’il faudrait mettre en
oeuvre. Il est donc important de définir des lois d’échelle spatiales afin de déduire
des mesures obtenues sur des échantillons de taille réduite (diamétre de I'ordre
de quelques centimétres), les propriétés de tenue au flux laser sur des composants
a l'échelle 1.

Les lois d’échelle spatiales présentées dans la littérature [26-30| se basent
globalement toutes sur le fait qu’il est possible d’obtenir a partir des courbes
de probabilité d’endommagement, la densité et le seuil de claquage de chaque
centre précurseur. Les valeurs ainsi obtenues sont caractéristiques du matériau a
la longueur d’onde considérée mais surtout indépendantes de la taille de I'optique
testée et de la taille du faisceau d’irradiation. Plusieurs modéles ont été dévelop-
pés. Tous sont basés sur le calcul de la probabilité de présence de ces centres
précurseurs sous le spot d’irradiation. Le tableau 2.2 regroupe les principaux mo-
déles proposés ainsi que les hypothéses de travail. La différence entre les modéles
se fait essentiellement au niveau de la répartition des défauts en fonction de la
fluence a laquelle ils peuvent initier le claquage (seuil d’endommagement).

Centres précurseurs | Distribution seuil
Arenberg et al. [26] Indépendants Loi de Weibull
O’Connel et al. [27] Indépendants Loi de Puissance
Bercegol et al. [28] Effets collectifs Unicité
Natoli et al. [29] Indépendants Unicité
Krol et al. [30] Indépendants Loi Gaussienne

TAB. 2.2 — Hypotheéses liées auz différentes lois d’échelle proposées

Les deux derniers modéles décrits dans ce tableau ont été développés a I'Insti-
tut Fresnel dans le but de comprendre 'origine et les caractéristiques sous flux de
ces centres précurseurs de ’endommagement laser. Les courbes expérimentales
présentées dans la suite du manuscript étant toutes interprétées a partir de ces
hypothéses, un paragraphe du chapitre 3 sera donc entiérement consacré a une
description de ces deux modéles. En particulier une discussion sur leur pertinence
physique en sera faite.

2.2.3 Durée d’impulsion

Une étude paramétrique effectuée par Stuart et al. [31] met en évidence effet
de la durée d’impulsion laser sur le seuil d’endommagement de la silice et du
Caks.

Pour des durées d’impulsion supérieures a 10 ps, une loi d’échelle en /7 peut
étre appliquée. Cette dépendance temporelle est caractéristique de 'interaction
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F1G. 2.6 — Effet de la durée dimpulsion sur le seuil d’endommagement de la silice
et du CalFy a 1053 nm (figure tirée des travauz de Stuart et al. [31])

thermique qui existe entre le faisceau laser et le matériau. En dessous d’une di-
zaine de picosecondes, cette dépendance en /7 n’est plus observée (régime ather-
mique). Dans notre cas, les mesures d’endommagement laser sont uniquement
réalisées en régime nanoseconde, c’est a dire avec des durées d’impulsion pour
lesquelles cette loi d’échelle peut étre utilisée.

2.2.4 Fréquence de tir

Lors d'une synthése sur les phénoménes d’endommagement laser des maté-
riaux optiques transparents [32] Chmel met en avant Peffet "mémoire" des maté-
riaux vis a vis des tirs lasers consécutifs. Selon lui, 'accumulation de tirs aurait
pour conséquence une fragilisation du matériau et donc un claquage inéluctable
méme si la fluence d’irradiation s’avére étre trés faible en comparaison du seuil
bas d’endommagement mesuré en mono-coup. Ainsi toujours selon Chmel, I'aug-
mentation de la fréquence de tir aurait pour conséquence une fragilisation accrue
du matériau. Des travaux publiés par Merkle et al. [24] sur I'irradiation de verres
de silice a 355 nm et 1064 nm vont également dans ce sens. Notons que I'influence
de la fréquence de tir sur 'endommagement laser des matériaux sera étudiée en
détail au chapitre 6. Nous effectuons en particulier une étude expérimentale sys-
tématique des phénomeénes de fatigue dans la silice et le KDP lors d’irradiations
laser répétées.
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2.3 Un banc dédié a la mesure de tenue au flux
laser des optiques

Le premier dispositif d’endommagement laser de I'Institut Fresnel a été créé
en 1996 au cours de la thése de P. Volto [1], puis amélioré durant la thése de L.
Gallais [3]. En particulier, des travaux importants sur I'optimisation et ’auto-
matisation du banc de mesure ont permis d’aboutir & une métrologie robuste de
’endommagement laser [33].

2.3.1 Présentation du dispositif expérimental

La figure 2.7 représente le dispositif expérimental tel qu’il a été développé pour
la caractérisation de la tenue au flux laser des composants optiques. Des adap-
tations permettant de tester des liquides ou des optiques d’épaisseur importante
seront décrites en détail au paragraphe 2.3.3.

Echantillon
a tester w
U - 5
1064 nm P A W 9
Nd:YAG s < — - o
i M2 polariseur ) )
Lentille de =
focalisation £ . -
x Visualisation
endommagements
I-| +—1
calorimétre

Objectif
de visualisation Détecteur
pyroélectrique

F1G. 2.7 — Banc dédié a l’étude de l’endommagement laser

Deux lasers Nd:YAG impulsionnels polarisés fonctionnant en régime nano-
seconde permettent d’avoir accés a différentes longueurs d’onde. Les faisceaux
infrarouge (A= 1064 nm) et ultraviolet (A= 355 nm) sont obtenus directement a
partir des sources commerciales dont les caractéristiques sont détaillées dans le
paragraphe suivant. Un rayonnement visible (A= 532 nm) peut également étre
obtenu en effectuant un doublage de fréquence du laser infrarouge a I’aide d’un
cristal de KTP placé juste apres la cavité laser.

L’énergie des différents faisceaux laser est controlée automatiquement en amont
du dispositif a I'aide d’un systéme formé d’une lame A/2 et d’un polariseur de
type "Glan". Une premiére partie du faisceau incident est prélevée a l'aide d’une
lame séparatrice afin de mesurer en temps réel son profil spatial et temporel.
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Puis, I’énergie de chaque impulsion laser est mesurée a I’aide d’un détecteur py-
roélectrique situé en réflexion d’'une premiére lame prismatique. Cette mesure est
doublée a I'aide d’un calorimétre. Finalement, le faisceau laser direct est focalisé
sur I’échantillon & I'aide d’objectifs de microscope ou de simples lentilles suivant
la taille du spot d’irradiation désirée. Notons ici, que 'un des points forts de ce
dispositif est la possibilité de travailler avec des faisceaux fortement focalisés (jus-
qu’a 8 pum & 1/e?) ce qui rend possible une étude localisée de 'endommagement
laser. Ceci permet entre autres d’étudier de fagon indépendante I’endommagement,
laser engendré par les défauts "extrinséques" (visibles en microscopie optique) et
par les défauts "intrinséques" au matériau (invisibles en microscopie optique du
fait de leur taille nanométrique [34]).

De plus, les faibles profondeurs de champ des objectifs utilisés (quelques cen-
taines de microns) permettent de tester séparément la tenue au flux laser de
la face avant, du volume et de la face arriére des échantillons. Un microscope
a contraste interférentiel équipé d’objectifs a longue distance de travail permet
enfin de visualiser sur le composant la zone irradiée et ainsi de détecter la pré-
sence ou non d’endommagement une fois le tir laser effectué. La totalité du banc
de mesure est automatisée afin de permettre une étude statistique rapide et de
limiter les erreurs liées a ’expérimentateur.

2.3.2 Controle expérimental des conditions de tir

L’étude statistique de I’endommagement laser des matériaux nécessite, comme
I’avons vu au paragraphe 2.2, I'utilisation de sources dont les caractéristiques sont,
d’une part parfaitement connues et d’autre part stables dans le temps. En effet des
variations brutales et non contrélées des conditions de tir d’une impulsion laser
a 'autre auraient pour conséquence l’apparition d’artefacts de mesure sur les
courbes de probabilité d’endommagement ainsi obtenues. Il est donc important
de pouvoir décider & tout moment si le phénoméne observé est le résultat de
variations des conditions de tir ou plutot de phénomeénes physiques réels. De
plus, dans le but de comparer les résultats de tenue au flux laser obtenus sur
différents bancs grace aux lois d’échelles décrites précédemment, la connaissances
des caractéristiques propres de chacun des lasers utilisés (tableau 2.3) s’avére
indispensable.

Longueur d’onde 1064 nm | 355 nm

Durée d’impulsion 7 ns 7 ns

Energie maximale en sortie du laser | 40 mJ 10 mJ
Fréquence de répétition 1-20Hz | 1-20 Hz
Polarisation linéaire linéaire

TAB. 2.3 — Caractéristiques des lasers utilisés pour les tests de tenue au flux laser
des composants optiques
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Profil spatial et temporel du faisceau

Profil Spatial:

Une caméra CCD équipée d’un zoom adapté permet d’associer a chaque tir
une image du faisceau correspondant. Pour imager le faisceau incident, nous uti-
lisons une lentille de focalisation (ou un objectif de microscope) identique a celle
utilisée pour 'endommagement. Ceci permet de mesurer avec précision I’ensemble
des paramétres du profil spatial. La figure 2.8 est un exemple du type de mesure
que 'on peut obtenir au cours d’'une campagne de test de tenue au flux.

= Points expénmentaux

: fﬂt 1]

e

40 pm

F1G. 2.8 — Mesure du profil spatial du faisceau laser focalisé

L’ajustement des point expérimentaux représentant le profil spatial est effec-
tué en temps réel a 'aide d’une enveloppe gaussienne. Le traitement automatisé
de ces résultats permet alors d’avoir accés aux dimensions réelles du faisceau (en
général la largeur a 1/€?) ainsi qu’a la répartition spatiale d’énergie. Comme nous
pouvons le voir sur la figure 2.8, le faisceau focalisé n’est pas parfaitement gaus-
sien. Une partie non négligeable de I'énergie contenue dans l'impulsion laser se
situe dans les "pieds" de la distribution et par conséquent n’intervient pas dans
le processus d’endommagement laser. Or la mesure de fluence se fait a partir
d’un détecteur pyroélectrique qui mesure I’énergie globale du faisceau. Dans ces
conditions, la prise en compte uniquement de la taille du faisceau a 1/e? revient
a surestimer la tenue au flux laser du matériau. Pour remédier & ce probléme
de métrologie et conformément aux travaux de L. Gallais [3,33], cet artefact est
contourné en définissant une taille de spot effective. De plus, la comparaison du
profil spatial du faisceau d’irradiation avec ’endommagement créé permet de dé-
finir une fluence localisée en tout point de 'impact sur une zone de 0.1 pym x
0.1 pm (limitée par la taille du pixel de la caméra et par le grandissement de
'objectif de visualisation).
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Profil temporel:

Comme nous I'avons décrit dans I’étude bibliographique précédente, la connais-
sance de la durée d’impulsion est primordiale pour la caractérisation de I’endom-
magement. Ainsi, une estimation précise de la largeur temporelle de I'impulsion
permet a partir de la loi d’échelle en \/m de comparer les résultats obtenus
a 'aide de différents lasers. De plus, au méme titre que pour le profil spatial,
Ienregistrement en temps réel du profil temporel permet d’éliminer des mesures
statistiques d’endommagement les tirs au cours desquels le claquage serait di au
dysfonctionnement du laser ("points chauds" temporels).
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F1G. 2.9 — Mesure du profil temporel du faisceau laser UV (A = 355 nm)

La figure 2.9 est une illustration représentative du profil temporel des diffé-
rents lasers utilisés dans cette étude. Des fluctuations importantes de puissance se
superposent au profil gaussien. Ce type de fluctuations provient de la cavité laser
qui n’est pas monomode longitudinale. Au vu de ce résultat, il a fallu se demander
si ces variations temporelles pouvaient induire des artefacts de mesure ("points
chauds" pouvant conduire & un dommage alors que la fluence moyenne reste trés
inférieure au seuil de claquage). Cette inquiétude a été dissipée en comparant nos
courbes de probabilité d’endommagement avec celles obtenues a ’aide d’un laser
injecté (monomode longitudinal). Néanmoins, afin de tenir compte au mieux de
ces fluctuations, nous définissons au méme titre que pour le profil spatial, une
durée d’impulsion effective.

Expérimentalement, cette mesure est réalisée sur un profil temporel lissé. Pour
cela, nous avons choisi de prendre en compte un profil temporel moyen obtenu a
partir de 100 impulsions successives (figure 2.10). Les mesures sont effectuées a
'aide d’une photodiode rapide (temps de montée = 100 ps) et d’un oscilloscope
de bande passante 500 MHz.
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F1G. 2.10 — Profil temporel lissé (moyenne sur 100 tirs successifs) obtenu a dif-
férentes fréquences

Le traitement des résultats ainsi obtenus montre que 'impulsion laser a ten-
dance a s’élargir lorsque la fréquence d’utilisation augmente ("jitter" laser). Ainsi
dans le cas du laser UV, elle passe de 6.5 ns pour des tirs effectués & 1 Hz a 6.9 ns
dans le cas 10 Hz. Cependant, étant donné I'importance des fluctuations tempo-
relles pouvant apparaitre au cours d’une impulsion, cet élargissement peut étre
considéré comme négligeable. Des mesures similaires ont été effectuées sur les
impulsions laser obtenues & 1064 nm. Il en ressort que dans les deux cas (355 et
1064 nm) la durée effective de I'impulsion laser est proche de 7 ns.

Stabilité en énergie

L’étude statistique de 'endommagement laser des matériaux nécessite comme
nous ’avons vu précédemment d’effectuer un nombre N de tirs a la méme fluence.
Pour que ceci soit possible, les lasers utilisés doivent présenter une grande stabilité
en énergie au cours du temps. Pour quantifier cette stabilité, nous avons enregistré
a ’aide du détecteur pyroélectrique I’énergie de chaque impulsion sur 1000 tirs
pour des cadences de 1, 10 et 20 Hz. Les résultats concernant les deux lasers sont
regroupés dans le tableau 2.4.

La stabilité en énergie des deux lasers est acceptable (Ecart-type inférieur
a 4 %) excepté pour des tirs effectués a 20 Hz. Néanmoins, 'enregistrement
de I'énergie pour chaque impulsion permet d’autoriser l’existence de quelques
fluctuations au cours de la campagne de mesure. Grace a I’automatisation de la
procédure de test, il est en effet possible de tenir compte de ces fluctuations lors
du calcul statistique.

Par ailleurs, nous verrons dans le chapitre 6, que le laser UV décrit ici pour les
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355 nm 1 Hz 10 Hz | 20 Hz
Moyenne (AE/E) | 31 % | 34% | 45 %
Ecart type 22% | 25% | 3.9%
Variation max | 12.6 % | 12.8 % | 21.6 %
1064 nm 1 Hz 10 Hz | 20 Hz

Moyenne (AE/E) | 0.94 % | 0.79 % | 1.42 %
Ecart type 0.73% | 0.69 % | 1.33 %
Variation max | 4.31 % | 6.14 % | 12.7 %

TAB. 2.4 — Stabilité en énergie des lasers IR et UV

tests de tenue au flux a également été utilisé lors de campagnes de conditionne-
ment laser. Etant donné que ces procédures de pré-irradiations a faibles fluences
se prolongent sur des périodes assez longues, nous avons également di nous as-
surer que le laser présentait une stabilité équivalente sur des périodes de temps
pouvant aller de quelques minutes & quelques heures. Dans le cas d’une utilisa-
tion sur une longue durée, la thermalisation de la salle dans laquelle se déroule
Iexpérience a donc été nécessaire. En effet, nous nous sommes rendus compte
qu’un échauffement non maitrisé de la source laser avait pour conséquence une
chute importante et non souhaitée de ’énergie du faisceau incident.

Stabilité spatiale du faisceau focalisé

Pour chaque impulsion laser, la fluence (ou densité d’énergie) d’irradiation est
donnée grace a la connaissance de ’énergie et de la taille du faisceau d’irradia-
tion. Nous étudions donc ici la stabilité de la distribution spatiale du faisceau.
Pour chaque longueur d’onde, nous avons donc enregistré le diamétre du faisceau
focalisé en fonction du nombre de tirs. La figure 2.11 représente I’évolution du
diamétre & 1/e? du faisceau UV (355 nm) focalisé a I'aide d’un objectif de micro-
scope (de marque Newport U-13X). Nous obtenons dans ce cas un diamétre de
faisceau égal 4 8.8 ym £ 0.2 um.

L’utilisation de différents objectifs de microscope ou de simples lentilles per-
met en outre d’obtenir des faisceaux de diamétre compris entre 8 et 200 ym pour
les deux principales longueurs d’onde de travail (1064nm et 355nm).

Il nous arrivera, de plus, au cours de cette étude de montrer des résultats rela-
tifs a l'irradiation de défauts "extrinséques" comme des billes d’or nanométriques
insérées entre deux couches de silice. Pour réussir de telles irradiations, la position
du faisceau au cours du temps doit rester stable. Cette condition sera d’autant
plus importante lorsque nous étudierons au chapitre 6 U'effet de tirs cumulés sur
I’endommagement des composants optiques. Pour cette raison, les lasers utilisés
doivent présenter un dépointage entre deux tirs successifs négligeable devant le
diameétre du faisceau. La figure 2.12 montre les variations de position du centre
du spot laser au cours de 1000 tirs successifs. Ce résultat obtenu dans le cas d’'un
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F1G. 2.11 — Enregistrement de la variation du diamétre effectif du faisceau focalisé
en fonction du nombre de tirs (A = 355 nm, 10 Hz)

faisceau laser laser UV de diamétre 20 um montre que le dépointage ne dépasse
pas 2 um. Notons que cette erreur de positionnement de 10% se retrouve globa-
lement aux deux longueurs d’onde et ceci indépendamment de la taille du spot
laser et de sa cadence de tir.

4 um

-4 pm <D 4 ym
F1G. 2.12 — Enregistrement de la position du faisceau focalisé dans le cas de 1000
tirs successifs (N = 355 nm, 10 Hz)

2.3.3 Détection de ’endommagement du matériau

Un point important de la métrologie de la tenue au flux laser réside dans la
détection des endommagements créés. De nombreuses techniques sont réguliére-
ment utilisées. Nous pouvons par exemple citer les variations de diffusion d’un
laser sonde, la détection d’une onde de choc sonore ou encore la détection de
I’endommagement par microscopie optique. En ce qui concerne le dispositif expé-
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rimental développé a I'Institut Fresnel, différents moyens de détection ont été mis
en oeuvre suivant les applications et optimisés en fonction du type de claquage
étudié.

— Par diffusion in-situ

Un laser sonde (le plus souvent un Helium-Néon) éclaire la zone irradiée. La
lumiére diffusée par le composant optique est alors collectée par une pho-
todiode (figure 2.13). Afin d’obtenir une detectivité accrue une lentille per-
met de collecter le signal lumineux sur un plus grand angle solide. Dans ces
conditions une variation du signal de diffusion est alors interprétée comme
I’apparition d'un endommagement au niveau du matériau.

Echantillon a tester

é \\“-
P Objectif de

’ lentille de focalisation

; collection

Photodiode

F1G. 2.13 — Détection des endommagements par diffusion

La simplicité de mise en oeuvre ainsi que la possibilité de travailler avec des
cadences d’irradiation élevées font de cette technique un moyen incontour-
nable de détection de dommages. Néanmoins, dans certains cas, la mesure
de variation de diffusion peut engendrer des artfécats de mesure. En ef-
fet, cette technique ne permet pas, par exemple, de faire la différence entre
I’apparition d'un endommagement et 1’élimination lors du tir laser d'une
poussiére diffusante en surface d’une optique. Pour remédier & ce probléme
une détection par microscopie optique a été développée.
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— Par microscopie optique in-situ

[’avantage principal de ce banc de mesure réside dans la détection des
endommagements de maniére in-situ et en temps réel. Pour cela un micro-
scope optique placé derriére 1’échantillon permet de suivre 1’évolution de
la zone étudiée au cours du temps (avant et aprés tir) et ainsi de conclure
ou non a l'endommagement du matériau aprés irradiation laser. Des ob-
jectifs a longue distance de travail permettent d’observer aussi bien la face
avant que la face arriére d’échantillons épais (jusqu’a 15 mm). Un grandis-
sement maximal de 1000 couplé & une caméra CCD (0.02 lux) conférent
a ce moyen de détection une trés grande sensibilité. Ceci est renforcé par
la possibilité d’observation de la zone irradiée suivant trois modes: champ
clair, champ sombre et contraste Interférentiel ("Nomarski"). L'utilisation
du mode "champ sombre" permet une détection rapide des défauts diffu-
sants. Quant a l’observation en mode Nomarski, elle permet de détecter
des variations d’épaisseur optique de 'ordre de quelques nanométres. Ce
dernier mode est d’ailleurs particuliérement intéressant pour détecter les
toutes premiéres étapes du processus d’endommagement lorsque le cratére
commence seulement & se former. Cette méthode présente I’énorme avan-
tage de nous renseigner également sur la morphologie de I’endommagement
créé sans pour autant avoir recours a des techniques lourdes de type "mi-
croscopie a force atomique" ou "profilométrie optique".

. X

avant tir aprés tir soustraction

F1G. 2.14 — Détection des endommagements par microscopie optique

Dans un but de rapidité et de simplicité d’exécution ce mode de détection
a fait I’'objet d’une automatisation. La procédure est basée sur la comparai-
son des images avant et apres tir laser (figure 2.14). L’avantage majeur de
cette méthode réside dans la possibilité d’éliminer a posteriori les artefacts
de mesure. L’enregistrement des images de la zone irradiée avant et aprés
tir permet en effet de s’assurer que la modification du matériau est bien
réelle.
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— Par détection d’ondes acoustiques

Dans le cas d’une étude de '’endommagement laser dans les liquides, le cla-
quage des impuretés en suspension est suivi d’une onde de choc acoustique
puis d’un plasma lorsque la fluence devient plus importante.

Microphone
Eprouvette de (détection de
test (quartz) I'onde acoustique)
Objectif

de focalisation

F1G. 2.15 — Détection des endommagements par ondes acoustiques

Dans ces conditions, ’utilisation d’un microphone centré sur I’éprouvette de
test en quartz contenant le liquide & tester réalise le meilleur critére de dé-
tection de 'endommagement (figure 2.15). Des études d’optimisation de ce
procédé de détection ont d’ailleurs fait 'objet de divers articles |29, 33, 35].
Notons que ce moyen de détection présente une réelle utilité. Nous décrivons
en effet au chapitre 3, une étude visant a corréler les impuretés présentes
dans les liquides de polissage aux centres précurseurs responsables de 1’en-
dommagement laser en surface des verres de silice.

— Par microscopie a force atomique ex-situ

Dans certains cas, la dynamique des moyens classiques de détection (diffu-
sion ou microscopie optique en champ sombre) ne permet pas de voir les
plus petits défauts, notamment lorsque ceux ci sont trés proches d’endom-
magements plus étendus. Dans ce cas, seule une étude ex-situ de la zone
d’irradiation par microscopie a force atomique (AFM) permet réellement
de mettre en évidence tous les dommages. De plus, c’est la seule méthode
qui permet de réaliser une étude quantitative de la morphologie des endom-
magements ainsi créés (largeur, profondeur du crateére,...)
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La figure 2.16 illustre I'importance de ce type de mesure ex-situ dans la
compréhension des mécanismes de I'endommagement laser des matériaux
optiques. En effet, on observe ici un endommagement typique pouvant ap-
paraitre lors de l'irradiation d’'une monocouche de Si0O,. Au niveau de la
zone irradiée, la modification du matériau se traduit, comme attendu, par
I’apparition d’un cratére de taille comparable a celle du faisceau laser in-
cident. Néanmoins, lorsqu’on s’éloigne du centre du cratére, I'image AFM
met également en évidence une modification faible du matériau. Il faut noter
que cette variation de quelques nanométres est difficile & mettre en évidence
par diffusion (probléme de résolution spatiale) et sera trés peu contrastée
en microscopie Nomarski. Cela signifie donc que dans ce cas, seule la me-
sure AFM permet d’avoir réellement une vision d’ensemble du phénomeéne
d’endommagement.

bralure plasma
Az=10 nm
e 2319nm

1159nm

Onm
100um

FiGg. 2.16 — Image par microscopie a force atomique d’un endommagement en
surface d’une monocouche de SiOy déposée sur un substrat de silice

En termes de compréhension des mécanismes physiques mis en jeu, ce type
de dommage peut s’interpréter par une "brilure plasma" du matériau en-
vironnant: Lorsque ’énergie d’irradiation est suffisante, un plasma se crée
dans I'air au niveau du point d’impact puis se détend en surface. L’éléva-
tion locale de température est alors suivie d’une déformation irréversible du
matériau sur une distance pouvant atteindre dix fois la taille du faisceau
laser incident.
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2.4 Exemples de caractérisations de tenue au flux
laser de matériaux optiques

Ce paragraphe a pour vocation d’illustrer ce que peut étre la caractérisa-
tion de la tenue au flux laser de composants optiques. Les résultats présentés ici
s’articulent autour de deux principaux matériaux: la silice amorphe synthétique
(Suprasil) et les cristaux non linéaires de KTP utilisés pour le doublage et le
triplage de fréquence des lasers Nd:YAG.

2.4.1 Cas d’un matériau amorphe: la silice Suprasil
Influence de la zone de test (surface-volume) sur la tenue au flux laser

La figure 2.17 montre la différence de comportement de la silice vis a vis
d’un tir laser (diamétre du faisceau = 8 ym a 1/e?) suivant la localisation de
l'irradiation (face avant, volume, face arriére).

F1G. 2.17 — Morphologies des endommagements laser observées a l’aide d’un mi-
croscope Nomarski a): Face Avant b): Volume c): Face Arriére

Ces différences de morphologie d’endommagement peuvent facilement s’expli-
quer par la configuration spatiale du matériau lors de l'initiation du claquage.

Dans le cas d’une irradiation en face avant (a), le plasma initié dans lair lors
du claquage est confiné dans une zone proche du point d’impact. Par conséquent
I’endommagement ne peut s’étendre que sur quelques dizaines de microns. En
volume (b), 'endommagement s’amorce en un point puis s’étend dans le volume
suivant des zones de rupture aléatoires comme attendu pour matériau amorphe.
En face arriére (c¢), expansion du plasma créé est facilitée puisqu’aucun matériau
ne bloque sa propagation derriére le point d’impact. Cette absence de confine-
ment permet d’éviter les phénoménes d’écrantage et permet donc au dommage
d’évoluer plus facilement.
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Expérimentalement, la figure 2.18 permet de comparer les probabilités d’en-
dommagement en fonction de la fluence d’irradiation obtenues pour la surface et
le volume.

1.0 {
1 surface
0.84 . volume

0.6 1
0.4 1

0.2 1

Probabilité d'endommagement

oo4 LI 83 1.1/ _ _ .
20 40 60 80 100 120 140 160 180

Fluence (J/cm?)

F1G. 2.18 — Comparaison des probabilités d’endommagement obtenues en surface
et en volume (silice Suprasil, \ = 1064 nm, mode 1onl)

Les différences de comportement mises en évidence ici montrent bien que les
processus d’endommagement laser peuvent étre trés différents pour un méme ma-
tériau suivant la zone irradiée. Par conséquent la compréhension des mécanismes
de '’endommagement laser doit passer par une étude dissociée de ces différentes
contributions. Pour cela, I'utilisation de faisceaux laser fortement focalisés est
donc une solution appropriée.

Influence de la longueur d’onde sur la tenue au flux laser

La décroissance du seuil bas d’endommagement avec la longueur d’onde telle
qu’elle a été décrite dans I’étude bibliographique précédente a également été mise
en évidence expérimentalement sur notre banc de mesure de tenue au flux laser. La
figure 2.19 représente ainsi la probabilité d’endommagement mesurée en volume
d’une verre de silice Suprasil & deux longueurs d’onde différentes: 355 nm et 1064
nm.
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F1G. 2.19 — Probabilité d’endommagement en volume a 355 nm et 1064 nm (mode
lonl)

Cette différence de comportement "chromatique" souléve la question de la
nature des centres précurseurs. En d’autres termes, cela revient a se demander
si les mémes centres précurseurs sont a l'origine de I’endommagement laser aux
deux longueurs d’onde. Deux hypothéses peuvent alors émerger:

— Soit les défauts sont identiques et leurs propriétés (en particulier ’absorp-
tion) dépendent fortement de la longueur d’onde.

— Soit les défauts présents dans la matiére ne jouent un roéle que pour certaines
longueurs d’onde et dans ce cas, une étude systématique du composant a
chaque longueur d’onde d’utilisation s’avére nécessaire a la compréhension
globale des mécanismes initiateurs de I’endommagement laser.

2.4.2 Casde cristaux de KTP (origine: Cristal Laser - Nancy)
Morphologie des endommagements

Contrairement a la silice amorphe, les morphologies d’endommagement dans
un cristal de KTP sont peu sensibles a la zone d’irradiation (face avant, volume
ou face arriére). Dans tous les cas, 'endommagement se propage au niveau des
plans cristallins (figure 2.20) qui sont naturellement les zones de propagation des
fractures dans le matériau. Il est d’ailleurs intéressant de comparer la morphologie
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d’endommagement avec 'orientation cristallographique du matériau. Le KTP
posséde une structure cristalline orthorhombique ce qui signifie que les différents
plans font un angle de 90° entre eux. Expérimentalement, on retrouve cet angle
de 90° entre les plans de rupture qui apparaissent lors de 'irradiation laser.

b azb=c
o= E, =7 =90°
a
Systéme
Orthorhombique

100 microns

F1G. 2.20 — Morphologie d’endommagement laser en volume d’un cristal de KTP
(A = 1064 nm, ¢ = 8 um a 1/€e*)

Contrairement au cas des matériaux amorphes, la polarisation du faisceau
laser va jouer un role important dans le processus d’endommagement laser d’un
cristal. Expérimentalement cet effet de la polarisation est évidemment mesurable
sur les courbes de probabilité d’endommagement. Néanmoins, ce type d’étude
n’est pas traité ici. Nous faisons le choix de travailler dans une polarisation don-
née (linéaire) et tous les résultats présentés par la suite sont obtenus dans les
mémes conditions.

Influence de la zone de test (surface-volume)

Au méme titre que pour la silice, il est possible de tester de fagon indépendante
la surface et le volume des cristaux de KTP (figure 2.21). Dans le cas de cristaux
de bonne qualité (croissance cristallographique lente), la tenue au flux mesurée
en surface est inférieure a celle obtenue en volume. Remarquons tout de méme
ici que la différence qui existe entre les seuils bas de la surface (30 J/cm?) et du
volume (70 J/cm?) est similaire & celle que nous avons précédemment mise en
évidence dans le cas de la silice amorphe.
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F1G. 2.21 — Comparaison des probabilités d’endommagement obtenues en surface
et en volume (KTP, X\ = 1064 nm, mode 1onl)

2.5 Conclusion

Le dispositif expérimental présenté ici permet une étude automatisée de la
tenue au flux laser des matériaux optiques. Une détermination précise des en-
dommagements couplée a un controle rigoureux des paramétres de tir lui confére
donc un role central dans I’étude des mécanismes physiques mis en jeu.

Il a ainsi été démontré a travers différents exemples que le banc d’endomma-
gement laser de I'Institut Fresnel permettait:

— (1) d’obtenir des courbes de probabilité d’endommagement représentatives
de la tenue au flux laser des matériaux testés. Ceci est rendu possible no-
tamment grace a un controle rigoureux du faisceau laser a chaque tir (durée
d’impulsion, densité d’énergie effective,...) et & une détection fine du dom-
mage ainsi créé.

— (2) de détecter avec précision les premiéres étapes de ’endommagement la-
ser. Ainsi la comparaison des observations par microscopie optique in-situ et
par un microscope a force atomique permet de mettre en évidence des cor-
rélations entre la morphologie des dommages et les mécanismes physiques
intervenant dans l’'interaction laser-matiére.

— (3) d’étudier séparément l'endommagement laser en surface ou en volume.
Ceci est rendu possible grace a 1'utilisation de faisceaux fortement focalisés
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(diamétre de 'ordre de la dizaine de microns). La visualisation in-situ de la
zone irradiée permet également de séparer les défauts "extrinseques", des
défauts "intrinseéques".
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Chapitre 3

Origine de I'’endommagement laser
dans les matériaux optiques

Dans ce chapitre, nous exploitons les mesures statistiques de tenue
au flux afin de comprendre ’origine du phénoméne d’endommagement
laser dans les matériaux optiques. Grace 4 une modélisation statistique
des courbes de probabilité d’endommagement, nous démontrons ’exis-
tence de centres précurseurs responsables de ’initiation des dommages.
Une étude bibliographique nous permet ensuite de faire un bilan des
connaissances actuelles liées a ’origine et a la nature physico-chimique
de ces défauts. A titre d’exemple, nous étudions expérimentalement le
role du polissage sur la tenue au flux laser de la silice. Nous montrons
en particulier une corrélation entres les impuretés présentes dans ces
liquides de polissage et les défauts initiateurs de ’endommagement en
surface.
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DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

3.1 Validation de ’hypothése des centres précur-
seurs de '’endommagement laser

3.1.1 Cas du matériau optique parfait

Examinons tout d’abord le cas théorique du matériau optique parfait. En
termes d’endommagement laser, cela équivaut a un matériau exempt de tout dé-
faut aussi bien d’un point de vue macroscopique (défauts "extrinséques") qu’a
I’échelle de l'atome (défauts "intrinséques"). Dans ces conditions, I'endomma-
gement du composant est du au claquage diélectrique du matériau (ionisation
d’un atome par le champ électrique incident puis avalanche électronique). Afin
de comprendre comment peut alors s’initier 'endommagement laser, Rubenchik
et al. [36] ont modélisé ce phénoméne physique dans le cas d’une irradiation a
355 nm d’une silice idéale (sans défauts intrinséques):

Pour produire un endommagement macroscopique, I’énergie minimale que ’on
doit apporter par atome au cours de l'irradiation est donc de 'ordre de 1’énergie
d’ionisation des atomes. En particulier, les auteurs considérent que le matériau
est a son seuil d’endommagement lorsque la densité d’électrons libres atteint la
densité critique de plasma (10*'/ecm?). Tl en découle alors une absorption im-
portante de la lumiére laser incidente permettant ainsi de déposer une quantité
d’énergie suffisante au claquage du matériau. En utilisant un modéle de Drude
pour définir la conductivité de la silice, Rubenchik et al. montrent ainsi que dans
le cas d’une irradiation a 355 nm, le seuil de claquage diélectrique du matériau se
situe autour de 150 GV /cm?. Pour une impulsion de 3 ns, cela correspond alors
a une fluence de Pordre de 450 J/cm?.

Expérimentalement, tous les tests de tenue au flux a 355 nm pour le vo-
lume des meilleures silices recensées dans la littérature (voir par exemple les
références [24,29, 33|) donnent des valeurs de seuil bas au moins trente fois plus
faibles. Ce résultat montre que ’endommagement laser tel qu’il est mis en évi-
dence dans la silice en régime nanoseconde est régi non pas par le claquage diélec-
trique du matériau intrinséque mais plutdt par I’évolution thermo-mécanique de
défauts présents dans le composant. Dans ces conditions, on parle généralement
de centres précurseurs de ’endommagement laser .

De plus, dans le cas d’un matériau optique parfait, le claquage diélectrique de-
vrait s’initier de facon aléatoire dans le matériau. Donc en particulier, dés lors que
le champ électromagnétique incident a atteint le seuil de claquage, l'apparition
d’un endommagement sous le spot d’irradiation devient un événement certain.
Ceci devrait se traduire sur la courbe de probabilité d’endommagement par une
fonction "échelon" (figure 3.1). Or, les courbes de probabilité d’endommagement
expérimentales obtenues a ’aide d’un faisceau fortement focalisé sont toutes ca-
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ractérisées par une dispersion des probabilités d’endommagement (figure 3.2).
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Dans le cas de faibles densités de défauts, I'utilisation de faisceaux laser fo-
calisés (diameétre de l'ordre de 10 pm a 1/e?) peut conduire & irradier des zones
dans lesquelles aucun défaut n’est présent. Dans ces conditions, la probabilité
d’endommagement est inférieure & 1. Ce phénoméne de dispersion est donc une
signature de l'existence des centres précurseurs de ’endommagement laser au
niveau desquels s’initie le claquage.

L’approche présentée dans la suite du manuscript se base sur cette hypothése.
A savoir, I'existence dans le matériau de défauts initiateurs de I’endommagement,
laser dont les caractéristiques sont:

— Une taille nanométrique (il est impossible de les détecter par microscopie

optique en fond noir ou en mode Nomarski).

— Une densité faible. C’est a dire une distance moyenne entre défauts su-
périeure a la taille du faisceau d’irradiation (tout au moins en faisceaux
focalisés). Il est donc possible dans ce cas d’irradier des zones exemptes de
tout défaut lors du test statistique.

3.1.2 Un modeéle statistique au service de la compréhension
des phénomeénes d’endommagement laser

Afin d’étudier l'origine de ces centres précurseurs de 'endommagement laser

ainsi que leur évolution lors de l'irradiation du matériau, nous devons étre ca-

pables de les caractériser précisément. Les paramétres pertinents pour la tenue
au flux laser sont:
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— Le seuil d’endommagement des défauts. C’est a dire la fluence au dessus de
laquelle on assistera au claquage du matériau (initié par les centres précur-
seurs).

— Le nombre de défauts par unité de volume ou par unité de surface.

Ces caractéristiques peuvent étre facilement déduites des courbes de probabi-
lité d’endommagement a I’aide des modéles évoqués dans le chapitre 2 au sujet
des lois d’échelle spatiales. Nous décrivons ici briévement les deux modéles déve-
loppés successivement a I'Institut Fresnel (Natoli et al. [29] puis Krol et al. [30])
et utilisés tout au long de ce document pour caractériser les centres précurseurs
de 'endommagement laser.

Introduction

Ces deux modéles sont basés sur 'interaction de défauts isolés avec un faisceau
laser gaussien. Chaque défaut est caractérisé par son propre seuil d’endommage-
ment 7. La densité de défauts, quant a elle, est spécifiée par la fonction g(T), qui
donne le nombre de défauts par unité de volume pouvant initier I’endommage-
ment pour des fluences comprises entre 17" et T+ dT'. Dans ces conditions et pour
une fluence F donnée, le nombre de défauts présents sous le spot d’irradiation et
pouvant conduire a 'endommagement du matériau est donné par:

N(F) = /OFg(T) Vip(F) - dT (3.1)

ou Vp(F) correspond au volume d’irradiation dans lequel la densité d’énergie
est supérieure au seuil de claquage T' (figure 3.3) .

centres précurseurs

g(T)

Densité

»
L

T T+dT  Fluence

Fi1G. 3.3 — Schéma des centres précurseurs de ’endommagement laser dans un
matériau optique

Dans le cas d’un faisceau gaussien, il a été montré que ce volume d’interaction
dépendait de la fluence d’irradiation [3]. L’équation 3.2 donne une expression
analytique de cette quantité.
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4 (wo)? - 2g

Vr(F) = (U? + U — arctanl) (3.2)
F
avecU = T 1 (3.3)

wo et zp représentent classiquement le waist et la distance de Rayleigh du
faisceau laser utilisé.

Dans ces conditions, la probabilité d’endommagement du matériau a une
fluence donnée (équation 3.4) est calculée a partir de la probabilité de présence
d’un défaut sous le spot d’irradiation.

P(F)=1—exp(—N(F)) (3.4)

Comme nous pouvons le voir & partir de cette équation, la probabilité d’en-
dommagement du matériau a une fluence donnée dépend donc essentiellement de
la densité des défauts pouvant initier un endommagement a cette fluence.
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F1G. 3.4 — Distribution unique de dé- FiGg. 3.5 — Distribution gaussienne
fauts ayant un seuil d’endommage- de défauts autour du seuil d’endom-
ment Ty magement Ty

Modéle dégénéré
C’est le modéle le plus simple. Il est basé sur I’hypothése selon laquelle, tous
les défauts d’une méme classe initient 'endommagement a une fluence donnée
(figure 3.4). Ici la fonction g(7") est représentée par un dirac centré en 7' = T.
Dans ces conditions le nombre de défauts N(F) est simplement donné par:
N(F)=d-Vp(F) (3.5)

ou d représente la densité de défauts dans le matériau.
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Ainsi, la loi de probabilité d’endommagement s’exprime de la fagon suivante:
F<Ty,,P=0 (3.6)

4m(wo)?2r
3

L’ajustement de ce modéle aux courbes expérimentales de probabilité d’en-
dommagement permet donc d’avoir accés au seuil de claquage de ces défauts (Tp)
ainsi qu’a leur densité (d).

La validation expérimentale de ce modéle a été réalisée a I’aide de liquides
calibrés [3,29]. Notons que le choix de ce type d’échantillons se justifie par la
possibilité de modifier & volonté les densités de défauts initiateurs en effectuant
des mélanges entre deux échantillons parfaitement connus (eau non-purifiée et
eau déionisée).

F>Ty,P(F)=1-—exp|[— (U? + U — arctanU)] (3.7)

Modéle Gaussien

Ici ’hypothése d’un seuil unique de claquage n’est plus valide. Nous supposons
plutot que le seuil d’endommagement est distribué suivant une loi gaussienne
centrée en T' = T (figure 3.5). Dans ces conditions la fonction ¢(7") prend la
forme suivante:

9(T) = AT_L\/%GXP —% (%) (3.8)
avec, /OOO g(T)dT =d (3.9)

Dans le cas des centres précurseurs présents en volume, les expressions du
nombre de défauts et de la probabilité d’endommagement sont données respecti-
vement par les équations 3.10 and 3.11.

d F 1(T-T)\°
W= o[£ ()
\/%-AT/O 2\ &f

d F 1 (T -1,
P(F)—l—exp{m/o eXp[—§< ATO)

2

Ve(F)dT  (3.10)

V()T (3.11)

L’ajustement de ce modéle aux points expérimentaux permet d’avoir acceés a
la densité moyenne de défauts présents dans le matériau, mais également dans ce
cas, a la distribution du seuil d’endommagement des défauts considérés (valeur
moyenne, écart-type).
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Ici aussi, il serait intéressant de valider ce modéle théorique a ’aide de liquides
calibrés. Pour cela, nous pouvons envisager d’utiliser des liquides contenant des
particules (métalliques ou diélectriques) de taille micrométrique et réparties a

facon suivant différents profils.

Pertinence de ces modéles

L’utilisation des ces deux modéles dans le but de caractériser les centres pré-
curseurs de 'endommagement laser nécessite que 1’on s’attarde sur la pertinence
physique des hypothéses utilisées. Deux points doivent étre mis en avant:

— Dans le modéle dégénéré, le défaut ne peut étre caractérisé que par un
seuil unique d’endommagement. Or cette hypothése est physiquement in-
suffisante. En effet si on considére un type de défauts donné, par exemple
des particules abrasives de CeOx (utilisées lors du polissage), il est illusoire
de penser que toutes ont exactement les mémes caractéristiques. En réalité,
la taille exacte de ces particules est distribuée autour d’une valeur moyenne
( dy = Ad ). Par conséquent cette dispersion de taille doit également se
retrouver dans les seuils d’endommagement (7p £ AT). Le modéle gaussien
permet donc de prendre en compte cette distribution réelle. Expérimen-
talement, il existe des cas d’ajustement théorique pour lesquels le modéle
dégénéré ne permet pas de converger vers une solution satisfaisante (figures

3.6 et 3.7).
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FiG. 3.6 — Ajustement théorique a
l'aide du modeéle dégénéré
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FiG. 3.7 — Ajustement théorique a
l’aide du modéle gaussien

— A contrario, l'utilisation du modéle gaussien, ne doit en aucun cas cacher
d’autres réalités physiques. Ainsi, l'ajustement des points expérimentaux a
I'aide de distributions trop larges (AT supérieur a quelques J/cm?) peut
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masquer ’existence de plusieurs défauts différents avec des seuils d’endom-
magement proches et des distributions étroites. La figure 3.8 est une illustra-
tion théorique de ce probléme. Il est possible d’obtenir des courbes de pro-
babilité d’endommagement relativement similaires avec des distributions de
défauts totalement différentes. Dans ces conditions, il vaudra mieux consi-
dérer plusieurs défauts plutét qu’un seul trés dispersé car cette seconde
hypothése s’avére physiquement moins probable.
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F1G. 3.8 — Influence de la répartition de défauts sur la courbe de probabilité d’en-
dommagement

3.1.3 Mise en évidence expérimentale par méthode globale:
Morphologie des endommagements

Les valeurs relativement faibles de seuil de claquage par rapport au matériau
parfait ainsi que la dispersion des courbes de probabilité d’endommagement sont
donc, comme nous venons de le voir, deux signatures de I'implication de centres
précurseurs dans les mécanismes d’endommagement laser des matériaux optiques.
Néanmoins, nous verrons au chapitre 4 qu’aucune méthode non destructive ne
permet pour l'instant de mettre en évidence tous ces défauts nanométriques et
de les corréler a I’endommagement laser. Nous allons par contre décrire ici une
expérience destructive permettant de mettre en évidence ces centres précurseurs
a partir des morphologies des endommagements qu’ils initient.
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L’expérience consiste a irradier une monocouche de silice obtenue par méthode
sol-gel & laide d’un faisceau laser IR de grande dimension (environ 600 pm a
1/e?). Avant tir laser, des images obtenues en microscopie optique ainsi qu’en
microscopie a force atomique permettent de s’assurer que la surface du composant
ne présente aucun défaut "extrinséque" capable d’initier un endommagement lors
de l'irradiation.

FiGg. 3.9 — Endommagement d’une couche mince de silice apres irradiation en
large faisceau

La morphologie de la surface aprés tir (figure 3.9) permet néanmoins de mettre
en évidence des cratéres. Nous avons donc ici une preuve directe de l'existence
de ces centres initiateurs de '’endommagement laser invisibles en microscopie
classique. On parle alors de défauts nanométriques intrinséques au matériau.
En effet le claquage n’apparait pas de facon aléatoire (ce qui serait le cas pour
un claquage diélectrique) mais plutot de fagon localisé au niveau de ces zones
fragilisées. Une étude rapide de la morphologie de la surface irradiée montre que
ces zones sur lesquelles s’initient ces endommagements ont une densité surfacique
de Pordre de 5.10% /mm?.

Paralléelement, nous avons procédé a la mesure statistique de la probabilité
d’endommagement de cette méme surface a I'aide d’un faisceau de petite taille
(10um & 1/€?) afin de déterminer précisément a l'aide du modeéle précédent la
densité ainsi que le seuil de claquage des défauts présents dans la couche de si-
lice (figure 3.10). L’ajustement de cette courbe de probabilité d’endommagement
donne une répartition de défauts comparable & ce que nous mettons en évidence
lors de l'irradiation en faisceau large (densité de défauts ~ 6.10% déf/mm?). Par
conséquent, les cratéres révélés figure 3.9 peuvent étre assimilés a une signature
aprés claquage des défauts initiateurs de I’endommagement laser du matériau.
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Fi1G. 3.10 — Probabilité d’endommagement mesurée en faisceau focalisé (106/
nm,p = 12 pm a 1/e*, mode 1oni)

3.1.4 Mise en évidence expérimentale par méthode statis-
tique: Effet de la taille du spot d’irradiation

La probabilité de rencontrer un défaut initiateur augmente avec la taille du
volume d’irradiation. Cela signifie que pour des fluences supérieures au seuil d’en-
dommagement, la courbe doit tendre vers un échelon avec 'augmentation de la
taille du faisceau laser de test. D'un point de vue expérimental, nous avons mis
en évidence ce phénoméne dans le cas d’endommagements réalisés sur une lame
de silice et sur un cristal de KDP a 355 nm. Les courbes de probabilité d’en-
dommagement sont obtenues suivant une procédure de type 1:1 pour différentes
tailles de spot et ’ajustement théorique de ces points expérimentaux est réalisé
a 'aide du modéle statistique gaussien développé précédemment.

— Cas de la silice

La figure 3.11 montre ’évolution de la probabilité d’endommagement pour
trois tailles de spot différentes (respectivement 22, 45 et 95 um a 1/e?). Nous
faisons le choix de limiter cette étude paramétrique a un spot d’irradiation
de 95 um a 1/e? pour deux raisons précises:

1. L’augmentation de la taille du faisceau d’irradiation est suivie d’une
augmentation de sa profondeur de champ. Or dans la configuration
utilisée (cf. chapitre 2) ceci risque d’endommager le microscope situé
juste derriére I’échantillon et utilisé pour la détection des endomma-
gements.
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Fi1G. 3.11 — Effet de la taille du spot d’irradiation sur les courbes de probabilité
d’endommagement (Silice, Face Arriére, A\ = 355 nm, mode 1onl)

2. Afin d’obtenir une fluence donnée, 'augmentation de la taille du fais-
ceau incident est accompagnée d’une augmentation de la puissance
créte de 'impulsion. Etant donné que les endommagements se font en
face arriére, nous devons donc toujours travailler avec des puissances
inférieures a la puissance critique d’autofocalisation dans la silice afin
de ne pas biaiser les résultats de mesures d’énergie. Une description
plus fine de ce probléme est réalisée dans I’étude bibliographique du
paragraphe 3.2.3.

Comme attendu, la pente de la courbe augmente avec la taille de spot. Dans
le cas "95 um", nous avons presque atteint 1’échelon pour lequel il y a tou-
jours au moins un défaut sous le spot d’irradiation. De plus, I'ajustement
théorique nous permet, pour chaque courbe, de déduire la répartition des
défauts a l'origine de '’endommagement. Ici, nous pouvons vérifier que ce
sont les mémes défauts qui sont mis en évidence dans les trois expériences.
Les écarts qui apparaissent entre les distributions ne sont pas significatifs
d’autant plus que les endommagements se font en face arriére. En effet, une
contamination de la surface peut se produire au cours de I’étude et ainsi mo-
difier faiblement les courbes de probabilités d’endommagement d’un test a
Iautre. Ce probléme peut étre contourné en réalisant le méme type d’étude
en volume du matériau. Dans le cas de la silice ceci est impossible car les
surfaces possédent un seuil de claquage plus bas et s’endommagent donc
prioritairement lors d’une irradiation en faisceau étendu. Par contre dans
le cas d’un cristal de KDP obtenu par croissance rapide, I’étude est rendue
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possible puisque c’est le volume qui s’endommage en premier.

— Cas du KDP

Dans le cas du cristal de KDP, I’évolution de la probabilité d’endommage-
ment en volume en fonction de la taille du spot d’irradiation valide égale-
ment ’hypothése des centres précurseurs de I'endommagement laser (figure
3.12). D’une part, les défauts mis en évidence sont rigoureusement iden-
tiques et d’autre part, la probabilité de trouver un de ces centres précur-
seurs augmente bien avec la taille de la zone testée.
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F1G. 3.12 — Effet de la taille du spot d’irradiation sur les courbes de probabilité
d’endommagement (KDP, Volume, A = 355 nm)

Cette similitude de comportement montre donc que dans les deux cas, le cla-
quage s’initie toujours au niveau de centres précurseurs présents dans le matériau.
En terme de tenue au flux, ces deux résultats montrent tout de méme des dif-
férences entre la silice et le KDP. En particulier, les défauts révélés a la méme
longueur d’onde (A = 355 nm) présentent des seuils et des distributions de seuil
différents selon le matériau. Cela signifie donc que, méme si le processus est iden-
tique (initiation ’endommagement par des centres précurseurs), les défauts quant
a eux, restent de nature différente suivant le matériau.
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3.2 [Etat de P’art sur 'origine des centres précur-
seurs de I’endommagement laser sous irradia-
tion unique

La compréhension et la maitrise des mécanismes de ’endommagement laser
dans les matériaux optiques sont fortement liées a la connaissance des défauts
précurseurs du claquage. C’est pourquoi, nous dressons ici un état de l'art sur
I’origine supposée des centres précurseurs de I’endommagement laser. Nous évo-
quons, par exemple les défauts liés a la structure du matériau. Ce probléme est
traité tout d’abord a I’échelle macroscopique (rayures, craquelures, ...) puis a
’échelle de 1'atome (centres colorés, ...). Les impuretés et autres contaminants
de taille nanométrique pouvant s’insérer dans le matériau au cours de sa fabrica-
tion ou durant son utilisation sont également étudiés. Finalement, nous montrons
que I'endommagement laser des matériaux optiques sous irradiation unique peut
également s’initier & travers des effets non linéaires intrinséques au matériau.

3.2.1 Défauts de structure du matériau
Défauts macroscopiques

La présence d’'inhomogénéités de structure dans les matériaux optiques peut
entrainer des augmentations locales du champ électrique incident. Ces sur-intensifications
du champ permettent alors de favoriser les mécanismes d’avalanche électronique
et donc le claquage diélectrique du matériau dans cette zone.

Bloembergen est 'un des premiers a avoir quantifié ce phénomeéne [37]. Ainsi
selon ses travaux publiés en 1973, la présence de rayures en surface du matériau,
ou de bulles d’air en volume peuvent engendrer une élévation locale de 'intensité
du champ électrique d'un facteur de 2 & 1000 suivant la géométrie des défauts
considérés. Ces inhomogénéités de structure pourraient apparaitre lors de la fa-
brication des optiques en particulier durant les étapes de découpe et de polissage.
Par exemple, des travaux expérimentaux visant a corréler 1’existence de rayures
micrométriques avec ’endommagement de la silice & 355 nm ont été publiés en
1998 par Salleo et al. [38]. Nous pouvons enfin citer les travaux en cours de
réalisation au CEA/CESTA pour étudier 'influence de la forme de rayures mi-
croniques réalisées par indentation en face avant de lames de silice sur I’apparition
d’endommagements en face arriére [39].

Défauts structurels absorbants induits sous flux

D’un point de vue microscopique, I’existence de zones dont la structure ato-
mique et électronique est modifiée peut également avoir une influence sur la tenue
au flux laser des composants optiques. En particulier, Skuja et al. [40] effectuent
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une revue de tous les défauts structurels (centres colorés) pouvant exister dans la
silice et associent a chacun d’entre eux, le domaine spectral dans lequel ils pré-
sentent un fort pic d’absorption. La figure 3.13 représente ces différentes bandes
d’absorption et les relie aux longueurs d’onde des lasers de puissance usuels.

nm 4 4 1. Fluoride groups =Si-F
F,=> oo 2. Hydride groups =Si-H
3. Chloride groups =Si-Cl
- 4. Oxygen vacancy (SiODC(1))
s o5 200 = 5. Hydroxyl groups =5i-O-H
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8. Peroxy radicals =Si-0-O°
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Fi1G. 3.13 — Principales bandes d’absorption de la silice synthétique et leur corres-
pondance avec les lasers de puissance usuels (tiré des travauz de Skugja et al [40])

Dans ces conditions, ’absorption du rayonnement électromagnétique incident
peut engendrer de fortes contraintes thermo-mécaniques au niveau de ces défauts
et donc augmenter la possibilité de claquage du matériau. La durée de vie de
ces défauts a été caractérisée notamment par des mesures de fluorescence [41].
Ces défauts restent présents dans le matériau pendant quelques millisecondes
suivant I'irradiation laser [42,43]. Néanmoins dans certaines conditions de tests
(en particulier en fonction de la température ou du type de matériau), il est
possible de mettre en évidence des centres colorés stables dans le temps [42,44,45].
Ces centres précurseurs induits par irradiation jouent donc un réle important lors
d’une sollicitation du matériau en tirs répétés (chapitre 6).

3.2.2 Contaminants issus de la fabrication et de ’'utilisa-
tion des optiques

Les résidus de polissage et de découpe des optiques

Une étude récente publiée en 2004 par Gallais et al. [34] tente de remonter
aux caractéristiques réelles des défauts mis en cause dans le phénoméne d’en-
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dommagement laser. Dans I’hypothése ou le claquage du matériau est induit
par absorption localisée, ces travaux permettent de donner une estimation de la
taille critique et de 'indice complexe de ces centres précurseurs de 'endommage-
ment laser. Ainsi dans le cas de défauts métalliques fortement absorbants, notons
qu'une inclusion de 10 nm suffit pour initier I'’endommagement alors que dans le
cas diélectrique des inclusions de plus de 100 nm sont nécessaires. D’autres études
mettent également en avant I’hypothése d’inclusions absorbantes pouvant se dé-
poser en surface lors de la fabrication du composant optique |36,37]. Les contami-
nants métalliques peuvent provenir directement des outils utilisés pour la découpe
du verre alors que la présence de défauts diélectriques serait la conséquence de
I'utilisation d’éléments abrasifs plus ou moins fins lors du polissage. Ce dépot de
contaminants est facilité par ’existence en surface de micro-craquelures engen-
drées par les contraintes mécaniques qui s’appliquent lors des premiéres étapes
de polissage (abrasion "grossiére") [46]. De nombreux travaux [47, 48] décrivent
des expériences de mesure de I’épaisseur de cette zone contaminée sur des lames
de silice (appelée "couche de passage"). L’ensemble des données bibliographiques
fournissent des valeurs allant de 1 a 100 pum. Cette dispersion s’explique essen-
tiellement par 1'utilisation de procédés de polissage différents d’une expérience a
lautre. L’étude physico-chimique de la surface d’une lame de silice superpolie par
SIMS (Secondary Ton Mass Spectroscopy) permet de mettre en évidence de fagon
trés précise une couche de contamination d’environ 60 nm [49]. Cette couche de
passage contient des contaminants issus des outils de découpe (Cu, Al)) et des
liquides utilisés pour le polissage de la surface (CeOx, SiOs).

Les mécanismes d’endommagement liés a ces particules absorbantes font 1’ob-
jet d’études théoriques détaillées depuis plusieurs années. Hopper et al. |[50] furent
les premiers a calculer 1’élévation locale de température due a une inclusion mé-
tallique soumise a une irradiation laser nanoseconde. Depuis, différentes équipes
travaillent sur le sujet afin de déduire précisément les mécanismes mis en jeu
lors de l'irradiation. Nous pouvons citer entre autres les travaux effectués aux
Etats-Unis par Rubenchik et al. [36] ou encore les études menées en France par le
CEA/DAM en collaboration avec I'Institut Fresnel [51-53]. Dans ce dernier cas,
il s’agit de comprendre les mécanismes réels de ’endommagement & partir d’in-
clusions modéles de quelques dizaines de nanométres de diameétre. Cette étude
fera 'objet d’une présentation détaillée au chapitre 5.

Contaminants métalliques et organiques présents sur la surface des
optiques

Dans le cas des composants dans les lasers de puissance, le vieillissement
ainsi que l'effet de ’environnement lui-méme peuvent engendrer une pollution
des surfaces optiques en cours d’utilisation. Les contaminants, de taille micro-

63



3.2. ETAT DE L’ART SUR L’ORIGINE DES CENTRES PRECURSEURS
DE ’ENDOMMAGEMENT LASER SOUS IRRADIATION UNIQUE

meétrique, peuvent conduire a 'endommagement laser du matériau. Différents
types de contaminants peuvent apparaitre. Citons entre autres, les particules
métalliques provenant de la structure mécanique du laser ou encore les particules
organiques issues de ’atmosphére environnante.

En ce qui concerne les contaminants métalliques, de nombreux travaux sur
le sujet ont permis de confirmer I'influence de ces défauts microniques dans I'en-
dommagement des matériaux. Généralement ces défauts fortement absorbants
contribuent au claquage du composant optique par 'intermédiaire de processus
thermiques [54]. Néanmoins, dans certains cas, il est possible d’envisager un en-
dommagement suivant un processus de claquage diélectrique. Le calcul rigoureux
du champ électromagnétique au voisinage de défauts modéles (particules métal-
liques de 10 a 250 pm) montre en particulier que la présence de ces défauts en
face avant, peut engendrer une sur-intensification du champ électrique (x 1.5) en
face arriére [55,56] et par conséquent un claquage du matériau a ce niveau.

Notons enfin que la présence de contaminants organiques peut également faire
chuter la tenue au flux des composants optiques [57,58|.

Défauts de croissance dans les couches minces optiques: exemple des
Nodules

Les nodules sont des défauts de croissance des couches minces. Ils sont le plus
souvent initiés par la présence de défauts sur la surface du substrat au moment
du dépot. Ces impuretés peuvent étre des résidus de polissage ou des contami-
nants de surface issus de la préparation du substrat (nettoyage). Des agrégats
projetés a partir de la cible durant le dépot peuvent également jouer le role de
précurseurs. Le recouvrement de ces défauts par des couches successives entraine
une déformation visible de la surface. La figure 3.14 tirée des travaux de thése
de M. Poulingue [59] montre la coupe SEM (Scanning Electron Microscopy) d’un
nodule présent dans un empilement de type "H fOy/Si0,".

De nombreux travaux [60,61] ont mis en évidence le role de ces nodules dans
I’endommagement laser des couches diélectriques. De part les contraintes thermo-
mécaniques pouvant exister au niveau du défaut lors de l'irradiation, le nodule
peut étre éjecté. A forte fluence, la formation d’un cratére peut également étre
suivie d’une brilure plasma de la couche diélectrique environnante. Ceci constitue
alors une amorce possible a la croissance de 'endommagement sous irradiations
multiples.
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FiG. 3.14 — Nodule observé par microscopie électronique (miroir de type

Hf0,/Si0,)

3.2.3 Effet d’autofocalisation dans les matériaux optiques

Ce dernier paragraphe bibliographique ne traite pas de défauts précurseurs de
I’endommagement laser. Il s’agit ici simplement de discuter du role possible des
phénomeénes d’optique non linéaire dans le processus d’endommagement laser du
matériau. En effet, dans le cas d’optiques épaisses, il est possible de mettre en
évidence, un endommagement continu a partir d’'une zone donnée du volume et
ceci jusqu’en face arriére (figure 3.15).

Silica

' L
%\Ie?r normal 6 s
incidence L ...l_"_m__“.

Rear surface

Beam direction

F1G. 3.15 — Observation d’un endommagement de type "filament" dans une lame
de silice épaisse (image tirée de [62])

Cette filamentation est le résultat d’'une phénoméne d’autofocalisation du fais-
ceau laser incident en volume du matériau [62]. Dans le cas d’une impulsion laser
de puissance créte élevée, il y a formation d’une lentille d’indice dans la silice
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et par conséquent une focalisation supplémentaire du faisceau. Dans ces condi-
tions, la fluence d’irradiation peut dépasser localement le seuil de claquage. Il est
donc important que ’expérimentateur prenne en compte ce phénomeéne lors de
la détermination des caractéristiques nominales de I’irradiation.

La simulation de I'interaction d’un faisceau laser gaussien avec un milieu pré-
sentant un indice de réfraction non linéaire permet de définir la puissance critique
nécessaire a 'apparition de l'effet Kerr [63]:

c\?
32120,
Notons ici, que ce phénoméne est difficilement prévisible car I’énergie du fais-
ceau laser incident est mesurée en amont du composant optique. Dans notre cas,
nous veillerons donc & ne jamais dépasser cette puissance critique. LLe phénomeéne
d’autofocalisation pourra ainsi étre négligé. Dans I’ensemble de nos mesures, cela
revient a considerer que les valeurs de fluences mesurées en amont des composants
a tester sont applicables aussi bien en face avant, en volume et en face arriére.
Dans le cas ou les conditions d’autofocalisation seraient atteintes, des études
théoriques menées par Soileau et al. [64] puis Klein [65] permettent de définir les
corrections a apporter pour tenir compte de ce phénomeéne. La connaissance de la
fluence d’irradiation en tout point du matériau permet alors d’éviter I’apparition
d’endommagements par filamentation.

(3.12)

3.3 Influence du polissage sur la tenue au flux la-
ser des composants optiques

Le travail présenté ici est le fruit d’une collaboration avec la Société Euro-
péenne des Systémes Optiques (SESO - Aix en Provence) dans le but de réaliser
des composants en silice présentant une haute tenue au flux 4 355 nm.

3.3.1 Introduction

Les procédés de polissage actuels permettent de conférer aux optiques traitées
de trés hautes qualités surfaciques. Ainsi, les techniques dites de "superpoli"
permettent aujourd’hui d’atteindre des rugosités de l'ordre de 0.1 nm dans le cas
des lames de silice. Or les spécifications de plus en plus drastiques des composants
optiques pour les lasers de puissance nécessitent un développement continuel de
nouveaux procédés de polissage.

La figure 3.16 est un exemple de courbes de probabilité d’endommagement
laser mesurées a 355 nm en surface de deux lames de silice Suprasil polies suivant
des procédés différents.

Des différences importantes de tenue au flux laser suivant le procédé de polis-
sage utilisé apparaissent ici. Par exemple, dans le cas d’une irradiation a 35 J/cm?,
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Fi1G. 3.16 — Influence du procédé de polissage sur la tenue au flux laser d’une
silice "superpolie”

l'optique polie suivant le procédé N°1 s’endommage pour chaque tir (p=1) alors
celle obtenue avec le procédé N°2 ne s’endommage qu’une fois sur deux (p=0.5).

Ce résultat préliminaire montre donc clairement 'influence du procédé de po-
lissage sur la tenue au flux laser des composants optiques. Nous pouvons supposer
que le choix du procédé de polissage influe sur la nature physico-chimique, la taille
ainsi que sur la quantité des centres précurseurs responsables de I’endommage-
ment laser en surface.

3.3.2 Description des procédés de polissage

Les outils utilisés pour la découpe des lames de silice ainsi que les feutres
en rotation utilisés pour I’abrasion grossiére de la surface (douci et rodage) en-
gendrent des contraintes mécaniques importantes au niveau des surfaces. D’un
point de vue macroscopique, ceci se traduit par ’apparition de craquelures sur
une épaisseur de l'ordre d’'une dizaine de microns (figure 3.17).

it R o B t AR S

Fi1G. 3.17 — Schéma des craquelures pouvant exister en surface des lames de silice
"brutes”
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Les techniques de polissage permettent donc de rendre cette surface la plus
plane et la plus homogéne possible. Pour cela différentes étapes sont nécessaires:

— (1): La rugosité de surface est diminuée a l'aide de particules abrasives
en suspension dans un liquide. Les tailles varient de quelques centaines
de microns pour les premiéres étapes jusqu’a quelques nanométres pour
I'ultime passage nécessaire a I’obtention d’une surface superpolie.

— (2): Les craquelures de surface sont "colmatées" a ’aide de produits appro-
priés afin de rendre le matériau le plus homogéne possible.

— (3): Finalement, les produits en excés présents sur la surface sont éliminés
durant une étape de nettoyage.

Dans le cas des particules abrasives de grosse taille utilisées au début du
processus, nous pouvons aisément penser qu’elles ne peuvent en aucun cas étre
piégées dans les craquelures dont la dimension ne dépasse pas quelques microns.
Par conséquent, ces contaminants ne peuvent pas étre considérés comme des
précurseurs potentiels de ’endommagement laser. Par contre, lors des étapes
finales de colmatage, d’abrasion fine et de nettoyage de la surface, les particules
de taille nanométrique peuvent, quant a elles, facilement aller se nicher dans
ces craquelures. On assiste alors a ’apparition d’une zone surfacique fragilisée
appelée "couche de passage" et contenant des impuretés susceptibles d’engendrer
le claquage du matériau au cours d’une irradiation laser (figure 3.18).

"couche de passage”

F1G. 3.18 — Schéma de la surface d’une lame de silice apres polissage

Cette hypothése est confortée par ’observation aprés des irradiations répé-
tées de la surface d’une silice superpolie. La figure 3.19 illustre la qualité de la
surface loin du dommage induit par le faisceau laser. L’onde de choc créée lors de
Iirradiation permet d’éliminer partiellement cette "couche de passage" et donc
de révéler ces rayures présentes en surface (image Nomarski). L’étude par micro-
scopie a force atomique permet également de mettre en évidence des clusters de
matiére.

Au regard de I’ensemble de ces données, nous avons caractérisé la tenue au flux
laser des différentes solutions utilisées par les polisseurs et corrélé ces résultats a
la tenue au flux des surfaces optiques associées.
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F1G. 3.19 — Images obtenues en microscopie optique et a force atomique de cra-
quelures révélées en surface lors d’une irradiation laser

3.3.3 Caractérisation des particules présentes dans les li-
quides de polissage

L’endommagement laser dans les liquides est un phénoméne peu connu mais
toutefois utilisé dans divers applications. Nous pouvons citer par exemple la
spectroscopie [66] ou encore la mesure de concentration d’impuretés dans les
liquides [35,67]. Ici, nous allons utiliser cette méthode dans le but d’associer aux
particules en suspension dans les liquides de polissage un seuil de claquage sous
irradiation laser [29].

Expérimentalement, l'irradiation provoque une absorption puis un claquage
caractérisé par I’apparition simultanée d’un plasma et d’une onde acoustique [68|.
Pour des raisons pratiques, la détection de 'endommagement est ici effectuée
grace a 'onde acoustique. Pour cela, un microphone est placé au-dessus d’une
éprouvette en quartz contenant le liquide a tester (cf. chapitre 2). Dans ces condi-
tions, il est possible d’obtenir au méme titre que pour les substrats optiques une
courbe de probabilité d’endommagement en fonction de la fluence d’irradiation.
Le modéle statistique peut également étre appliqué, ce qui permet de définir pour
chaque type d'impureté mis en évidence un seuil de claquage ainsi qu'une densité
caractéristique (figure 3.20).

Les ruptures de pentes observées figure 3.20 mettent en évidence la présence
de trois types d’'impuretés différents. Leurs caractéristiques sont résumées dans
le tableau 3.1.

69



3.3. INFLUENCE DU POLISSAGE SUR LA TENUE AU FLUX LASER
DES COMPOSANTS OPTIQUES

1.0 1

0.8

0.6 1

0.4

0.2 1

Probabilité d'endommagement

0.04— —r rr1r 1 rr1r-rT1r+71T 1T 7T1T 1
0O 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Fluence (J/cm?)

F1G. 3.20 — Courbe de probabilité d’endommagement mesurée a 355 nm dans un
liquide de polissage

Seuil de claquage (J/cm?) | Densité relative (def/mm?)
défaut "1" 18 8.107
défaut "2" 40 5.103
défaut "3" 89 6.10*

TAB. 3.1 — Caractéristiques des impuretés détectées par endommagement laser

Afin de se mettre dans des conditions favorables aux tests d’endommagement
laser, les liquides utilisés lors du polissage sont dilués a 1’aide d’eau déionisée.
La densité définie précédemment (tableau 3.1) n’a donc aucune valeur réelle.
Cependant, la connaissance des proportions de dilution permet, si on le désire,
de remonter a la densité réelle d’impuretés. Dans notre cas, seul le seuil bas de
claquage apporte des renseignements utiles a la compréhension des phénoménes
mis en jeu.

La figure 3.21 regroupe les seuils de claquage des différentes impuretés détec-
tées & 355 nm dans les liquides de polissage utilisés en routine par les polisseurs.
Pour chaque liquide, la présence d’un type d’impuretés est symbolisée par une
barre dont la hauteur équivaut au seuil d’endommagement laser.

Des mesures similaires effectuées sur ’eau déionisée (liquide de dilution utilisé
dans cette expérience) mettent en évidence 'existence de deux races de défauts
avec des seuils de claquage respectivement de 120 et 150 J/cm?. Dans ces condi-
tions, nous pouvons assurer que les résultats obtenus sur les liquides de polissage
ne sont pas masqués par les impuretés pouvant exister dans le liquide de dilu-
tion. Par conséquent ces résultats sont représentatifs du claquage des particules en
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Fi1G. 3.21 — Seuils de claquage mesurés a 355 nm pour les différentes impuretés
en suspension dans les liquides de polissage

suspension présentes dans les liquides utilisés au cours du processus de polissage.

3.3.4 Corrélation entre les précurseurs de I’endommage-
ment laser en surface de lames de silice et les impu-
retés présentes dans les liquides de polissage associés

Parallélement a 1I’étude précédente, nous avons mesuré la tenue au flux laser
a 355 nm des surfaces des lames de silice polies a 'aide de ces différente solu-
tions. Les résultats obtenus sur des échantillons superpolis issus de deux procédés
différents sont présentés figure 3.22.

Nous avons ici I’exemple de I'influence des procédés de polissage sur la tenue
au flux laser des optiques. La connaissance des liquides de polissage utilisés pour
chacun des procédés nous permet d’effectuer une corrélation entre les défauts qui
initient le claquage en surface de ces lames de silice et les impuretés présentes
en suspension dans les liquides de polissage associés. Pour effectuer cette compa-
raison, nous faisons, de plus, 'hypothése forte que le comportement d’un centre
précurseur de 'endommagement laser ne dépend pas du milieu dans lequel il se
trouve. En d’autres termes, cela signifie qu'un précurseur aura le méme seuil de
claquage vis a vis de l'irradiation laser qu’il soit dans une matrice d’eau ou de
silice. Dans ces conditions, il est alors possible d’effectuer une corrélation en se
basant sur les seuils de claquage de chacun des défauts mis en évidence.

Le tableau 3.2 détaille les liquides utilisés lors des trois derniéres étapes de
chacun des deux procédés étudiés ici.
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Fi1G. 3.22 — Courbes de probabilité d’endommagements obtenues a 355 nm en
surface de deux lames de silice polies a l'aide des liquides analysées

Liquides utilisés
Substrat N°1 3etd
Substrat N°2 1,4et b

TAB. 3.2 — Liquides utilisés lors des trois dernieres étapes du polissage

— Pour les deux échantillons de silice testés, le seuil bas d’endommagement
est similaire (20 J/cm?). Cette valeur correspond au seuil de claquage de
I'impureté la plus pénalisante détectée dans les liquides de polissage associés
(liquide N°5). Ce liquide étant utilisé dans les deux procédés de polissage
étudiés ici, nous pouvons facilement envisager que son retrait au profit d’un
autre produit moins pénalisant pour la tenue au flux laser, pourrait amélio-
rer de facon significative le seuil bas d’endommagement des optiques ainsi
polies. Malheureusement, nous n’avons pas encore de retour d’expérience a
ce niveau.

— Le second type de précurseur mis en évidence sur les optiques difféere d’un
substrat a I’autre. Ce résultat est cohérent avec le fait que, outre le liquide
N°5, les deux composants n’ont pas été en contact avec les mémes liquides
de polissage. Dans le cas du substrat N°2, il est possible de corréler ce
second précurseur (LIDT = 50 J/cm?) avec un type d’impuretés présent
dans le liquide N°4 qui a également un seuil de claquage autour de 50 .J/cm?.

— En ce qui concerne le substrat N°1, le second défaut mis en évidence ne
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peut pas étre corrélé. Dans ce cas, il est possible que le défaut soit la consé-
quence d’une contamination extérieure pendant ou apreés le polissage. Seules
des analyses chimiques ou de structure du matériau pourraient nous rensei-
gner sur la nature de ce précurseur de I’endommagement laser.

La figure 3.23 résume la corrélation pouvant étre proposée entre les précur-
seurs de I’endommagement laser & 355 nm en surface des verres de silice superpolis
et les impuretés en suspension présentes dans les liquides de polissage associés.
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F1G. 3.23 — Corrélation entre les précurseurs de ’endommagement laser en sur-
face de verres de silice et impuretés présentes dans les liquides de polissage asso-
Ciés

3.4 Conclusion

[’endommagement laser des matériaux optiques est le résultat d'un enchai-
nement de différents phénoménes physiques pouvant apparaitre lors de l'inter-
action laser-matiére. Le claquage diélectrique est le mécanisme fondamental de
I’endommagement du matériau parfait. Cependant, les faibles seuils de claquage
observés expérimentalement indiquent que le phénoméne s’initie sur des zones
fragilisées du matériau. Le couplage d’'une métrologie fine de I'endommagement
laser et d’'un modéle statistique approprié nous a permis dans ce travail de vali-
der I’hypothése des centres précurseurs de I’endommagement laser dans différents
matériaux (KDP, silice massive et en couche mince), notamment en étudiant I'in-
fluence du diamétre du faisceau d’irradiation sur la tenue au flux.

L’état de 'art présenté dans ce chapitre a clairement montré que l'origine et
la nature physico-chimique de ces défauts pouvaient étre diversifiées rendant ainsi
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difficile leur identification.

Expérimentalement, nous avons étudié avec précision 'influence du polissage
sur I’endommagement de surface de lames de silice. Nous avons pu montrer que
les défauts initiateurs de ces endommagements sont fortement liés aux impuretés
présentes en suspension dans les liquides de polissage. Un retour sur expérience
reste tout de méme nécessaire pour quantifier d’éventuelles améliorations de te-
nue au flux liées a la suppression ou a la modification de certaines étapes des
procédés utilisés.

Les densités de défauts mesurées ici par méthode destructive sont trés faibles
aussi bien pour les substrats que pour les couches minces diélectriques. Expéri-
mentalement, elles ont été estimées & environ 1 défaut pour 100 um?. Cependant,
si nous faisons ’hypothése d’une distribution homogéne de défauts dans le ma-
tériau, cela signifie que la distance entre deux défauts est grande devant la taille
du défaut. Par conséquent, les centres précurseurs de I’endommagement peuvent
étre considérés comme isolés et le probléme de leur détection devient un probléme
de détection d’'une particule unique.
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Chapitre 4

Détection non-destructive des
centres précurseurs de
I’endommagement laser

Dans le but de comprendre le réle des nano-défauts absorbants dans
Pinitiation de ’endommagement laser, nous développons un dispositif
de microscopie photothermique "haute résolution" selon les trois di-
rections. Dans un premier temps, nous étudions la limite théorique
de résolution du dispositif afin d’estimer la taille du plus petit défaut
isolé absorbant détectable. Nous montrons ensuite comment ’ajout
d’un module "haute-résolution" permet de détecter automatiquement
et de maniére non destructive des défauts absorbants jusqu’a une taille
de 50 nm dans la configuration actuelle. Nous décrivons également le
couplage de ce dispositif & un banc d’endommagement laser afin de
suivre de fagon in-situ 1’évolution de 1’absorption de ces "défauts" en
fonction de l’irradiation laser.
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4.1. ETAT DE L’ART CONCERNANT LA DETECTION NON
DESTRUCTIVE DES DEFAUTS DANS LES MATERIAUX OPTIQUES

4.1 Etat de ’Art concernant la détection non des-
tructive des défauts dans les matériaux op-
tiques

Comme nous 'avons vu dans le chapitre précédent, 'endommagement laser
des matériaux optiques est un phénomeéne localisé associé a la présence de défauts
isolés de taille micronique et sub-micronique. Les variations locales des proprié-
tés optiques ou thermiques induites par ces défauts lors d’une irradiation laser
peuvent engendrer le claquage du matériau. La compréhension des mécanismes
d’initiation de I'’endommagement laser passe donc nécessairement par la détec-
tion non destructive de ces centres précurseurs et par le suivi des modifications
du matériau induites sous flux. Pour arriver a combiner I’ensemble de ces obser-
vations, le développement de dispositifs présentant une haute résolution spatiale
et une grande detectivité semble incontournable. De nombreuses techniques sont
actuellement proposées afin de mettre en évidence les défauts dans les compo-
sants optiques sans avoir a les révéler par endommagement laser. Parmi elles,
nous pouvons citer la microscopie optique utilisée en mode "champ sombre" ou
en mode "Nomarski", la microscopie a force atomique [69, 70|, la microscopie
électronique a balayage [71,72] ou encore la diffusion [73-75]. Toutes ces tech-
niques sont sensibles principalement aux inhomogénéités de structure ou d’indice
du matériau.

Nous avons également montré au chapitre 3 que les inhomogénéités d’absorp-
tion (contaminants métalliques, nodules, centres colorés) jouent un role majeur
dans le processus d’endommagement laser des matériaux optiques. Or I’ensemble
des techniques décrites jusque la sont incapables de réaliser une détection a par-
tir de ce critére. Pour les défauts absorbants présents en surface et en volume
des matériaux optiques, la détection non destructive peut donc étre réalisée a
I’aide de 'effet photothermique induit par 'absorption du défaut lui-méme. No-
tons que une analyse de ces matériaux par fluorescence [76-78| peut également
s’avérer complémentaire puisqu’elle permet d’extraire la nature physico-chimique
de certains contaminants absorbants de surface et de suivre temporellement les
modifications du matériau induites sous flux (apparition de centres colorés E’ et
NBOHC lors d’illuminations dans 'UV profond par exemple) [41].

4.1.1 La déflexion photothermique

Les méthodes de déflexion photothermique sont classiquement utilisées pour
quantifier 'absorption des composants optiques. Le principe est le suivant: I’échan-
tillon & caractériser est chauffé a ’aide d’un laser pompe modulé en intensité.
L’élévation périodique de température induite par ’absorption optique du ma-
tériau conduit a la formation d’un gradient d’indice local. Un faisceau sonde de
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faible puissance traversant la zone chauffée est alors dévié proportionnellement &
I’absorption. Différentes configurations de mesure sont possibles comme le montre
la figure 4.1.

pompe pompe pompe
sonde sonde
sonde
A
Configuration transverse Configuration réflexion Configuration colinéaire

F1G. 4.1 — Schéma de principe de la défiexion photothermique dans trois configu-
rations usuelles

— Dans la configuration dite "transverse" [79,80], le faisceau sonde se propage
dans l'air parallelement a I’échantillon. Il est dévié uniquement par le gra-
dient d’indice dans l'air du a I’échauffement de la surface.

— Dans la configuration en "réflexion" [81,82], la mesure de la déformation
de la surface permet d’obtenir de bons résultats dans I’évaluation de I’ab-
sorption optique de la surface du composant (couches minces diélectriques
par exemple).

— Dans la configuration dite "colinéaire" [83-85|, on mesure la déflexion du
faisceau sonde transmis. Le faisceau est donc sensible aux gradients d’in-
dice dans l’air et dans le substrat. Contrairement aux deux premiéres tech-
niques, cette configuration permet de mettre en évidence les inhomogénéités
d’absorption présentes aussi bien en surface qu’en volume d’un composant
optique. Une étude approfondie de cette méthode a fait I’'objet de la thése
de A.During [4] soutenue en 2002 & I'Institut Fresnel.
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DESTRUCTIVE DES DEFAUTS DANS LES MATERIAUX OPTIQUES

4.1.2 Application de ’effet photothermique a la détection
des centres précurseurs de ’endommagement laser

Les premiers travaux publiés sur ce sujet datent de 1993 [86]. Les défauts
absorbants présents dans les empilements diélectriques sont caractérisés par pho-
tothermie puis couplés aux sites précurseurs de 'endommagement laser. Plusieurs
études ont permis par la suite de confirmer ces résultats en corrélant I'endom-
magement laser des couches minces optiques a la présence des nodules de taille
micromeétrique [87-89].

Cependant avec I'amélioration des techniques de fabrication des composants
optiques (polissage, dépot, ...), la concentration et la taille de ces défauts ab-
sorbants ont fortement diminuées. ’endommagement laser de ces composants
optiques est aujourd’hui da a la présence de défauts de taille sub-micronique
qui ne peuvent pas étre mis en évidence par les techniques classiques de pho-
tothermie. Dans ce contexte, des travaux ont été réalisés afin de développer des
outils photothermiques avec une haute-résolution spatiale et une forte detectivité:

Detector
Probing \
Laser
Polarizing \
Cube
Wollaston Prism

F1G. 4.2 — Detection photothermique de billes d’or de 5 nm (image tirée des
travauz de Boyer et al. [90]

(1): Le systéme développé au CPMOH ( Centre de Physique Moléculaire et
Hertzienne - Bordeaux) s’appuie sur une méthode photothermique utilisant le
contraste de phase interférentiel [90]. Cette technique, trés sensible aux variations
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de I'indice optique du milieu étudié permet de détecter des éléments métalliques
de quelques nanométres de diamétre (figure 4.2). Néanmoins, cette méthode ne
peut s’appliquer que dans le cas de défauts de surface.

(2): Le dispositif développé a I'Institut Fresnel durant la thése de A. Du-
ring [91] reprend le principe de la déflexion photothermique. La configuration
colinéaire permet donc d’étudier a la fois les défauts de surface et les défauts
de volume. La résolution et la sensibilité ont été améliorées en focalisant les
faisceaux pompe et sonde sur I’échantillon & caractériser (microscope photother-
mique). Plusieurs points importants sur la corrélation défauts absorbants/centres
précurseurs de I’endommagement laser ressortent de cette étude:

— L’utilisation d’une longueur d’onde unique pour l'irradiation et la cartogra-
phie photothermique du matériau est nécessaire afin de corréler correcte-
ment les phénoménes.

— Expérimentalement, la détection a I’aide d’un faisceau pompe de 40 microns
de diamétre met en évidence des densités de défauts absorbants beaucoup
plus faibles que celles extraites des mesures destructives (1 défaut pour 100
pum?). En fait, dans ces conditions la taille du faisceau pompe est telle que
I’absorption mesurée sur un pixel correspond & une moyenne sur plusieurs
dizaines de précurseurs. Ainsi, pour un détecter défaut absorbant de facon
isolée, il est nécessaire de réduire encore le diamétre du faisceau pompe.

— Les premiers résultats avec un faisceau pompe de 1 um a 1/e?, ont alors
montré qu’il était possible de détecter des billes d’or isolés de 600 nm de
diamétre.

(3): Une troisiéme voie consiste a réaliser un moyen de caractérisation photo-
thermique dans lequel le faisceau laser responsable de 'endommagement devient
le faisceau excitateur. Cette idée a été développée dans le cadre de la déflexion
pulsée [86,92]. Le faisceau pompe (continu et modulé temporellement) du micro-
scope photothermique est remplacé par le méme laser pulsé que celui utilisé lors
des tests d’endommagement. L’utilisation de la méme longueur d’onde pour le
faisceau d’irradiation et pour le faisceau pompe permet de mettre en évidence les
défauts absorbants précurseurs de 'endommagement laser. Cependant le régime
pulsé impose un faible niveau de signal, ce qui freine le développement de cette
méthode.
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4.1.3 Bilan sur la détection des défauts absorbants respon-
sables de ’endommagement laser

La détection des défauts absorbants nanométriques responsables de I’endom-
magement laser dans les composants optiques ultra-purs passe donc nécessai-
rement par I’amélioration des techniques de photothermie actuelles. Au vu de
I’étude bibliographique présentée ici, trois améliorations doivent étre prises en
compte:

— Afin de détecter les réels centres précurseurs de ’endommagement laser,
I’étude non destructive doit se rapprocher des conditions d’utilisation du
composant optique. Il est donc nécessaire d’utiliser un faisceau excitateur
(faisceau pompe) dont les caractéristiques (longueur d’onde, régime pulsé
ou continu) sont proches de celles du laser d’irradiation.

— Du fait de la trés faible densité des nano-défauts absorbants, la détection
devient un probléme de détection de particules uniques. Compte tenu de la
distance moyenne entre deux défauts, 'utilisation d’un faisceau pompe for-
tement focalisé s’impose afin d’obtenir la haute résolution spatiale désirée.

— L’amélioration de la detectivité semble également nécessaire pour la détec-
tion des plus petits défauts absorbants présents dans les matériaux optiques.

La prise en compte de ces différents points nous a donc conduit a amélio-
rer le pouvoir de détection du microscope photothermique développé a I'Institut
Fresnel.

4.2 Détection expérimentale des défauts respon-
sables de 'endommagement laser

4.2.1 Résolution spatiale

Nous étudions ici la capacité du microscope photothermique & détecter un
défaut absorbant isolé de petite taille. Pour cela, nous calculons sa limite de
détection théorique dans le cas d'une particule unique.

Résolution latérale

La taille du plus petit défaut détectable est donnée par la distance séparant
deux zones de niveau de contraste discernable. Dans le cas de la détection d’un
défaut isolé de forte absorption, ceci se traduit par le plus petit pas d’échantillon-
nage pour lequel la variation d’absorption mesurée entre les deux points adjacents
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est supérieure ou égale au bruit.

Soit P(r) la répartition d’intensité du faisceau pompe. Notons alors Fp la
puissance incidente et a le rayon de ce faisceau a 1/e?. On alors:

) (4.1)

Soit DA(r) la fonction décrivant la densité surfacique d’absorption du défaut.
La densité d’absorption réellement mesurée DA,,.s(r) est alors donnée par le
produit de convolution suivant:

P(r)
I
Considérons le cas ou le défaut a détecter est trés petit devant la largeur du
faisceau pompe. Dans ce cas, la densité d’absorption mesurée s’exprime de la
facon suivante:

DApes(r) = DA(r) ® (4.2)

P(r) A

DApes(r) = Ad(r) @ 7 =3P (4.3)

Ou A est I'absorption totale du défaut centré en r=0.

La valeur de I’absorption totale mesurée A,,.s(r) est la densité d’absorption
mesurée DA,,.s(r) intégrée sur la surface éclairée par le faisceau pompe. Dans
ces conditions on obtient:

Ta 212

Apes(r) = —A.P(r) = Aexp(—a—) (4.4)

Densité d’absorption Densité dabsorption Absorption mesurée A__(r)

Faisceau pompe mes

du défaut réel mesuréé
P, A
[\ 5
/|_L * S -
R
DA(r)=A.5(r) P(r) DA,,..(r) = (A/P)).P(r) A,.(1) = (ma*/P).AP(r)

FiG. 4.3 — Détermination du profil d’absorption mesuré dans le cas d’un défaut
de petite taille devant le faisceau pompe

La meilleure sensibilité pour la détection d’un défaut isolé(c’est dire la plus
grande variation de ’absorption pour le plus petit pas d’échantillonnage R) est
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obtenue au niveau de la pente maximale du profil d’absorption mesuré (figure
4.3). Dans le cas d’un profil gaussien, cette condition est réalisée en r = +a/2.
Dans ces conditions, la variation d’absorption (A A) entre deux points de mesure
est liée au pas d’échantillonnage (R) par les relations 4.5 et 4.6.

AA=R

dAm@CLS
I (r=a/2) (4.5)

_ VeAA e 1
= R= e = AAA

(4.6)

Comme nous pouvons le voir ici, le pouvoir de résolution du microscope pho-
tothermique est limité d’une part par le bruit de mesure (AA) et d’autre part
par le rayon du faisceau pompe (a). Pour un rapport "signal sur bruit" (ﬁ) de
I'ordre de 20 et un faisceau pompe de diamétre 1um & 1/¢?) la limite de détec-
tion de particules absorbantes isolées est de 20 nanométres dans le cas d’un pas
d’échantillonnage équivalent.

Dans la pratique, 'absorption d’une particule décroit fortement avec sa taille.
Par conséquent, dans le cas d’'inhomogénéités d’absorption de quelques dizaines
de nanométres, le rapport "signal sur bruit" (ﬁ) diminue, faisant ainsi chuter
le pouvoir de résolution du microscope photothermique.

Résolution en profondeur

La configuration colinéaire permet d’étre sensible aux inhomogénéités d’ab-
sorption présentes aussi bien en surface qu’en volume des matériaux optiques
transparents. Il suffit en effet de focaliser les faisceaux pompe et sonde dans la
zone d’intérét.

La résolution en profondeur dépend essentiellement de I'ouverture du faisceau
pompe. Pour exemple, nous avons tracé figure 4.4, la composante modulée (f= 1
kHz) de la distribution de température dans un échantillon de type "couche mince
(e=500 nm) + substrat" pour deux tailles de faisceau pompe et dans le cas ot
seule la couche mince est absorbante. Il apparait que dans le cas d’un faisceau
de 1 pm, I’élévation de température reste concentrée dans le film absorbant ce
qui n’est pas le cas pour le faisceau large (a = 100 pm). Afin de décorreler
et d’étudier séparément les contributions photothermiques de la surface et du
volume, I'utilisation d’un faisceau fortement focalisé (1 ym a 1/e?) est donc utile.
Ainsi, dans le cas de défauts absorbants isolés, la focalisation du faisceau pompe
permet d’obtenir une élévation de température dans le matériau uniquement dans
une zone localisée autour du défaut.
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Fi1G. 4.4 — Calcul de la distribution théorique de température en fonction de la
taille du faisceau pompe

4.2.2 Microscope photothermique haute résolution 3D

Le microscope photothermique décrit figure 4.5 a été développé pour fonc-
tionner en mode colinéaire. Dans cette configuration, le faisceau pompe et le
faisceau sonde sont paralléles et focalisés a travers le méme objectif et ont donc
approximativement la méme taille au niveau de I’échantillon a tester. Différentes
optiques de focalisation peuvent étre choisies suivant les diameétres de faisceau dé-
sirés. Typiquement, il est possible d’obtenir des spots d’irradiation dont la taille
peut varier de 1 a 100 um a 1/e%. Pour les études qui nous intéressent ici (détec-
tion de défauts nanométriques isolés), seule la configuration ou le faisceau pompe
est fortement focalisé (1 pym & 1/e?) est utilisée.

L’échantillon a caractériser est chauffé par le laser pompe modulé en intensité
(fréequence de modulation de l'ordre de quelques kilohertz). L’élévation de tempé-
rature induite par I'absorption du matériau conduit a la formation d’un gradient
d’indice. Ce dernier entraine la déviation du faisceau sonde de faible puissance
traversant la zone chauffée. Il est alors possible de mesurer la déviation de ce fais-
ceau a l'aide d’une photodiode quatre quadrants et d’une détection synchrone.
On peut alors déduire la valeur locale de ’absorption a partir de la mesure du
module de cette déviation et d’une procédure d’étalonnage adaptée [4] . Avec une
telle configuration, un niveau d’absorption de 1075 est mesurable. L’échantillon
est monté sur des platines de translation permettant une cartographie de la zone
étudiée. Deux types de moteurs sont actuellement accessibles:

— D’une part, des platines mécaniques ayant une résolution de 0.1 ym per-
mettent de cartographier latéralement des zones de grande taille (quelques
centimétres).
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F1G. 4.5 — Microscope photothermique haute résolution couplé a un banc d’en-
dommagement laser

— D’autre part, I’ajout de moteurs piezoélectriques 3D permet maintenant de
réaliser des cartographies d’absorption en trois dimensions avec une résolu-
tion spatiale accrue. Nous reviendrons sur ce point au paragraphe suivant
dans le cadre de la validation expérimentale de la detectivité du dispositif.

Le microscope photothermique a également été couplé a un banc d’endom-
magement laser afin d’étudier de fagon in-situ et a la méme longueur d’onde les
corrélations entre les défauts absorbants du matériau et sa tenue au flux laser.
Pour cela, un banc de mesure de tenue au flux laser comparable a celui décrit
au chapitre 2 a été installé. Deux lasers Nd:YAG pulsés (7 = 7 ns) permettent
d’irradier le matériau & 1064 nm et 355 nm. Grace a différents objectifs de fo-
calisation, il est possible d’obtenir des tailles de spot allant de 8 ym a 50 pm.
Une mesure d’énergie prenant en compte le profil réel du faisceau est également
disponible.

Le couplage in-situ d’un dispositif de détection des défauts absorbants nano-
métriques présents dans les composants optiques avec un banc d’endommagement
laser permet d’étudier le comportement de ces centres précurseurs avant et apres
irradiation a différentes fluences et ceci avec un positionnement précis.

84



CHAPITRE 4. DETECTION NON-DESTRUCTIVE DES CENTRES
PRECURSEURS DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

4.2.3 Application & la detection de particules absorbantes
isolées de taille nanométrique

Validation expérimentale de la résolution en profondeur

Absorption (na)

Absorption (na)
Absorption ()

1
-10 _"; 0 +5 +i0 Focalisation
(nm)

F1G. 4.6 — Fvolution du signal photothermique obtenu sur une bille d’or enterrée
de 200 nm de diameétre en fonction du point de focalisation des faisceauxr pompe
et sonde

Différentes cartographies photothermiques d’une bille d’or de 200 nm artifi-
ciellement implantée dans une couche de silice ont été réalisées. Chaque mesure
est effectuée de telle sorte que le plan de focalisation des faisceaux pompe et
sonde se déplace en profondeur dans le matériau. La figure 4.6 illustre I’ensemble
des résultats obtenus.

0.8 4
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0.4 4 15 um \
024

200 nm
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-15 -10 -5 0 5 10 15
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F1G. 4.7 — Evolution du signal photothermique mazimal en fonction du point de
focalisation du faisceau pompe

La figure 4.7 représente la valeur maximale du signal photothermique mesuré
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sur chacune des cartographies en fonction du plan de focalisation (le plan donnant
le signal maximum est pris comme origine). Ces résultats montrent que le signal
photothermique relatif & une inhomogénéité d’absorption nanométrique (¢ = 200
nm) reste significatif dans une région de 15 um autour de ce défaut. Cette valeur
correspond donc approximativement a la résolution en z du microscope photo-
thermique présenté ici. Notons néanmoins que cette valeur dépend, elle aussi, de
I’absorption du défaut que ’on cherche a caractériser. Dans le cas de défauts plus
petits ou faiblement absorbants, la zone dans laquelle le signal photothermique
est significatif par rapport au bruit de mesure, se réduit fortement.

Validation expérimentale de la résolution latérale

La figure 4.8 est un exemple de cartographies photothermiques obtenues sur
deux défauts modéles (inclusions d’or artificiellement déposées entre deux couches
de silice). Ce résultat valide donc la possibilité de détecter de fagon automatique
des défauts absorbants d’une centaine de nanométres (respectivement 250 et 100
nm).
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F1G. 4.8 — Cartographies d’absorption obtenues sur deuz défauts modéles (billes
d’or artificiellement implantées entre deux couches de silice) de 250 nm et 100
nm

Théoriquement le dispositif expérimental permet d’observer des défauts absor-
bants dont la dimension est de 'ordre de 20 nanométres. Or expérimentalement,
plusieurs problémes de détectivité existent rendant cette résolution difficilement
accessible:

— Tout d’abord, le fait d’étudier des défauts absorbants de trés petites dimen-
sions implique nécessairement de travailler a partir de signaux photother-
miques trés faibles. Pour illustration, la figure 4.9 représente la quantité
d’énergie absorbée par une sphére métallique soumise a une irradiation la-
ser comparable a celle de notre faisceau pompe en fonction de sa taille. Le
calcul présenté ici est obtenu a 'aide de la théorie de Mie pour une sphére
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d’or (n=0.281, k=7.243) irradiée a 1064 nm avec un faisceau top-hat de
800nm (équivalent en énergie a un faisceau gaussien de lum a 1/e?).

1

102

104

Absorption

106

104

0 100 200 300 400
Diametre de l'inclusion (nm)

F1G. 4.9 — Evolution de l’énergie absorbée par une inclusion d’or en fonction de
sa taille (faisceau incident top-hat de 800 nm, X\ = 1064 nm)

Nous voyons trés bien a partir de ce résultat théorique que I'absorption dé-
croit fortement avec la taille de 'inclusion a détecter. Expérimentalement,
cette décroissance du signal photothermique avec la taille de la particule
est clairement mise en évidence figure 4.8. En effet dans le cas de I'inclu-
sion d’or de 100 nm, le rapport signal sur bruit n’est plus que de 8 contre
20 dans le cas de la bille de 250 nm. Ce probléme devient encore plus pé-
nalisant pour les défauts de plus petites tailles (< quelques dizaines de nm).

— De plus, dans le cas d’un défaut absorbant de quelques dizaines de nano-
meétres de diameétre, la focalisation des faisceaux pompe et sonde devient
elle-aussi une étape critique dans le processus de détection. En effet, le
moindre écart entre les faisceaux et le défaut absorbant induit une forte dé-
croissance du signal photothermique et par conséquent réduit la possibilité
de détection. Pour augmenter les chances de détection de ces défauts ab-
sorbants nanométriques, une investigation résolue et systématique suivant
la profondeur de I’échantillon doit donc étre réalisée.

La prise en compte de ces problémes expérimentaux dans le but de détecter
des particules absorbantes de taille nanométrique, impose donc de réaliser des
"cartographies photothermiques haute-résolution 3D" dont les conditions expé-
rimentales sont données dans le tableau 4.1.

La figure 4.10 est une illustration de ces cartographies d’absorption successives
obtenues sur un échantillon contenant des défauts modéles (inclusions d’or de
différentes tailles).
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Diamétre faisceau pompe 1 pm
Pas de scan suivant X,Y | AX = AY = 10 nm
Zone cartographiée 30 pm x 30 pum
Pas de scan suivant Z AZ =5 pm

TAB. 4.1 — Ezemple de conditions expérimentales nécessaires a une cartographie
photothermique haute-résolution 3D

:
|

— 60pm —m78— — 0pm —m78M—

F1G. 4.10 — Cartographies photothermiques obtenus en différents plans d’un échan-
tillon de silice contenant des billes d’or calibrées

— L’étude en Z permet d’effectuer une recherche automatique du plan dans
lequel se situe le défaut et permet de ce fait de maximiser le signal photo-
thermique. Expérimentalement, nous voyons trés bien qu'un simple écart
de focalisation de 10 um ne permet plus d’observer ces défauts.

— La cartographie haute résolution réalisée dans le "meilleur plan" permet
de mettre en évidence deux défauts absorbants. Une mesure a posteriori
de la surface de 1’échantillon par microscopie a force atomique, permet
d’associer a chaque défaut sa taille réelle. Ici, les inclusions d’or détectées
sont respectivement de 100 nm (zone 1) et 50 nm (zone 2).

Cet exemple montre qu’il est maintenant possible de détecter automatique-
ment les défauts absorbants de quelques dizaines de nanométres présents dans
les composants optiques a 1’aide du microscope photothermique en réalisant des
"cartographies haute-résolution 3D". Néanmoins, la réalisation de telles détec-
tions reste pour l'instant trés cotiteuse en terme de temps d’expérience. En effet,
une cartographie haute résolution telle que celle présentée figure 4.10 nécessite

88



CHAPITRE 4. DETECTION NON-DESTRUCTIVE DES CENTRES
PRECURSEURS DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

plusieurs heures.

Nous montrons en particulier ici qu’il est possible de détecter automatique-
ment des particules métalliques de 50nm. Ce résultat valide donc la résolution
latérale théorique calculée précédemment. Cependant, ceci ne permet pas encore
de déceler les défauts réels (~ 10 nm) présents dans les verres de silice Suprasil et
responsables de 'endommagement laser [34]. Un effort doit donc encore étre fait
afin d’améliorer la résolution du microscopique photothermique haute-résolution.
Pour cela deux pistes sont d’ores et déja envisagées:

— D’une part, il serait intéressant de travailler a I’amélioration du rapport
signal sur bruit du dispositif. En effet, la diminution du bruit de mesure
permettrait de détecter des inhomogénéités d’absorption inférieures a 1075
(limite actuelle). Ceci peut passer par une augmentation de la fréquence de
modulation du faisceau pompe (modulateur acousto-optique).

— D’autre part la détectivité peut également étre améliorée en changeant sim-
plement la longueur d’onde du faisceau pompe. Ainsi 'utilisation d’un fais-
ceau pompe UV a la place d’'un faisceau IR permettrait d’augmenter de
facon significative la quantité d’énergie absorbée par les défauts métalliques
au cours de l'irradiation. De plus, I'utilisation d’un laser pompe de plus pe-
tite longueur d’onde permettrait aussi de diminuer la taille du faisceau au
niveau de I’échantillon et par conséquent d’augmenter la résolution latérale
du dispositif. Notons que ce changement de longueur d’onde présente éga-
lement un fort intérét scientifique puisqu’actuellement la majorité des pro-
blémes d’endommagement viennent des composants optiques utilisés dans
le domaine UV (355 nm).

4.3 Conclusion

La détection non destructive des défauts absorbants responsables de I’endom-
magement laser dans les composants optiques a été étudiée ici. L’état de 1'art
montre que les méthodes photothermiques constituent un moyen performant de
caractérisation de ’absorption optique dans les matériaux.

Les méthodes destructives d’endommagement laser montrent (chapitre 3) que
les centres précurseurs de 'endommagement laser sont en densités trés faibles
aussi bien dans les substrats que dans les empilements de couches minces (envi-
ron 1 défaut pour 100 um?). Dans ces conditions, la détection de ces particules
absorbantes devient un probléme de détection de particules uniques.

Nous avons donc amélioré le dispositif de microscopie photothermique de 1'Ins-
titut Fresnel afin de lui conférer une haute résolution spatiale et une détectivité
accrue. Dans le cas d'un faisceau pompe de rayon 1 um a 1/e?, Pétude théo-
rique du pouvoir de résolution montre qu’il est possible de détecter des particules
absorbantes isolées de 20 nm grace a un pas d’échantillonnage équivalent.
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Dans ces conditions, la mise en place de moteurs piezoélectriques pour la réali-
sation des cartographies d’absorption a permis de détecter expérimentalement des
inclusions d’or de 50 nm de diamétre artificiellement enterrées entre deux couches
de silice. Ce résultat montre que nous avons quasiment atteint la limite théorique
de résolution du dispositif dans sa configuration actuelle. L’amélioration de la
détectivité afin de voir les défauts absorbants dans les matériaux ultra-purs doit
donc maintenant passer par un changement de longueur d’onde vers I'UV.

La configuration colinéaire associée a un moteur piezoélectrique dans la di-
rection de propagation des faisceaux permet de plus la réalisation automatique
de cartographies d’absorption en trois dimensions.

Finalement, le couplage du microscope photothermique & un banc d’endom-
magement laser va nous permettre maintenant de réaliser des corrélations in-situ
entre ’absorption des défauts nanométriques présents dans les matériaux optiques
et la tenue aux flux de ces derniers.

90



Chapitre 5

Etude des mécanismes initiateurs
de 'endommagement laser

Nous étudions dans ce chapitre les mécanismes d’initiation de 1’en-
dommagement laser au niveau des défauts absorbants présents dans les
matériaux optiques. Les moyens de caractérisation actuels ne permet-
tant pas de détecter de facon non destructive les centres précurseurs
réels, nous travaillons ici sur des inclusions d’or modéles. L’irradiation
de ces défauts couplée a une détection par microscopie photothermique
haute résolution permet de suivre leur évolution ainsi que celle du ma-
tériau hote en fonction de la densité d’énergie appliquée. La compa-
raison des résultats expérimentaux avec des simulations d’interaction
laser-matiére permet de remonter aux phénoménes physiques associés.
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5.1 Introduction

L’étude de 'endommagement laser des matériaux optiques a partir de dé-
fauts modéles fait, depuis quelques années, ’objet de nombreuses études aussi
bien expérimentales que théoriques. Nous pouvons en particulier citer les travaux
précurseurs de S. Papernov a I'Université de Rochester (USA), ceux de M. Feit
et A. Rubenchik au LLNL (USA) ou encore les travaux menés en France dans le
cadre du projet "Megajoule".

S. Papernov est le premier a avoir utilisé des inclusions métalliques nano-
métriques pour simuler la présence de défauts absorbants dans les composants
optiques [70]. Les échantillons "modeéles" utilisés sont composés de deux couches
de silice obtenues par évaporation classique entre lesquelles sont déposées des
inclusions d’or dont la taille peut varier de 3 a 20 nm [93|. La détection des en-
dommagements laser de surface est réalisée par microscopie a force atomique.

Plusieurs points importants ressortent de ces différentes études:

— Les défauts "modéles" jouent le role de centres précurseurs de 'endomma-
gement laser pour les composants considérés. En effet, les cratéres détec-
tables en surface sont localisés au niveau des inclusions métalliques [94]. De
plus, ces endommagements apparaissent pour des fluences bien inférieures
au seuil de claquage de la silice en couche mince.

— La morphologie des cratéres ainsi créés dépend fortement de la localisation
du défaut [95]. En particulier, une étude paramétrique sur la profondeur
d’enfouissement montre que plus la particule est enfouie profondément, plus
I’énergie nécessaire a ’apparition d’un cratére est importante.

— L’utilisation d’un microscope a force atomique permet également de mettre
en évidence dans le mécanisme une étape qui précéde la rupture du matériau
en surface [94|. En effet, pour des fluences inférieures au seuil de claquage,
un gonflement important de la couche apparait au niveau de I’inclusion.

— L’étude de I'absorption du matériau avant et aprés tir montre également
que dans le cas d’inclusions de 3nm enfouies dans une couche de silice,
I'irradiation laser du composant entraine une augmentation significative de
son absorption globale [94].

L’utilisation de défauts modéles pour étudier les mécanismes de I’endomma-
gement laser a été motivée par la possibilité de simuler facilement ’interaction
laser matiére entre le rayonnement incident et la sphére métallique représentant
le défaut absorbant.

La Direction des Applications Militaires du CEA développe depuis plusieurs
années des codes numériques décrivant l'interaction laser matiére. Le code DEL-
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POR, par exemple, permet de calculer les propriétés thermo-mécaniques de dif-
férents matériaux au cours d’une irradiation laser. Ainsi la simulation précise de
I’évolution du défaut (bille d’or) et du matériau hote (silice) permet de remonter
aux meécanismes initiateurs de 'endommagement. Dans ce contexte, une étude
initiée par le CEA/DAM au sein du "Groupe de Travail sur 'Endommagement
laser", fédére les travaux de différents laboratoires universitaires afin d’observer
puis simuler les différentes étapes du claquage:

— Le comportement des défauts absorbants sous irradiation laser est étudié
expérimentalement grace a différents moyens de diagnostic (microscope a
force atomique, microscope photothermique, ...) puis comparé aux simu-
lations |51, 53,96-98]. Ces travaux font I'objet d’une description détaillée
dans les paragraphes suivants.

— Des études physico-chimiques ont également été menées sur ces défauts
modéles afin de préciser qualitativement I’évolution des défauts sous irra-
diation laser. En particulier nous pouvons citer les travaux de Spectroscopie
de Photons X (XPS) montrant que la diffusion de I'or dans la matrice de
silice au cours de l'irradiation est accompagnée d’une formation de sili-
ciures |99, 100]. La structure métallique de ce type de composés confére
localement & I’échantillon de silice une forte absorption optique. Notons ici
que ce résultat est en accord avec les fortes absorptions mesurées expéri-
mentalement sur la matrice de silice hote aprés irradiation [53,94].

— D’autres études effectuées par Grua et al. [101-104] montrent que cette
augmentation de ’absorption de la silice hote aprés irradiation peut étre
aussi vue d’un point de vue électronique comme une injection de "porteurs"
de charges de I'inclusion métallique vers la bande de conduction de la silice
environnante.

5.2 Contexte de I’étude

Dans I’hypothése d’une interaction laser-matiére basée sur des phénomeénes
thermiques, I'état de 'art sur l'origine des centres précurseurs de 'endommage-
ment laser (chapitre 3) a mis en évidence différents types de défauts absorbants:

— Les défauts "extrinséques": De taille micrométrique (500 nm — quelques
dizaines de microns), ils sont facilement détectables a I'aide de techniques
optiques classiques telles que la diffusion ou la microscopie en mode "No-
marski". Il s’agit principalement de nodules qui apparaissent dans les em-
pilements diélectriques ainsi que de contaminants de surface provenant de
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l'environnement direct du laser.

— Les défauts "intrinséques": De taille sub-micronique (< 500 nm), ces
défauts sont trés difficilement détectables a ’aide de techniques classiques.
Ils apparaissent en volume lors de la fabrication des composants ou se dé-
posent en surface lors du polissage.

Nous réalisons ici une étude des mécanismes de '’endommagement laser sur
des défauts modéles représentatifs de I’ensemble des centres précurseurs absor-
bants. Dans le cas des défauts volumiques (paragraphe 5.3), des inclusions d’or de
différentes tailles (600 nm — 3 nm) permettent de simuler aussi bien les défauts
extrinseques que les défauts intrinséques.

5.3 Etude des mécanismes de 'endommagement
laser a4 aide de défauts modéles: Cas d’inclu-
sions métalliques

L’étude présentée ici s’inscrit donc dans le cadre général d'une collaboration
avec trois centres du CEA/DAM (CESTA, Ile de France, Le Ripault) dans le but
de valider les hypothéses de la modélisation des mécanismes fondamentaux de
I’endommagement laser. Afin de disposer d’un matériau parfaitement identifié,
des échantillons modéles ont été fabriqués pour I’étude. Ils sont constitués d’inclu-
sions d’or de taille sub-micronique déposées entre deux couches de silice. Ce type
de défaut étant absorbant, le microscope photothermique présenté au chapitre 4
est un outil particuliérement bien adapté a leur détection non-destructive. Par
ailleurs, la compréhension des mécanismes d’endommagement liés & ces défauts
pourra étre entreprise grace a ’étude de I’évolution de ces billes d’or en fonc-
tion de l'irradiation laser. En effet, rappelons que le microscope photothermique
couplé au banc d’endommagement laser permet de mesurer in-situ I’évolution de
I’absorption d’un défaut avant et aprés tir.

Les travaux présentés ici se déroulent en plusieurs étapes:

Etape 1: Caractérisation précise (taille et densité) des défauts modéles par
microscopie optique et a force atomique.

Etape 2: Mesure du seuil d’endommagement laser induit par la présence de
ces défauts modéles.

Etape 3: Irradiation des défauts modéles a des fluences inférieures au seuil
d’endommagement ainsi mesuré.

Etape 4: Détection in-situ des modifications pouvant apparaitre au niveau
du défaut et dans le matériau hote. Pour cela, trois moyens de détection sont
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utilisés: microscopie optique, microscopie a force atomique et surtout microscopie
photothermique haute résolution.

Etape 5: Simulation des propriétés thermo-mécaniques de I'inclusion métal-
lique et du matériau hote au cours de I'irradiation.

Etape 6: Comparaison des résultats expérimentaux et théoriques en vue
d’une mise en évidence des mécanismes physiques responsables de I'endomma-
gement laser du matériau.

5.3.1 Description des "échantillons modéles"
Procédés de fabrication

Les différences principales entre les échantillons modeéles résident dans la taille
des inclusions d’or déposées et dans la technique de réalisation. Ils se répartissent
suivant deux catégories:

1. Echantillons avec inclusions d’or de 100 & 600 nm fabriqués par
le CEA/LETI (Grenoble)

Les inclusions d’or sont insérées entre deux couches de silice déposées par
évaporation classique sur un substrat de silice superpoli. Un schéma des-
criptif de ces échantillons est représenté figure 5.1.

2,50u 10 um

Inclusions d'or (100 -600 nm)

substrat de S10,

Fi1G. 5.1 — Schéma de principe des échantillons LETI

La densité de billes déposées ainsi que 1'épaisseur de la couche superficielle
dépendent du procédé de fabrication utilisé. Dans notre cas, une premiére
couche de silice est déposée par évaporation classique. Les billes d’or en
suspension dans une solution sont alors déposées par "spin-coating". Enfin
une seconde couche de silice est déposée de maniére a recouvrir les billes
d’or. L’optimisation du procédé de dépot permet d’éviter la coalescence des
inclusions sans avoir recours a des colloides. Ceci est d’autant plus impor-
tant que S. Papernov a montré que les résidus de ces surfactants pouvaient
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polluer les particules d’or et ainsi nuire a la compréhension des résultats ex-
périmentaux [93]. Nous devons cependant garder a I’esprit que 'utilisation
de couches minces de silice, nécessaires a ’enfouissement des billes d’or,
s’éloigne sensiblement des propriétés du verre massif surtout au niveau de
la porosité moyenne.

2. Echantillons avec inclusions d’or de 3 nm fabriqués par le LASIM
(Laboratoire de Spectroscopie Ionique et Moléculaire - Lyon)

130 nm Couche 510,
d .‘.x. ....... e _ 8 & & & 8 _ 88 & _ 8 o & | .
Au(@ nm) Couche SiO,
Substrat SiO,

F1G. 5.2 — Schéma de principe des échantillons LASIM

Les échantillons présentés ici contiennent des inclusions d’or de diameétre de
I'ordre de 3 nm enfouies sous une couche de silice (130 nm et 30 nm). Les
couches de silice sont elles aussi déposées par des techniques d’évaporation
classiques. Les particules d’or sont fabriquées in-situ par une technique de
dépot assistée par laser. Des échantillons avec différentes densités (1 4 100
inclusions par (um)?) ont ainsi été réalisés pour 1'étude.

Caractérisation des défauts modéles

Avant d’effectuer des mesures d’absorption et d’endommagement sur ces dé-
fauts modéles, une caractérisation des échantillons est réalisée précisément afin de
déterminer la taille et la densité des inclusions étudiées. Pour cela, la microscopie
optique (Fond noir, Nomarski) et la microscopie a force atomique sont les deux
principales techniques utilisées.
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Microscope Nomarski
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F1G. 5.3 — Caractérisation par microscopie optique et a Force Atomique des dé-
fauts modéles (cas d’une bille de 600 nm)

L’image Nomarski présentée figure 5.3 montre qu’en focalisant le microscope
sur la surface de ’échantillon, il est possible de visualiser un déome de silice qui est
une réplique de la bille d’or enfouie. Dans le cas ou le diamétre de I’inclusion est
petit devant I’épaisseur de la couche, la hauteur du dome est égale au diameétre de
la bille étudiée [61]. La figure 5.3 est un exemple de caractérisation effectuée sur
une bille de 600 nm. Pour ces tailles d’inclusions, la focalisation du microscope
optique a l'interface entre les deux couches de silice permet également d’obte-
nir une image de la bille d’or (figure 5.4). Ceci est rendu possible par le mode
"Nomarski" du microscope optique utilisé ici. En effet, ce mode d’imagerie par
contraste interférentiel est trés sensible aux variations d’épaisseur optique du ma-
tériau donc en particulier aux variations d’indice. Ainsi, I’écart important d’indice
de réfraction entre l'or et la silice rend la bille facilement détectable. Néanmoins
notons que ce type de caractérisation devient critique, voire impossible lorsque
la taille des billes devient inférieure a la limite de résolution du microscope.
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50 pm

Focalisation en surface Focalisation a Spm
en dessous de la surface

F1G. 5.4 — Visualisation au microscope Nomarski du dome de silice en surface et
de la bille d’or (600 nm) située a l'interface

La répartition en taille et en densité des défauts présents dans les différents
échantillons est obtenue en réalisant une étude statistique sur un grand nombre
de billes.

En ce qui concerne les inclusions de 3 nm présentes dans les échantillons
LASIM, I’étude de taille et de distribution est impossible. En effet, la rugosité
de surface de la couche de silice est de ’ordre de grandeur de la taille des billes.
Dans ces conditions, méme les mesures par microscopie a force atomique (figure
5.5) ne permettent pas de les mettre en évidence.

40
5 / \ f\r\f\ [f e WY \r‘w./\/”""vv

'5 i i

T 15

Largeur (um)

FiG. 5.5 — Image AFM et profil de la surface d’un échantillon LASIM

5.3.2 Description du code d’interaction laser-matiére DEL-
POR
Introduction et Principe général

Le code d’interaction laser-matiére DELPOR développé par le CEA/DAM
permet de calculer durant une impulsion laser nanoseconde I’énergie déposée dans
un matériau. Dans le cas d’une inclusion métallique insérée dans un verre de silice,
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il est alors possible de suivre 1’élévation de pression et de température au niveau
de ce défaut et dans ’environnement proche au cours du temps en fonction de la
fluence d’irradiation.

= >
bille d’or
@ =nm m
s N ( — pm)
- silice "active"
o (e = quelques pm)

rayonnement laser incident
(onde plane)

‘\ interface silice-air

F1G. 5.6 — Principe du calcul d’interaction laser matiere dans le cas d’une inclu-
ston d’or insérée dans un verre de silice

La figure 5.6 illustre le principe utilisé pour le calcul de l'interaction laser-
matiére dans le cas d’une inclusion nanométrique insérée dans un verre de silice.
Différents points sont a noter:

— Le rayonnement laser incident est assimilé & une onde plane dont la fré-
quence correspond a la longueur d’onde d’irradiation.

— Le matériau étudié est divisé en trois régions. Tout d’abord 'inclusion sphé-
rique (métal ou diélectrique) définie par son rayon. Suit alors une couche
de silice "active" de quelques microns d’épaisseur entourant l'inclusion et
dont les caractéristiques physiques (conductivité thermique et absorption
optique) sont susceptibles d’évoluer avec le dépot d’énergie. Puis, plus loin
on retrouve une silice "passive" transparente dont les propriétés optiques
ne sont jamais modifiées par I'impulsion laser.

— Les défauts d’interface pouvant apparaitre entre l'or et la silice sont éga-
lement pris en compte dans la définition de la couche "active". Ainsi un
mauvais contact thermique entre 'or et la silice peut étre simulé par une
couche "active" dont les paramétres de conduction thermique sont volon-
tairement faibles par rapport aux données réelles.
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Description du modéle utilisé

Un schéma synthétique des différentes étapes nécessaires a la simulation de
I'interaction laser-matiére pour un maillage spatial donné est représenté figure
5.7.

Impulsion laser (durée, fluence)

lThéorie de Mie

Champ électromagnétique dans chaque maille
au cours du temps

l Loi de Joule

Dépot d’énergie dans chaque maille pendant
un pas de temps At ( a densité constante)

Equations d’Etat multi-phases
(température, pression, densité)

v +

Equation de la chaleur

(conduction thermique entre mailles)

y +

Equation hydrodynamique
(mouvement d’une maille)

L J

Nouveaux parametres de la maille apres

le pas de temps At
(Température, Pression, densité)

L Evolution des parameétres (température, pression, densité) de
chaque maille durant I’'impulsion laser

Fi1G. 5.7 — Principe du modéle physique d’interaction laser-matiére utilisé dans
DELPOR

Notons que DELPOR est un code numérique Lagrangien mono-dimensionnel.
Il permet donc de calculer le dépot d’énergie dans un matériau radialement inho-
mogéne au moyen de la théorie de Mie généralisée. Le matériau étudié (dans notre
cas, une bille d’or) doit donc étre découpé selon un maillage sphérique comme le
montre la figure 5.8.

100



CHAPITRE 5. ETUDE DES MECANISMES INITIATEURS DE
L’ENDOMMAGEMENT LASER

\ \
\
A \ \
\ \ \
\ \
1 |
'\ L R Ral
] | ; .
! / ;
J !
/ / 4
/ / /
’ /
’ /
s '
L /
i Vs

F1G. 5.8 — Maillage utilisé pour le calcul du dépét d’énergie

Nous allons donc maintenant décrire les différentes étapes de la réalisation du
calcul ainsi que les différents résultats associés:

(1) Calcul du champ électromagnétique dans le matériau au cours
du temps:

Le probléme consiste a résoudre les équations de Maxwell dans un milieu a
symétrie radiale irradié par une onde plane se propageant dans un diélectrique
sans perte (silice passive). Le milieu central, a symétrie sphérique, peut étre une
inclusion métallique ou diélectrique. Dans notre cas, la prise en compte d’une
couche de silice "active" autour de la bille d’or donne un caractére stratifié au
milieu.

Les champs électriques et magnétiques dans ces différents milieux vérifient les
équations de Maxwell:

{ divE =Fl,  divB =0 -
rotﬁ:—ﬁ rotB = o J + cob :

ot 2 ot

En faisant 'hypothése de variation lente des champs par rapport a la pulsa-
tion wy du laser, le champ électrique peut donc se développer sous forme d’har-
moniques:

E(7 t) = E(7)sin(wot) + Es(T) cos(wot) (5.2)
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Les équations Maxwell conduisent alors a I’équation d’Helmholtz:

|

ou kg est le vecteur d’onde dans le vide du faisceau laser incident et e1(7),
£o(T") respectivement les parties réelle et imaginaire de la permitivité du milieu
considéré.

Etant donné que la répartition du champ électromagnétique est calculée pour
chaque pas de temps (At), 'expression de la permitivité dépend donc de I'état
de la matiére a la fin de l'itération précédente:

—_

A — grad(div)
A — grad(div)

Pour des milieux dans I’état solide ou liquide, ils sont liés aux parties réelle
(n(7")) et imaginaire (n(7)) de l'indice optique complexe:

(7)) = (P — (7
{em) — 20(7).(7) (5.4)

Dans le cas d'un plasma, ces grandeurs sont ainsi reliées uniquement a la
conductivité complexe du milieu (o(7) = o1(7) + joo(T)):

— oo(T)
{ 51(:) - ir(_?))eo.c.ko (55)
82( r ) - €E.C.k0

Notons a ce niveau, que la résolution d’un tel probléme ou I’état physique du
matériau peut varier d’une itération a l'autre nécessite de posséder des bases de
données importantes sur la conductivité thermique et les indices optiques de ces
matériaux (silice et or) en fonction de leur état (solide, liquide ou plasma) et des
paramétres thermodynamiques température et pression [105].

La théorie de Mie généralisée [106] permet par la résolution de 1’équation
d’Helmholtz de calculer a chaque itération temporelle la répartition en trois di-
mensions du champ électromagnétique a l'intérieur d’une structure a symeétrie
sphérique irradiée par une onde laser plane. Les figures 5.9 et 5.10 représentent
deux exemples de cartographies du module du champ électrique dans le plan de
polarisation obtenues sur des billes d’or de 3 nm et 600 nm insérées dans une
matrice de silice.
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g

FiGg. 5.9 — Cartographie du module Fia. 5.10 — Cartographie du module
du champ électrique autour d’une du champ électrique autour d’une
bille d’or dans le plan de polarisation bille d’or dans le plan de polarisation
(3nm, A=351 nm) (600nm, A\=351 nm)

(2) Détermination du dépot d’énergie en tout point du matériau au
cours du temps:

Toute la richesse des résultats obtenus a partir de la théorie de Mie en trois
dimensions ne peut malheureusement pas étre utilisée. Les figures 5.9 et 5.10
montrent que le champ électrique au voisinage du défaut n’a pas de symeétrie
radiale. Il en est donc de méme pour le dépot d’énergie par effet Joule qui en
découle. La modification des paramétres optiques et thermiques se fait alors de
facon anisotrope et détruit la symétrie radiale pour l'itération suivante.

Afin de préserver cette symétrie ainsi que le principe de conservation de I’éner-
gie, le choix est fait de répartir spatialement de maniére homogéne, dans une
couronne donnée du maillage, 'ensemble de 1'énergie (intégrée sur les angles 6 et
©) que regoit cette couronne au cours de U'interaction.

D’apreés la loi de Joule-Lenz, la puissance dissipée par unité de volume dans
la sphére métallique est donnée par:

(P(7)) = (T (7). E(7)) (5.6)

— —_—
ou j(r) est la densité de courant au point 7 et E(r) le champ électromagné-
tique en ce méme point.
Ce qui correspond sur la maille d’indice 7 & un dépot d’énergie durant 'incre-
ment temporel At égal a:
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Rit1

Edeposee ox At / 7(7”)@(7”)6&] (57)
R;

(3) Evolution des paramétres thermodynamiques du matériau au
cours du temps:

L’énergie déposée par le laser pendant At contribue a la modification des
paramétres thermodynamiques (température, pression,...) du matériau étudié.

Le calcul de ces nouveaux paramétres se fait en étudiant de maniére séquen-
tielle les différents phénomeénes physiques susceptibles d’intervenir (figure 5.7):

— Dépodt d’énergie a densité constante:

Dans un premier temps, le dépot d’énergie peut étre interprété comme une
augmentation de I’énergie interne du matériau. La connaissance des Equa-
tions d’Etat multi-phases permet de déterminer tous les paramétres ther-
modynamiques d’un milieu (température, pression, densité, énergie interne,
...) & partir de deux données. En faisant dans un premier temps I’hypothése
d’un dépot d’énergie a densité de matiére constante, on peut donc en dé-
duire les nouvelles valeurs de température et de pression.

Energie interne (erg/g)
T T T T .

210" — | —r—r—r—gr 740" [TTTTTTTTTTTTT T T T s
, b | d=19.2 glem’
1,510° dadl g ] e —d=196 glem’
2 [ |7 d=22 glem 1 s B [T d=200 glem’
—e24 gl ] 510° |
110" [ ' a10° F
510° - 310° -
210" '
of ] :
[ 110" |
i i i 1 i i i i 1 1 " i i :l i 1 1 PEFErar
Sy 500 1000 1500 2000 %0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Temperature (K) Temperature (K)
Fig. 5.11 — Diagramme isochore Fic. 5.12 — Diagramme isochore
E(T) de la silice E(T) de lor

Les figures 5.11 et 5.12 représentent les courbes isochores déterminées grace
aux Equations d’Etat dans le cas de la silice et de I’or donnant par exemple
la température en fonction de l'énergie interne. Notons que la aussi la
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connaissance des Equations d’Etat relatives aux différentes phases du ma-
tériau est nécessaire afin de caractériser totalement I'évolution du défaut
métallique au cours d'une impulsion laser intense.

— Diffusion thermique dans le matériau environnant:

L’inhomogénéité de 1’énergie déposée d’une maille a I'autre (cf. cartogra-
phies du champ électromagnétique) engendre nécessairement des gradients
de température. Ceci conduit donc a prendre en compte dans un second
temps la diffusion thermique inter-mailles.

Pour cela, il faut résoudre pour ’ensemble des mailles I’équation de diffusion
de la chaleur:

p(r)e(r) 0T (ryt)
K(r) ot
ou k(r) et ¢(r) représentent respectivement la conductivité thermique et la

capacité calorifique du matériau en r dans les conditions thermodynamiques
de l'itération en cours.

A(T(r,t)) =

(5.8)

— Mouvement mécanique de la maille élémentaire:

1.5 \,

0.5

variation du rayon de l'inclusion d'or (nm)
-

5 10 15 20
Temps (ns)

Fi1G. 5.13 — Variation du rayon d’une bille de 250 nm de diametre insérée dans

une matrice de silice au cours d’une irradiation (profil gaussien de durée a mi-
hauteur 6 ns)

De méme que pour la température, le dépot d’énergie est accompagné d’un
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gradient de pression d’une maille a 'autre. Pour prendre en compte ce phé-
noméne hydrodynamique, le déplacement relatif des mailles est calculé au
cours d’un pas de temps At. En particulier, on peut facilement imaginer que
les mailles ol la pression est élevée ont tendance a se détendre, compressant
ainsi les mailles voisines.

Pour illustrer ceci, la figure 5.13 représente 1’évolution au cours de I'im-
pulsion laser (F = 1.6 J/cm?) du rayon externe d’une bille d’or de 250 nm
insérée dans une matrice de silice. Notons que dans ce cas, I’énergie déposée
est relativement faible. Par conséquent, les déformations mécaniques sont
négligeables. Ici la bille d’or ne se détend que de 1.5 nm au maximum. Néan-
moins les contraintes peuvent devenir beaucoup plus importantes lorsque
les énergies d’irradiation se rapprochent du seuil de claquage du matériau
considéré. Dans ce cas, il est possible d’obtenir des variations mécaniques
pouvant conduire & la fracture du matériau hote.

[’ensemble de ces trois étapes nous permet d’avoir accés a 1’évolution de la
densité, de la température et de la pression des différents matériaux pendant un
pas de temps At. La prise en compte de ces données pour l'itération suivante
permet donc de suivre ’évolution de la température et de la pression de la bille
d’or tout au long de I'impulsion laser méme lorsque le matériau vient a changer
d’état.

9 Jicm?

[ A

vaporisation

3000+

2500

2000

1500

Température Au (K)

1000

Temps (ns)
F1G. 5.14 — Evolution temporelle de la température d’une bille d’or de 8 nm pour

trois fluences d’irradiation (impulsion gaussienne X\ = 355 nm, T = 3 ns)

La figure 5.14 est un exemple d’utilisation du code DELPOR pour suivre
I’évolution temporelle de la température d’une bille d’'or de 3 nm insérée dans
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une matrice de silice pour trois fluences d’irradiation. Dans ce cas, I’étude précise
de chaque itération montre en particulier que la température de ’or est homogéne
dans toutes les mailles au bout de quelques picosecondes seulement. On peut donc
définir une température unique pour la bille au cours de I'impulsion. Notons
que ceci n’est plus totalement vrai lorsque la taille de la bille dépasse quelques
centaines de nanométres.

Grace a la connaissance des équations d’état multi-phases, cet exemple per-
met, donc de mettre en évidence le changement d’état de I’or lorsque la fluence
d’irradiation augmente (fusion puis vaporisation).

D’autres exemples de 'utilisation du code DELPOR seront présentés et com-
mentés dans la suite de cette étude.

5.3.3 Mise en évidence d’étapes préliminaires & ’endom-
magement laser: le "pré-endommagement"

Introduction

L’étude préliminaire est réalisée sur des inclusions d’or de 600 nm notamment
afin de faciliter ’observation de I'initiation de ’endommagement laser a 'aide
d’un simple microscope optique équipé d’un mode Nomarski. Cette taille de bille
est comparable a celle des défauts extrinséques pouvant réellement se trouver dans
des composants optiques (les nodules par exemple). Une étude en longueur d’onde
(1064 nm et 355 nm) a été réalisée a 'aide des différents bancs de caractérisation
de 'endommagement laser présents a I'Institut Fresnel et au CEA/CESTA. Dans
le premier cas, les faisceaux laser sont fortement focalisés (8-12 pum a 1/e?) alors
que dans le second, I'irradiation se fait a I’aide de faisceaux millimétriques (0.6-1.4
mm).

Inclusion
non révélée

ol

Cratére « ouvert »

Cratére « fermé”

F1G. 5.15 — Image Nomarski (100 pm z 100 pm) révélant des effets collectifs lors
d’une irradiation en faisceau large (600 um a 1/e?)
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La caractérisation de ’échantillon par microscopie a force atomique a révélé
une densité d’inclusions de I'ordre de 120 4+ 20 sphéres/mm3. Cela signifie que
dans le cas des faisceaux laser utilisés par le CEA/CESTA, plusieurs inclusions
sont présentes en méme temps sous le spot d’irradiation. Expérimentalement, ce
type de configuration peut conduire a 'existence "d’effets collectifs" dans le pro-
cessus d’endommagement laser (figure 5.15). Dans cet exemple, l'irradiation laser
a conduit a la formation de deux cratéres avec des morphologies trés différentes.
De plus, une troisiéme bille située a proximité n’a pas subi d’endommagement
alors que la densité d’énergie déposée était bien supérieure au seuil de claquage.
Ce comportement peut s’expliquer par I'existence d’une relaxation des contraintes
du matériau au niveau du cratére voisin. Dans ce cas, les résultats semblent diffi-
ciles a interpréter puisque les seuils d’endommagement sont dépendants a la fois
de la fluence d’irradiation et de la répartition des défauts sous le faisceau laser.
Par conséquent afin d’éviter ces effets collectifs, la suite de I'étude est réalisée a
I'aide de faisceaux focalisés (8-12 um a 1/e?). 1l est ainsi possible de viser avec
précision un défaut unique pour étudier son comportement sous irradiation laser.

Résultats obtenus a 355 nm

La procédure de test consiste, dans un premier temps, a irradier en tir unique
des billes identiques a différentes fluences a I’aide du banc d’endommagement laser
présenté au chapitre 2 puis, dans un second temps, a observer les modifications
pouvant apparaitre au niveau de la bille ou en surface.

Du fait de la petite dimension du faisceau d’irradiation, il est possible de tes-
ter selon une procédure de type 1:1, la tenue au flux laser de la couche de silice
dans des régions sans défaut modeéle. A 355 nm, le seuil d’endommagement (noté
T,) de la couche est donc estimé a 20 + 2 (J/cm?).

( 0)) (&) C) ©))
Surface 1
(z=0 pm)

Interface
(z=-10 pm)

50 um 50 um 50 pum 50 um 50 pm

F1G. 5.16 — Images Nomarski (en surface et a linterface entre les deuzx couches de
silice) représentant ’évolution de la morphologie des endommagements en fonc-
tion de la fluence appliquée
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La figure 5.16 représente ’évolution de la morphologie des endommagements
au niveau des inclusions d’or en fonction de la fluence d’irradiation. Dans chaque
cas, la détection d’un endommagement éventuel se fait en focalisant le microscope
d’abord a l'interface entre les deux couches (localisation de l'inclusion d’or) puis
en surface (dome de silice). En fonction de la densité d’énergie appliquée plusieurs
cas apparaissent:

— (1): Avant irradiation, on vérifie la présence d’un inclusion d’or a I'interface
entre les deux couches et d’un dome de silice intacte en surface de 1’échan-
tillon.

~ (2): Lorsque la densité d’énergie augmente (F ~ 0.4J/cm?), on observe
a l'interface une "diffusion" de 'or dans la matrice de silice environnante.
Notons que le dome de silice en surface, quant a lui, est toujours intact.
Une étude plus précise en microscopie a force atomique confirme cette ob-
servation. Dans ce cas, le défaut est modifié sans qu’aucun endommage-
ment physique ne soit visible en surface. On définit ici une étape de "pré-
endommagement'" du matériau.

~ (3): En augmentant la fluence d’irradiation (F ~ 0.6.J/cm?), on observe
une disparition presque totale de I'or au niveau de l'interface accompagnée
d’une légére modification de la surface. Dans un premier temps il est pos-
sible d’observer un gonflement de la couche de silice puis ’apparition d’une
craquelure autour du dome (figure 5.16). Ce résultat est a mettre en relation
avec les observations similaires de S. Papernov décrites précédemment [94].

— (4) et (5): Pour des fluences supérieures (F ~ 1J/cm?), on observe I’ap-
parition d’un cratére en lieu et place de I'inclusion d’or.

Une étude statistique effectuée sur un grand nombre de billes identiques (en-
viron 10 par fluence) permet d’associer précisément un seuil pour chacune de
ces étapes. T, désigne le pré-endommagement, 7 I'endommagement de la couche
au niveau de l'inclusion et T, ’endommagement de la couche sans inclusion. Les
valeurs de ces différents seuils sont données dans le tableau 5.1.

T,(J/em?) | Ts(J/em?) | To(J/em?)
A = 3bdnm ~ 0.4 0.8x£0.1 202

TAB. 5.1 — Valeurs statistiques des différents seuils mesurés a 355 nm (T, = seuil
de pré-endommagement, Ty = seuil d’endommagement lié a la bille d’or, T, =
seuil de la couche sans bille)

Le premier résultat important issu de cette étude confirme que les billes d’or
jouent le role de précurseurs de '’endommagement laser pour la couche de silice.
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En effet, d’une part les cratéres apparaissent a 1’endroit exact des inclusions d’or
et d’autre part la différence entre les valeurs de seuil T, (20 J/cm?) et Ty (0.8
J/em?) est significative d'une dégradation de la tenue au flux laser au niveau de
ces inclusions d’or.

Le second résultat est la mise en évidence d’une étape de "pré-endommagement"
(modification du défaut sans apparition de dommages en surface) au dessus d’un
seuil évalué ici & T, = 0.4 J/em?.

Résultats obtenus a 1064 nm

Le méme type d’étude a été réalisé & 1064 nm. Afin d’éviter ’apparition
d’effets collectifs les irradiations ont également été réalisées a I’aide d’un faisceau
focalisé (12 pum). Des résultats équivalents a ceux obtenus & 355 nm ont été mis en
évidence. Seules les valeurs des seuils respectifs sont ici modifiées (tableau 5.2).

T,(J/em?) | Ts(J/em?) | To(J/em?)
A = 1064nm ~4 9+1 o0 £ 2

TAB. 5.2 — Valeurs statistiques des différentes seuils mesurés a 1064 nm (1, =
seutl de pré-endommagement, Ty, = seuil d’endommagement lié a la bille d’or, T,
= seuil de la couche sans bille)

En complément des observations au microscope Nomarski, le pré-endommagement
du matériau a été également observé en microscopie photothermique. Notons que
cette étude n’a pas été réalisée a 355 nm car notre microscope photothermique
permet actuellement de mesurer uniquement I’absorption du matériau a 1064 nm
(longueur d’onde du faisceau pompe).

. F=4J/em? F=6J/cm? 1909
—_— 0.875

0.760

S 0.625

Y\ 0.500

¢ \@)) () 0475

" 0.260

~ oazs

Max =1 u.a. Max = 0.3 u.a. Max = 0.14 u.a. 0

0 pum 20 um

F1G. 5.17 — Cartographies photothermiques (20um z 20um) d’une bille d’or de
600 nm apres différentes irradiation a 1064 nm

La figure 5.17 représente 1’évolution de 1’absorption d’une bille d’or de 600
nm avant et apreés irradiation en fonction de la fluence d’irradiation. Les densités
d’énergie utilisées ici restent inférieures au seuil d’endommagement de la couche
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lie & la bille d’or (noté Ty). Expérimentalement, on observe aprés irradiation
une décroissance de 'absorption optique de 'inclusion. Cette décroissance est
la signature d’une modification de la particule au cours de l'irradiation. Ceci
précise la nature de ce pré-endommagement. Cette décroissance de 1’absorption
totale de I’'inclusion pourrait étre liée a une diffusion de l'or dans la matrice de
silice environnante.

Simulation numérique

L’utilisation du code DELPOR nous permet d’estimer la température et la
pression au niveau de la bille d’or au cours de ces irradiations laser. La figure
5.18 représente I’évolution de la température maximale atteinte par la bille d’or
de 600 nm au cours de l'irradiation en fonction de la fluence.

—
o
=

Température de I'inclusion d’or (K)

0.1 1 10 1000
Fluence (J/cm?)

F1G. 5.18 — Simulation de la température mazimale de ’inclusion d’or en fonction
de la fluence d’irradiation pour les deuz longueurs d’onde d’irradiation (1064 nm
et 355 nm)

La comparaison des résultats expérimentaux et des données théoriques montre
que la situation de pré-endommagement observée (notée 7), sur la figure) corres-
pond pour les deux longueurs d’onde au cas ou l'or atteint sa température de
fusion. La diminution de ’absorption optique mise en évidence a ’aide du micro-
scope photothermique peut ainsi s’expliquer par la fusion de la bille d’or suivie
d’une diffusion de la matiére dans la silice environnante. Notons également que
dans le cas des premiéres modifications de surface (notées T, sur la figure), on se
rapproche de la température de vaporisation du métal.

111



5.3. ETUDE DES MECANISMES DE [’ENDOMMAGEMENT LASER A
L’AIDE DE DEFAUTS MODELES: CAS D’INCLUSIONS METALLIQUES

Pression mécanique (kbar)

1000

1
Fluence (J/cm?)

F1G. 5.19 — Simulation de la pression mécanique exercée sur la silice par 'inclu-
ston d’or en fonction de la fluence d’irradiation pour les deux longueurs d’onde
d’irradiation (1064 nm et 355 nm)

En complément, la figure 5.19 donne I’évolution des contraintes mécaniques
exercées par la bille d’or sur la matrice de silice hote en fonction de la fluence
d’irradiation. La comparaison des données expérimentales et théoriques montre
que 'apparition des premiéres craquelures en surface (fluence ~ T) correspond
également au cas ou la pression au niveau de la bille d’or dépasse le seuil de
fracture de la silice environnante.

L’ensemble de ces deux points constitue des informations essentielles sur le
mécanisme d’initiation de I’endommagement du matériau autour du défaut mo-
déle.

Conclusion

Les résultats préliminaires obtenus dans I'IR (1064 nm) et dans I'UV (355 nm)
montrent clairement que I’étude de I’endommagement laser sur des inclusions
d’or dans la silice permet de discriminer différentes étapes dans I'initiation de
I’endommagement laser:

— A basses fluences, la comparaison des résultats expérimentaux et des don-
nées théoriques permet de corréler les étapes de pré-endommagement a la
fusion de lor.

— Pour des fluences plus élevées (proches du seuil de claquage), 'endomma-
gement du matériau hote peut étre la conséquence d’une vaporisation du
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défaut ou simplement de I’augmentation des pressions exercées par la bille
d’or en fusion sur la matrice de silice. Expérimentalement, les incertitudes
de mesures ne permettent pas de discriminer un des deux processus.

Pour aller plus loin dans cette investigation, et afin d’effectuer une étude
quantitative fine de I’étape de pré-endommagement, nous utilisons maintenant le
microscope photothermique haute-résolution comme moyen de diagnostic pour
étudier précisément l'influence d’une irradiation laser sur des billes d’or de plus
petite dimension (défauts "intrinséques").

5.3.4 Etude quantitative de I’étape de "pré-endommagement"

Le diagnostic d’endommagement est ici réalisé par photothermie. La possibi-
lité d’effectuer une étude in-situ de ’endommagement nous permet d’étudier de
facon précise le comportement de billes d’or nanométriques soumises a différents
types d’irradiation laser (tir unique ou tirs cumulés).

D’un point de vue expérimental, nous utilisons des billes d’or représentatives
des centres précurseurs "intrinséques" (quelques dizaines a quelques centaines de
nanomeétres) tout en restant dans la gamme de sensibilité de détection de nos
appareils. Nous avons montré au chapitre 4 que le microscope photothermique
dans sa configuration actuelle permet de détecter des billes d’or jusqu’a 50 nm. La
caractérisation AFM d’un nouvel échantillon "modéle" réalisé par le CEA /LETI
met en évidence des billes d’or dont la taille varie approximativement de 120 a 350
nm selon une distribution gaussienne centrée sur (250+20)nm. Comme ’étude du
pré-endommagement en fonction du mode d’irradiation nécessite 1'utilisation d’un
grand nombre de défauts modéles identiques, nous réalisons donc les différentes
mesures sur les particules les plus représentatives de I’échantillon (c’est a dire des
billes de 250 nm).

Absorption initiale des inclusions d’or et choix de la taille de bille
optimale pour I’étude

Le microscope photothermique permet, a 1’aide d’une calibration appropriée
[4], de mesurer ’absorption totale de ces défauts modéles. Parallélement, la théo-
rie de Mie est utilisée pour calculer la puissance absorbée par une sphére d’or
(n=0.281, k=7.253) insérée dans une matrice de silice en fonction de sa taille. Le
faisceau gaussien incident (A =1064 nm, wyp = 1 pm & 1/€?) est simulé par un
faisceau top-hat de 800 nm (équivalent en terme d’énergie transportée). La figure
5.20 représente 1’évolution théorique de I'absorption d’une bille d’or en fonction
de sa taille ainsi que les résultats expérimentaux obtenus sur trois billes de tailles
différentes (120 nm, 160 nm et 250 nm).
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F1G. 5.20 — Absorption théorique et expérimentale d’une bille d’or en fonction de
sa taille a 1064 nm

— L’évolution expérimentale de ’absorption d’une bille d’or en fonction de sa
taille est en accord avec I’évolution décrite par la théorie de Mie. Les pro-
cédures de mesure et de calibration utilisées ici semblent donc pertinentes.

— Pour les particules d’or inférieures a 200 nm, une erreur dans la détermina-
tion de la taille conduit & des variations importantes en termes d’absorption.
Le choix des billes de 250 nm pour cette étude permet donc de minimiser
les incertitudes de mesure et par conséquent d’accroitre la précision de dé-
termination du seuil de pré-endommagement.

Optimisation de la détermination du seuil de pré-endommagement sur
les inclusions d’or dans la silice

Le couplage in-situ d’'un banc d’endommagement laser avec le microscope
photothermique permet d’obtenir une métrologie fiable sur laquelle il est possible
de s’appuyer afin de caractériser précisément ’étape de pré-endommagement. En
particulier, ’enregistrement du profil spatial du laser d’irradiation & chaque tir
permet de définir la fluence réelle intervenant dans le processus d’endommage-
ment laser. Dans notre cas, la mise en évidence d’un seuil de pré-endommagement
généralement trés faible, implique la connaissance exacte de I’énergie déposée au-
tour de la bille durant une impulsion. Or la métrologie décrite au chapitre 2
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implique une mesure de la fluence d’irradiation en amont de I’échantillon a tester
et ne prend donc pas en compte 'influence du matériau lui méme sur le faisceau
incident. En particulier, le dome de silice qui apparait au-dessus de la bille peut
jouer le role d’une lentille dans la propagation du faisceau et ainsi la densité
d’énergie autour de l'inclusion d’or est modifiée par rapport a la valeur mesurée

en surface de I’échantillon.

\

[Zum

i,

1pm

F1G. 5.21 — Influence du déme de silice sur la propagation du faisceau incident:
Simulation de la distribution spatiale d’énergie au niveau de la bille (z=-2um)

Afin d’estimer I'erreur commise lors de la détermination de la fluence d’irra-
diation au niveau de la bille d’or, nous avons simulé la propagation d’un faisceau
gaussien a travers une telle surface a I'aide du logiciel de tracé de rayon Zemax.
Les caractéristiques géométriques de cette "lentille" sont obtenues par microsco-
pie a force atomique. La figure 5.21 représente la répartition spatiale du faisceau
dans une région de 1pym autour de I'inclusion suivant que 1’on considére ou non
la présence du dome. La prise en compte de la surface réelle de 1’échantillon
(dome de silice a 'aplomb de la particule d’or) montre que la fluence au niveau
de la bille est approximativement deux fois plus importante que ce que nous es-
timons classiquement a ’aide du détecteur pyroélectrique et de la caméra CCD.
Par conséquent, tous les résultats présentés dans cette étude tiennent dorénavant
compte de cette "perturbation" liée a la géométrie de la surface du composant
contenant ces défauts modéles.
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Observation par microscopie photothermique du pré-endommagement

(1) Procédure de test:

La procédure de test consiste a irradier le défaut a différentes fluences (in-
férieures au seuil d’endommagement) puis a l'aide de cartographies photother-
miques effectuées avant et aprés tir, de détecter les éventuelles modifications
pouvant apparaitre. Dans notre cas, ’évolution du défaut est suivie en terme de
modification de son absorption optique.

L’irradiation des défauts modéles se fait dans un premier temps selon une
procédure basée sur des tirs uniques (chaque particule ne regoit qu'une seule
impulsion laser). La figure 5.22 représente I’évolution du signal photothermique
de billes de 250 nm soumises & des irradiations laser (A = 1064 nm) de 0.5 J/cm?

a 7.5 J/em?. La stabilité temporelle du signal photothermique mesuré est ici de
I'ordre de 10 %.

0.5 J/cm? 1.7 Jlem?

-3
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F1G. 5.22 — Evolution de la cartographie d’absorption a 1064 nm de billes d’or de
250 nm en fonction de la fluence d’irradiation

Toutes les irradiations présentées ici sont effectuées sous seuil d’endomma-
gement. En effet une mesure statistique paralléle montre que '’endommagement
de la couche de silice (apparition d'un cratére) par la bille d’or se produit pour
des fluences de l'ordre de 11.J/cm? (T;). Nous sommes donc bien dans le cas
de pré-endommagement pour lequel aucune modification physique n’est visible
en surface. Une étude AFM a posteriori des zones étudiées permet de s’en assurer.

116



CHAPITRE 5. ETUDE DES MECANISMES INITIATEURS DE
L’ENDOMMAGEMENT LASER

(2) Résultats expérimentaux:

L’absorption optique du défaut considéré correspond & la valeur maximale du
signal photothermique d’une cartographie (cas ou l'inclusion d’or de 250 nm est
située au centre du faisceau laser pompe de diameétre 1 um a 1/e?).

La figure 5.23 représente ’évolution de ’absorption optique d’une particule
d’or de 250 nm aprés irradiation laser & différentes fluences (A = 1064 nm). Les
résultats sont normalisés par rapport a la mesure effectuée sur une bille de méme
diameétre non irradiée.

1-2-. — ~— seuil de pré-endommagement
1.14
1.0 ] w----¥rs
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niveau du "bruit de mesure”
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F1G. 5.23 — Evolution relative de l’absorption d’une bille d’or de 250 nm pour des
fluences d’irradiation inférieures au seuil Ty

Les modifications mises en évidence ici constituent bien l'initiation du proces-
sus d’endommagement puisque les fluences d’irradiation sont toutes inférieures
au seuil d’endommagement de la couche (F < T, < T,)

A basse fluence (< 1.5 J/cm?), I'absorption totale de I'inclusion d’or reste
constante malgré I'irradiation laser. Puis lorsque la fluence augmente, on observe
expérimentalement une forte décroissance de ’absorption de la bille proportion-
nelle a la densité d’énergie déposée. Une seconde cartographie photothermique
réalisée sur chaque bille d’or irradiée permet de conclure quant a l'irréversibilité
de la modification. Sur la base de ce résultat, il est donc possible de définir comme
précédemment un seuil spécifique de "pré-endommagement" (7),). Le tableau 5.3
regroupe ’ensemble des données relatives aux différents seuils mesurés a 1064 nm
dans le cas de billes d’or de 250 nm.

La détermination d’un seuil de pré-endommagement sept fois plus faible que
celui mesuré pour le claquage de la couche de silice confirme les résultats préli-
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T,(J/em?) | Ts(J/em?) | To(J/em?)
A = 1064nm ~ 1.5 11£1 20 £ 2

TAB. 5.3 — Valeurs des différents seuils mesurés a 1064 nm (T, = seuil de pré-
endommagement, Ts = seuil d’endommagement l1é a la bille d’or, T, = seuil de
la couche sans bille)

minaires obtenus sur les billes de 600 nm. Notons ici que 'utilisation du micro-
scope photothermique comme moyen de diagnostic permet d’obtenir un résultat
beaucoup plus précis pour la détermination du seuil de pré-endommagement et
de quantifier I’évolution du défaut sous irradiation. Afin d’interpréter ces varia-
tions d’absorption liées a l'irradiation du défaut, nos résultats expérimentaux
sont complétés par le calcul des propriétés thermiques de I'inclusion d’or durant
I'irradiation laser.

(3) Simulation numérique:
Nous utilisons le code DELPOR pour calculer I'interaction du faisceau laser

incident (7 = 6 ns, A = 1064 nm) avec une sphére d’or de diamétre 250 nm isolée
dans une matrice de silice.

1500
F=1.9Jlem’
LN
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5 Température i
5 de fusion
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)
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=
=
-
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s
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£
@
Impulsion laser (6ns)
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Fi1G. 5.24 — FEvolution de la température de l’inclusion d’or de 250 nm durant
Uimpulsion laser (A = 1064 nm)

La thermalisation de la bille d’or se fait en 100 ps environ, ce qui reste négli-
geable devant la durée de 'impulsion. De ce fait, nous pouvons supposer que la
distribution de température dans I'inclusion est quasiment homogéne.

La figure 5.24 illustre I’évolution de la température de la bille d’or en fonc-
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tion du temps pour différentes fluences d’irradiation. La température maximale
atteinte par l'inclusion augmente linéairement avec la fluence jusqu’a la transi-
tion solide/liquide de 'or (F = 1.7 J/em?) ou un changement de pente apparait
(figure 5.25).

1600 4
1400 Température de fusion
1200

1000

800 -

600 —

Température maximale de l'inclusion d'or (K)

400

- ; .
0 1 2 3
Fluence (J/cm?)

F1G. 5.25 — Température maximale atteinte par l’inclusion d’or en fonction de la
fluence d’irradiation (A = 1064 nm)

En comparant les résultats expérimentaux aux données théoriques, on ob-
serve que le seuil de pré-endommagement (7, — 1.5 J/cm?) est légérement plus
faible que la fluence nécessaire & la fusion de I'inclusion d’or (1.7 J/em?). Expé-
rimentalement, la fluence d’irradiation qui induit les premiéres modifications sur
Iinclusion correspond a une température de 'ordre de 1100 K. Dans cette gamme
de température, il est possible que l'or diffuse dans la silice environnante méme
si le point de fusion n’a pas été atteint. Néanmoins, les simulations montrent
que cette température élevée ne persiste dans la bille d’or qu’une vingtaine de
nanosecondes (figure 5.24) limitant ainsi fortement ce processus de diffusion ato-
mique en phase solide. De plus, les incertitudes sur les paramétres utilisés dans
la simulation (taille et forme de I'inclusion, contact thermique silice/or, durée et
impulsion et profil temporel du faisceau d’irradiation) empéchent de donner une
réelle signification a cette petite différence de fluence. A titre d’exemple, nous
avons montré précédemment que le laser d’irradiation utilisé est temporellement
multimode et par conséquent nous sommes obligés de définir une durée d’im-
pulsion moyenne. Or une erreur de 1 ns dans la détermination de cette durée
d’impulsion engendre dans le code des variations de 10 % dans la détermination
de la fluence nécessaire a la fusion de I'or. Ce probléme illustre bien 'importance
d’une métrologie robuste pour la détermination des seuils d’endommagement la-

119



5.3. ETUDE DES MECANISMES DE [’ENDOMMAGEMENT LASER A
L’AIDE DE DEFAUTS MODELES: CAS D’INCLUSIONS METALLIQUES

ser et 'interprétation des résultats expérimentaux.

La comparaisons des données expérimentales et des simulations d’interaction
laser-matiére montre que pour les billes de 250 nm, le pré-endommagement semble
quand meéme lié¢ & la fusion de l'inclusion d’or. Ce résultat est en parfait accord
avec les conclusions précédentes au sujet des billes de 600 nm.

Effet des tirs répétés sur I’évolution du défaut modéle

Les travaux effectués sur la fatigue des composants optiques en tirs cumu-
lés [32,107], montrent que la réponse d’un matériau a une succession de tirs est
trés différente de celle obtenue en tir unique. Nous nous intéressons donc ici a
I’évolution de ces défauts modéles lors d’une irradiation en tirs répétés. Pour cela,
une bille d’or de 250 nm est irradiée plusieurs fois avec des fluences croissantes.
Aprés chaque impulsion laser (sous seuil d’endommagement), une cartographie
photothermique de la zone irradiée est réalisée afin d’enregistrer les modifications
éventuelles pouvant apparaitre au niveau de l'inclusion d’or.

(1) Résultats expérimentaux:

1.2+
—— tir unique

1.1+ . tirs répétés
1.0—‘
0,9-‘
0.3—-
0.?-
0.6;
0.5-

Absorption normalisée

0.4
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0.2 |
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F1G. 5.26 — Fvolution de [’absorption d’une inclusion d’or de 250 nm soumise a
une succession de tirs lasers sous seuil d’endommagement

La figure 5.26 montre I’évolution de I’ absorption de la bille d’or aprés diffé-
rentes irradiations successives (cf. tableau 5.4 pour les densités d’énergie associées
a chaque tir). Les résultats sont comparés a I’évolution obtenue précédemment
sous tir unique.
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Numeéro tir | Fluences cumulées (J/cm?)
0 0
1 1.4
2 1.4 + 2.7
3 14 +27+5
4 1.4 +27+5+6.1
6 14 +27+5+61+85

TAB. 5.4 — Valeurs des fluences utilisées pour 'irradiation d’une bille de 250 nm
en tirs répétés

Le comportement de I'inclusion métallique en fonction de la fluence d’irradia-
tion dépend fortement de la procédure de tir utilisée. Pour des fluences inférieures
au seuil de pré-endommagement, ’accumulation de tirs n’induit pas de modifi-
cation d’absorption de la particule. Ensuite, pour des fluences plus importantes,
I’évolution dépend du fait que la particule a déja recu ou non d’autres irradia-
tions a des fluences plus faibles. Dans le cas de tirs cumulés, la décroissance de
I’absorption est plus lente que sous tir unique pour la méme densité d’énergie dé-
posée. Ce phénoméne est probablement dii & une modification du défaut dés les
premiers tirs, modification qui pourrait par exemple, le rendre moins absorbant
pour les tirs suivants a plus hautes fluences.

(2) Modélisation et discussion:

Des travaux complémentaires effectués par Jonnard et al. [99] sur ces défauts
modéles montrent que lors du refroidissement, 1’or peut coalescer en plus petits
clusters. Expérimentalement, les fluences d’irradiation sont suffisantes pour at-
teindre le point de fusion de 'or et le temps entre deux tirs (> 10 mn du fait
de la durée du relevé cartographique de I"absorption) permet le refroidissent lent
du matériau. Dans ces conditions, nous pouvons supposer que la fusion de 'or
dés les premiers tirs au dessus du seuil de pré-endommagement est suivie d'une
formation de clusters d’or de plus petite taille dans un environnement proche.

La théorie de Mie nous permet de calculer la quantité d’énergie absorbée par
ces N sphéres identiques au cours de l'irradiation laser (figure 5.27). Dans ce
modeéle, le laser d’irradiation est un faisceau top-hat de 800 nm, chaque particule
d’or est supposée indépendante vis a vis de ses proches voisines et la taille de
chacun de ces clusters identiques est obtenue en écrivant la conservation de la
quantité de matieére.

Compte tenue de la taille du faisceau d’irradiation utilisé (20 ym a 1/e?), nous
pouvons facilement imaginer que méme aprés reformation des divers clusters,
Pensemble de 'or est toujours situé sous le spot laser. Ainsi, ’absorption totale
"vue" par le faisceau laser incident (A) est la somme des contributions de chaque
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FIG. 5.27 — Energie absorbée par N clusters d’or de taille identique. La taille du
cluster est obtenue par conservation de la matiére a partir d’une bulle unique de
250 nm

cluster (A;).

En considérant les résultats théoriques de la figure 5.27, nous pouvons nous
rendre compte que I'absorption globale de 100 clusters par exemple (diamétre
autour de 50 nm) est 25% plus faible que ’absorption d’une seule bille de 250
nm (Ap) avec la méme quantité d’or

N

i=1
En terme d’endommagement laser, ces différences d’absorption signifient que
I’interaction entre le faisceau laser incident et le défaut "modéle" sera différente
suivant que l'inclusion métallique sera intacte ou fractionnée en N clusters de
plus petite taille. En effet dans le second cas, la quantité d’énergie absorbée du-
rant une impulsion laser est plus faible et donc la température atteinte par I'or
sera elle aussi plus basse. Dans ces conditions, la fusion ne sera pas atteinte ou
partiellement et les modifications induites seront donc plus faibles. Le modéle
développé ici est donc en accord avec 1’évolution du signal photothermique pré-
sentée figure 5.26. Nous pouvons de plus remarquer qu’il existe théoriquement
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une taille critique des clusters en dessous de laquelle ’absorption globale de 1’or
se stabilise.

Conclusion

Le microscope photothermique haute résolution nous a permis de confirmer
les observations réalisées dans le cas des inclusions d’or de 600 nm. Nous défi-
nissons ici précisément le seuil de "pré-endommagement" (noté 7),). Cette valeur
correspond a la plus petite fluence d’irradiation qui produit une modification de
I’absorption optique du défaut. Des simulations basées sur la théorie de Mie per-
mettent d’identifier encore une fois le seuil 7}, avec la fusion de 'or.

La comparaison du comportement de ces défauts modéles suivant le type d’ir-
radiation (tir unique ou tirs répétés) montre que dans le cas d’irradiations suc-
cessives et croissantes de l'inclusion, ’absorption optique évolue plus lentement
a haute fluence que dans le cas d’un tir unique. Le modéle théorique proposé
associe ce phénoméne a la formations de clusters de plus petite taille moins ab-
sorbants. Son extrapolation montre une stabilisation de ’absorption aprés un
certain nombre de divisons. Ainsi, dans un objectif de conditionnement des dé-
fauts précurseurs absorbants, il semble nécessaire d’utiliser une procédure de pré-
irradiation en tir unique plutdt qu’en tirs cumulés.

5.3.5 Etude de la modification du matériau hote lors de
I’endommagement - Effets collectifs

Introduction

Nous utilisons des échantillons réalisés par le LASIM (Lyon). Les défauts
modéles (3 nm) sont comparables aux défauts absorbants intrinséques réellement
présents dans les silices ultra-pures. Deux échantillons avec des densités de défauts
différentes ont été réalisés (tableau 5.5).

Echantillon | Densité de défauts (def/um?) | Profondeur d’enfouissement

LASIM 1 10 130 nm

LASIM 2 1 30 nm

TAB. 5.5 — Densités de défauts présents dans les échantillons LASIM

L’étude précédente, visant & mettre en évidence ’étape de pré-endommagement
par microscopie photothermique, ne peut pas étre transposée au cas étudiée ici.
En effet, la taille moyenne de ces défauts modéles est en dehors du domaine de
sensibilité de nos appareils de mesure. Par conséquent, il est impossible d’ob-
server I’évolution d’un défaut unique en fonction de la densité d’énergie déposée
durant l'irradiation. Néanmoins, d’autres moyens de caractérisation peuvent étre
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utilisés afin de mettre en évidence de facon macroscopique les mécanismes de
I’endommagement laser:

— La microscopie a force atomique permet de suivre précisément ’évolution de
I’état de surface du composant étudié en fonction de la fluence d’irradiation.

— Une étude couplée endommagement laser/Spectroscopie de masse (effectuée
sur U'installation du ANL "Argonne National Laboratory") sert a mettre en
évidence les espéces chimiques pouvant étre émises au cours de l'irradiation.

— Des mesures de photothermie non-résolues spatialement sont également uti-
lisées pour suivre I’évolution de I'absorption globale du matériau en fonction
de la fluence d’irradiation.

Etude du pré-endommagement:

(1) Densité de défauts modéles = 10 def/um?

L’étude s’est effectuée en deux étapes. La premiére partie, réalisée par Jean-
Luc Rullier (CEA/CESTA) au ANL, avait pour but de détecter par spectroscopie
de masse I’évolution des inclusions d’or sous tirs lasers. La caractérisation du
matériau irradié a ensuite été réalisé a 1'Institut Fresnel. Les résultats de ces
différentes campagnes de mesures sont présentés ici.

Ti-Saphir Brasde

wanipulation

Vol libre des
ions (4 m)

Réflectron
miroir ionique)

F1G. 5.28 — Dispositif expérimental du spectrometre de masse par mesure de temps
de vol (TOF) couplé & un laser d’irradiation (ANL)

Le schéma de la figure 5.28 présente les principaux éléments de I’installation
du ANL. Le laser principal d’irradiation est un Nd:YAG pompé par diode et triplé
en fréquence (A = 355 nm). Le faisceau laser a un profil spatial gaussien (diameétre
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30 pm a 1/e). Il délivre des impulsions de 8 ns avec un taux de répétition de 1
kHz. Pour des raisons de controle de commande, un tir sur cible correspond a 256
impulsions laser. Un laser Ti-Saphir pompé par diode et triplé en fréquence (A
— 288 nm) est utilisé pour ioniser la vapeur émise par la cible pendant I’endom-
magement. Un spectromeétre de masse par mesure de temps de vol permet donc
d’identifier précisément les éléments chimiques pouvant apparaitre au niveau de
I’échantillon pendant l’irradiation laser. Notons que les expériences décrites ici
sont réalisées en tirs cumulés. En dépit de ces conditions expérimentales diffé-
rentes, l'intérét de l'étude réside dans la possibilité de mettre en évidence les
différentes étapes du "pré-endommagement" dans le cas de défauts absorbants
de quelques nanométres de diameétre.

La figure 5.29 montre I'évolution du spectre ainsi mesuré en fonction des
fluences d’irradiation (variant de 1.9 & 6.3 J/cm?). Aprés chaque train d’impul-
sions un nouveau site est utilisé. Cette figure met en évidence deux domaines de
fluences importants:

1.9Jicm?
80, )
| 3.2 Jicm? J Au
= S = ¥
= 80!
St ! 4.2 Jicm?
@
=
»
® g0
o .
£ |
= 80
80 ¥
6.3 Jicm?2

0 50 100 150 200
Masse 130 pm

F1G. 5.29 — Spectres et images Nomarski correspondantes obtenus pour différentes
fluences d’irradiation

Entre 3 et 5 J/cm?, de Dor est détecté au bout de 70 tirs environ mais aucun
composé a base de silicium n’apparait. A partir de 5.5 J/cm? le silicium et les
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composés a base de silicium sont détectés dés les premiers tirs. Les images No-
marski des sites irradiés au-dela de 5.5 J/cm? montrent une relation forte entre
la détection des composés a base de silicium et un endommagement massif de la
silice. Pour une fluence intermédiaire entre 4 et 5 J/cm?, Papparition d’or s’ac-
compagne de quelques dommages ponctuels. A plus basse fluence (3 a 4 J/cm?),
I’or des nano-inclusions est éjecté et détecté sans qu’aucun endommagement soit
observable au microscope optique. Ce dernier résultat prouve donc qu’a basse
fluence, il existe tout de méme un endommagement "interne" du matériau. Cette
phase de pré-endommagement est en accord avec ce qui a été évoqué précédem-
ment méme si les conditions de tirs sont différentes: 1'inclusion chauffe, atteint
sa température de fusion et diffuse dans la matrice de silice environnante. La
vapeur d’or ainsi créée peut alors s’échapper du substrat alors qu’aucune fracture
n’existe dans le matériau. Des mesures complémentaires de photothermie ont été
réalisées sur ces différentes zones. Les régions n’ayant subi aucune irradiation la-
ser présentent une absorption de I'ordre de 107> (~ bruit de mesure). Il en est de
méme pour les zones sur lesquelles seules des traces d’or ont été détectées. Par
contre, 1’étude des zones écaillées (fluence d’irradiation supérieure & 5 J/cm?)
met en évidence une forte augmentation de ’absorption moyenne de la silice (A
> 1072). La figure 5.30 illustre ce résultat.

Nomarski Photothermie

<A> =1510° A>1072

F1G. 5.30 — Images Nomarski, AFM et photothermique d’une zone endommagée
(écaillage)

Ici, ’absorption de la silice dans la zone écaillée est 1000 fois supérieure a
I’absorption de la silice environnante. Notons que cette augmentation est trop
importante pour étre liée uniquement aux variations des propriétés thermiques
du matériau intrinseéque. Il s’agit plutot ici d’une modification importante de la
structure méme de la silice portée a haute température durant la période d’incu-
bation de l’or (70 tirs & la méme fluence avant de détecter de I'or au spectromeétre
de masse). Ce résultat a, d’autre part, fait ’'objet d’une étude particuliére menée
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entre le CEA/CESTA et le LCPMR (laboratoire de chimie physique-matiére et
rayonnement) [100] dans laquelle il est montré que la fusion de 'or est accompa-
gnée de formation de siliciures trés absorbants. Le résultat majeur de cette étude
réside dans le fait que la silice ainsi modifiée peut devenir un matériau précurseur
de 'endommagement laser pour les irradiations suivantes.

(2) Densité de défauts modeles = 1 def/um?

Les morphologies d’endommagement observées dans le cas précédent (écaillage
puis délamination de la couche de silice supérieure) sont probablement le résultat
d’effets collectifs entre les inclusions d’or. Avec une densité de défauts dix fois
plus faible, les effets collectifs devraient disparaitre et ainsi il devrait étre possible
de mettre en évidence les cratéres qui résultent de 'endommagement localisé du
matériau au niveau des défauts modeles. Les figures 5.32 et 5.31 sont des exemples
d’images Nomarski de la surface aprés irradiation laser. Les tirs en faisceau large
(600 pm a 1/e?) ont été effectués sur le banc d’endommagement LUTIN (A =
355 nm, 7= 3 ns) du CEA/CESTA.

F1G. 5.31 — Image Nomarski de la surface de l’échantillon aprés irradiation a 23
J/em? (X = 355 nm)

A haute fluence (23 J/cm?), on observe une modification importante du ma-
tériau. Au centre du faisceau laser, 'importance de ’énergie déposée au cours de
I’irradiation a conduit a la fusion de la silice. Par contre, a la périphérie du faisceau
d’irradiation (énergie beaucoup plus faible) on observe effectivement I’apparition
de cratéres résultant de 'endommagement de la couche de maniére localisée au
niveau des défauts.

Les tirs a basse fluence (8 J/cm?), confirment I'apparition localisée d’endom-
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Endommagements
par les agrégats
d’or
« Pré-endommagements »
par les agrégats d 'or

F1G. 5.32 — Images Nomarski de la surface de I’échantillon aprés irradiation a 8
J/em? (X = 355 nm)

magements au niveau des billes d’or. Pour s’assurer de la corrélation entre ces
cratéres et les défauts modéles présents dans le matériau, il suffit d’estimer leur
densité aprés irradiation et de la comparer a la densité théorique des défauts
modeéles (tableau 5.6).

Densité de défauts 1/pum?
Densité d’endommagements | 0.2/um?

TAB. 5.6 — Comparaison entre la densité de défauts modeéles implantés et la densité
d’endommagements aprées irradiation.

Il semble ici que 1'énergie globalement déposée au cours de 'irradiation (F=
8 J/cm?) ne suffise pas pour révéler tous les défauts modeles. Ceci est d’ailleurs
en accord avec le fait d’observer sur la méme image (figure 5.32) des cratéres dus
a I’endommagement de la couche par les billes d’or mais également, des zones
dans lesquelles le processus d’endommagement n’a pas complétement abouti (pré-
endommagement). Une étude de cette zone par microscopie a Force Atomique (fi-
gure 5.33) montre qu'ici le pré-endommagement se caractérise par un gonflement
puis une perforation de la couche de silice au niveau de la bille.

Ce résultat peut étre mis en relation avec les morphologies d’endommagement
enregistrées lors de l'irradiation des billes d’or de 600 nm. Des mesures photother-
miques complémentaires montrent qu’au niveau de ces pré-endommagements, la
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10 pm

5pm

Opm

Opm 10pm

F1G. 5.33 — Cartographie AFM de la zone caractéristique du pré-endommagement
de la couche de silice

silice environnante n’a pas eu le temps de se modifier (A ~ 107°). Seules les
bordures des cratéres présentent une absorption significative ( A ~ 4.107°). Ce-
pendant, les valeurs d’absorption relevées ici restent trés inférieures a ce qui a
été mis en évidence lors de la premiére campagne de mesures. Cette variation de
comportement trouve son origine dans les conditions expérimentales d’irradiation:

— Les inclusions métalliques ne regoivent ici qu’une seule irradiation a une
fluence donnée contre un train de 256 impulsions identiques pour la premiére
campagne de mesures.

— La profondeur d’enfouissement des billes d’or de 3 nm est ici quatre fois
plus faible que dans le premier échantillon (30 nm contre 130 nm de silice).

Dans ces conditions, le temps d’incubation de ’or porté & haute température
dans la silice est nul. La matrice environnante n’a donc pas le temps de se modifier
puisque l'or est directement éjecté du matériau.

Conclusion

Le microscope photothermique n’a pas pu étre utilisé pour détecter 1’étape
de "pré-endommagement" telle qu’elle a été mise en évidence sur les échantillons
modéles contenant des billes de 600 nm et 250 nm. Néanmoins, ['utilisation d’un
spectromeétre de masse a temps de vol a tout de méme permis d’observer une mo-
dification des inclusions d’or de 3nm pour des fluences d’irradiation inférieures
au seuil d’endommagement macroscopique du composant.

Dans le cas, ou les défauts sont enfouis profondément, 'endommagement ma-
croscopique nécessite un apport d’énergie plus important. En effet, dans ce cas
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I’étude montre que plusieurs tirs a la méme fluence sont nécessaires pour voir
apparaitre des traces d’or en surface. Néanmoins, les simulations montrent que
lor peut atteindre sa température de fusion dés les premiers tirs. Ainsi la silice
environnante portée & haute température a le temps de se modifier avant que
le métal soit éjecté. Des mesures de photothermie des zones endommagées ont
d’ailleurs montré une augmentation significative de I’absorption du matériau hote
qui devient ainsi potentiellement précurseur de I’endommagement laser.

5.4 Conclusion

A Taide de défauts absorbants modéles, nous avons étudié avec précision les
mécanismes d’initiation de I’endommagement laser dans les matériaux optiques.
Afin de représenter au mieux I’ensemble des ces précurseurs présents en volume
des composants optiques différents types d’échantillons modéles ont été utili-
sés: des inclusions d’or de différentes tailles (600 nm — 3 nm) nous ont permis
de simuler aussi bien les défauts "extrinséques" présents dans les empilements
diélectriques (nodules) que les défauts "intrinséques" responsables de I’endom-
magement dans les matériaux ultra-pures.

Le couplage in-situ d’un laser d’irradiation et d’un diagnostic fin de photo-
thermie nous a permis de suivre I’évolution de ces défauts et du matériau hote
en fonction de la densité d’énergie appliquée. La comparaison des résultats ex-
périmentaux aux données théoriques de I'interaction laser-matiére a conduit a la
mise en evidence de mécanismes précis dans I'initiation de I’endommagement:

— (1) Dans tous les cas, la présence de ces contaminants modéles fait chuter la
tenue au flux des composants testés et les dommages apparaissent en prio-
rité au niveau de ces défauts. Par conséquent, I'implication de ces inclusions
absorbantes dans le mécanisme de claquage est clairement démontré ici.

— (2) Tl a été démontré, dans le cas des billes d’or de 600 nm, que lorsque
la fluence d’irradiation atteint le seuil d’endommagement, le défaut peut
se vaporiser et les pressions exercées sur la silice environnante sont telles
que des fractures peuvent apparaitre. Ceci constitue vraisemblablement la
premiére étape de I’endommagement macroscopique.

Néanmoins, pour des inclusions de 3nm en grande densité et suffisamment
enfouies, les pressions ne sont pas suffisantes pour que le défaut soit éjecté
dés le premier tir. Le métal porté a haute température reste alors confiné
dans le matériau hote pendant un certain nombre de tirs. Ce temps d’incu-
bation apparait alors suffisant pour transformer de maniére irréversible la
matrice environnante. La silice devient alors fortement absorbante et joue le
role de précurseur de 'endommagement laser pour les tirs suivants. Il serait
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intéressant a ce stade de mettre en évidence cette modification potentielle
par des études physico-chimiques. Dans ce contexte, des mesures de fluo-
rescence du matériau irradié sont en cours de développement au laboratoire.

(3) Lors d’irradiations a trés basses fluences, on retrouve le méme com-
portement pour toutes les tailles de défauts modéles. Alors qu’aucun en-
dommagement n’est détectable en surface, une investigation fine par pho-
tothermie ou par spectroscopie de masse montre que l'inclusion commence
a se modifier dés que la fluence d’irradiation permet au métal d’atteindre
sa température de fusion. Cette étape de "pré-endommagement" semble
donc constituer un résultat majeur pour la compréhension et la maitrise
des mécanismes de I’endommagement laser.

En effet, ’étude développée ici valide ’hypothése selon laquelle une pré-
irradiation sous seuil d’endommagement d’un défaut précurseur permet de
I’éliminer sans endommager le matériau hote. Un étude en cours de réali-
sation par S. Palmier au CEA /CESTA sur les contaminants métalliques de
surface montre que I’élimination de ces centres précurseurs par irradiation
laser s’accompagne d’une amélioration significative de la tenue au flux du
composant. Ce dernier résultat constitue donc une avancée majeure en vue
d’un conditionnement laser des composants optiques utilisés dans les lasers
de puissance.
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Chapitre 6

Vers le conditionnement laser des
matériaux optiques

Les études précédentes ont permis d’étudier l’origine des défauts

précurseurs de ’endommagement dans les matériaux optiques ainsi
que leurs modes d’interaction avec le faisceau laser incident. Nous
cherchons maintenant a4 développer des techniques permettant d’éli-
miner par pré-irradiation ces défauts initiateurs de différentes tailles
(intrinséques et extrinséques) réellement présents dans les composants
optiques afin d’en améliorer leur tenue au flux. Ceci constitue le condi-
tionnement laser.
Nous présentons tout d’abord un état de ’art et une étude des phéno-
ménes de fatigue pouvant apparaitre au niveau d’un matériau optique
soumis & des tirs répétés sous seuil d’endommagement. Nous nous in-
téressons ensuite aux techniques de conditionnement laser des maté-
riaux: aprés une étude bibliographique, nous définissons des protocoles
de pré-irradiation afin d’améliorer la tenue au flux laser UV de la silice
et du KDP.
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6.1 Introduction

Lors de I'irradiation laser des matériaux optiques en tirs répétés et sous seuil
d’endommagement, deux phénomeénes opposés peuvent apparaitre. Généralement
I’accumulation de tirs a une fluence inférieure au seuil d’endommagement mesuré
en mono-coup conduit, au bout d’un certain temps, a 'apparition de dommages
dans la zone irradiée. Cette diminution du seuil d’endommagement laser peut
s’interpréter comme une "fatigue" du matériau. Dans certains cas par contre, il est
possible d’observer le phénomeéne inverse, & savoir une augmentation significative
du seuil d’endommagement. Tout se passe alors comme si la succession de tirs a
faible fluence améliorait la tenue au flux laser du matériau. Ce dernier phénomeéne
porte alors le nom de "conditionnement laser". Nous avons vu au chapitre 3, que
I’endommagement laser dans les composants optiques est étroitement lié a la
présence de défauts appelés "centres précurseurs”. Par conséquent, il est possible
d’interpréter ces deux phénomeénes antagonistes d’un point de vue microscopique
comme une création ou une élimination de défauts responsables du claquage du
matériau.

6.2 Fatigue des matériaux optiques sous tirs lasers
répétés

6.2.1 Etat de ’Art

Diminution de la tenue au flux laser de différents matériaux optiques
soumis a des tirs multiples

Le phénoméne de "fatigue" a été observé et quantifié dans des matériaux
aussi différents que les polymeéres [108], les cristaux [109-111], les empilements de
couches diélectriques [110,112] ou métalliques [111] et plus généralement dans les
verres [24,107,113]. Les valeurs des seuils d’endommagement ainsi mesurés sont
résumées dans le tableau 6.1. On observe une fragilisation du matériau pouvant
faire chuter le seuil d’endommagement laser de plus de 70% dans le pire des cas.
Ce résultat impose de redéfinir la tenue au flux laser des composants optiques
dans le cas de tirs répétés. Ces quelques exemples montrent que la donnée du seuil
d’endommagement en mono-coup ne suffit pas pour assurer le bon fonctionnement
d’un composant optique sollicité par des tirs multiples et proches dans le temps.
Ce probléme de "fatigue" devient critique dans le cas des lasers fonctionnant &
haute fréquence (100 Hz et plus). Ainsi pour caractériser au mieux un composant
optique en terme de tenue au flux, il est nécessaire de prendre en compte les
paramétres d’utilisation tels que la longueur d’onde, la fréquence de répétition et
le nombre d’irradiations successives recues en routine par 'optique considérée.
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Matériau testé A Sy / S1
Silice (volume) [107] 1064 nm | 0.8 (N=10) — 0.6 (N=1000)
Silice (volume) |25] 355 nm 0.7 (N=10%)
BK7 (volume) [107] 1064 nm | 0.9 (N=10) — 0.5 (N=1000)
cristal Mo (surface) [111] | 1064 nm | 0.8 (N=10) — 0.3 (N=10°)
HfO, /Si0; [112] 248 nm 0.3 (N=10%)
KDP (vide 10~° Torr) [110] | 351 nm 0.8 (N=10%)

TAB. 6.1 — Evolution du seuil d’endommagement (Sy) de différents matériaux
apres N tirs lasers. Les valeurs sont comparées au seuil mesuré sous tir unique

(S1)

Mécanismes impliqués dans les phénoménes de "fatigue"

Plusieurs mécanismes ont été proposés afin d’expliquer ces phénomeénes de
fatigue dans les composants optiques. Une synthése des différents phénoménes
mis en jeu a été publiée en 1997 par A.E. Chmel [32]. La fatigue des composants
optiques soumis a des tirs lasers successifs semble étre liée a un "effet mémoire" du
matériau: 'action de chaque tir laser dépendrait des précédents. Pour valider cette
hypothése, une approche statistique du phénoméne est développée. En faisant
I’hypothése que chaque tir est indépendant, la probabilité d’endommager un site
au bout de N tirs serait donc donnée par:

p(N)=(1—P)ND.p (6.1)
ou P, représente la probabilité d’endommagement en mono-coup.

Or Merkle et al. [24] ont montré expérimentalement que dans le cas de la si-
lice, la probabilité d’endommagement aprés N tirs suit non pas une loi binomiale
(equation 6.1) mais plutot une loi de Poisson. Dans ces conditions, il apparait que
les N tirs ne sont pas indépendants. Chaque impulsion laser modifie le matériau
méme si aucun endommagement n’est visible en surface. Notons que ceci est en
accord avec les résultats obtenus sur les défauts modéles (chapitre 5). D’une part,
nous avons mis en avant des modifications au niveau du défaut irradié bien avant
’endommagement macroscopique du composant (étape de pré-endommagement)
et d’autre part nous avons également montré que l'accumulation de tirs a basse
fluence avait une réelle influence sur 1’évolution du défaut modéle.

D’un point de vue microscopique, la fragilisation du matériau peut étre vue
comme la révélation ou la création de nouveaux centres précurseurs de I’'endom-
magement laser durant les (N-1) premiers tirs. Suivant les conditions d’irradiation
(longueur d’onde, fréquence de répétition du laser), plusieurs mécanismes peuvent
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alors étre en compétition:

— Création de centres colorés:

Ces défauts structurels de natures différentes suivant la longueur d’onde
d’excitation [40], peuvent apparaitre au cours de l'utilisation du compo-
sant. Nous pouvons par exemple citer des liaisons inter-atomiques pen-
dantes (centres E’) ou encore des atomes d’oxygéne en excés (NBOHC).
La présence de ces défauts de structure engendre une augmentation de
I'absorption optique du matériau (d’ou le nom de centres colorés). Lors des
tirs suivants, on peut alors assister a un échauffement plus important de la
matiére pouvant aboutir au claquage macroscopique du composant du fait
de 'importance des contraintes thermo-mécaniques ainsi créées. La particu-
larité de ces défauts est leur durée de vie limitée (de quelques millisecondes
a quelques secondes). Ainsi selon la durée de I'impulsion et la fréquence
de répétition, ces défauts pourront étre considérés comme précurseurs de
I’endommagement laser dans le cas ot ils n’ont pas le temps de relaxer. De
nombreux travaux ont été publiés a ce sujet [42,114-118|.

— Création de contraintes mécaniques:

Dans le cas d’une irradiation en tirs répétés de la silice réalisée dans I'Infra-
rouge, la création de défauts de type "centres colorés" semble peu probable
d’aprés les données bibliographiques [40|. Dans cette gamme de longueurs
d’onde, la fragilisation du matériau semble étre liée & des contraintes méca-
niques induites par I'irradiation. Kubota et al. [119] ont publié a ce sujet un
article sur la densification de la silice lors d’irradiations lasers successives.
Leurs simulations numériques montrent en particulier que ’onde de choc
induite par le faisceau laser incident est suffisante pour compacter la silice
en surface. Les contraintes ainsi créées persistent encore aprés la dissipation
de ’onde choc et par conséquent peuvent fragiliser le matériau pour les tirs
suivants. D’autres travaux mettent également en avant le probléme de fra-
gilisation du matériau lié a sa densification lors d’irradiations laser intenses.
Nous pouvons citer par exemple les travaux de Liberman et al. [120] visant
a relier la densification de la silice a sa tenue au flux laser en tirs répétés.
Notons a ce niveau que les contraintes mécaniques pouvant apparaitre lors
de la densification du matériau peuvent également influer de facon irréver-
sible sur les caractéristiques optiques des composants irradiés. Ainsi, divers
travaux [121,122] associent expérimentalement la densification de la silice
a I’apparition d’aberrations géométriques dans le faisceau laser transmis.
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— Révélation de défauts intrinséques ou extrinséques:

Au regard des résultats obtenus dans les chapitres précédents, il est pos-
sible d’imaginer que ’accumulation de tirs a basse fluence puisse révéler
des centres précurseurs de ’endommagement laser déja présents dans le
matériau. Nous avons par exemple montré que la présence d’inclusions ab-
sorbantes de taille nanométrique pouvait modifier de facon irréversible le
matériau hote. La succession de tirs a pour conséquence une modification
de la silice environnante. I’apparition de siliciures rend le matériau forte-
ment absorbant [100] et le transforme pour les tirs suivants en précurseur
de ’endommagement laser. Ce mécanisme a donc pour conséquence une
fragilisation du composant optique.

6.2.2 Etude de 1’évolution de la tenue au flux laser de la
silice sous tirs répétés

Nous présentons ici une étude exhaustive de 'endommagement d’une lame
de silice Suprasil soumise a une succession de tirs lasers. L’influence de la zone
d’irradiation (surface, volume), de la longueur d’onde, du nombre de tirs successifs
mais également de la fréquence de répétition sont traitées en détail.

Procédures de test

L’effet de fatigue du matériau di aux tirs répétés peut étre mis en évidence
par deux procédures de test définies au chapitre 2 (R:1 et S:1). Dans notre cas, la
procédure R:1 n’est pas adaptée puisqu’elle fait intervenir plusieurs effets simul-
tanément. L’effet du nombre de tirs et l'effet de la rampe d’énergie ne peuvent
pas étre décorrellés. Nous utilisons donc la procédure S:1 qui permet de s’inté-
resser exclusivement a l'effet du nombre de tirs successifs. On note alors P(N) la
probabilité d’endommagement du matériau au bout de N tirs. La calcul de cette
probabilité d’endommagement P(N) s’effectue de la fagon suivante: On associe a
chaque site testé (50 pour une fluence donnée) la valeur "0" si le matériau ne s’est
pas endommagé au bout des N tirs et la valeur "1" si un endommagement est
apparu au bout d’'un nombre de tirs inférieur ou égal & N. L’ajustement théorique
des courbes de probabilité d’endommagement & partir du modéle statistique pré-
senté au chapitre 3, nous permet également de suivre I’évolution de la densité
des centres précurseurs et de leur seuil d’endommagement en fonction du nombre
de tirs. Ce modéle, au départ basé sur I’hypothése d’irradiation unique d’un site,
peut étre transposé au cas S:1. Pour cela, il suffit de supposer que les N-1 pre-
miers tirs révélent un défaut et le N-iéme tir sur ce centre précurseur provoque
alors 'endommagement.
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Résultats expérimentaux obtenus en surface et en volume

Cas du volume:
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Fi1G. 6.1 — Probabilité d’endommagement apres 1,10 et 100 tirs en volume de la
silice a 1064 nm et 355 nm. (fréquence = 10 Hz)

La figure 6.1 représente les courbes de probabilité d’endommagement obte-
nues en volume d’une échantillon de silice Suprasil aux deux longueurs d’onde
d’étude (355 nm et 1064 nm) aprés 1, 10 et 100 tirs successifs (fréquence = 10 Hz).
Pour les deux longueurs d’onde, on observe une forte décroissance du seuil bas
d’endommagement lorsque le nombre de tirs augmente. Expérimentalement ceci
se traduit par un décalage des courbes de probabilité d’endommagement vers les
basses fluences. Ce résultat révéle une fatigue systématique du matériau lorsqu’il
est soumis & une succession de tirs lasers. Aprés 100 tirs, la valeur du seuil bas
diminue de 35 % dans le cas d’une irradiation & 1064 nm et de 20 % a 355 nm.
D’apreés le modéle présenté au chapitre 3, nous avons vu que ’analyse des pentes
des courbes de probabilité d’endommagement permet d’avoir accés a la densité
des défauts précurseurs de 'endommagement laser du matériau. La comparaison
des pentes obtenues ici met en évidence d’importantes différences de comporte-
ment suivant la longueur d’onde d’irradiation. La figure 6.2 est une illustration de
I’évolution de la densité de défauts présents en volume du matériau en fonction
du nombre de tirs et de la longueur d’onde.

Dans le cas d’une irradiation a 1064 nm, on remarque que la densité des
centres précurseurs n’évolue quasiment pas avec le nombre de tirs. Ce résultat a
déja été observé par Gallais et al. [107]. Ceci indique qu’a 1064 nm, le processus
d’endommagement sous tirs répétés ne crée pas de défauts supplémentaires mais
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F1G. 6.2 — FEvolution de la densité de défauts précurseurs de l’endommagement
laser en fonction du nombre de tirs et de la longueur d’onde d’irradiation. Les
valeurs représentées ici sont déduites de l’ajustement théorique réalisé sur les
courbes de probabilité d’endommagement.

diminue le seuil de tenue au flux des défauts existants. Lors d’une irradiation a
355 nm, I’évolution de la densité de centres précurseurs en fonction du nombre
de tirs est radicalement différente. Expérimentalement, les courbes évoluent for-
tement avec ’accumulation de tirs lasers ce qui se traduit par 'apparition de
pentes abruptes. Du point de vue du modéle statistique basé sur la probabilité
de présence d’un précurseur sous le faisceau, ceci doit correspondre a une aug-
mentation significative du nombre de centres précurseurs de 'endommagement
laser. Une augmentation d'un facteur 20 est ici mise en évidence. Notons que
cette augmentation de la densité des centres précurseurs sous tirs répétés dans
I’UV peut s’expliquer par la création d'un nouveau type de centres précurseurs de
I’endommagement laser. L.’étude bibliographique précédente montre en effet qu’il
est possible dans nos conditions expérimentales de créer sous irradiation lasers
des défauts de type "centres colorés".

Cas de la surface:

Une étude similaire a été effectuée en surface. Les données relatives a I’évo-
lution des centres précurseurs de l'endommagement laser de surface (seuil bas
d’endommagement et densité) sous irradiations multiples sont représentées sur la
figure 6.3.

Les résultats obtenus a 1064 nm sur la face avant de silice Suprasil mettent
en avant une décroissance d’environ 50% du seuil bas d’endommagement lorsque
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F1G. 6.3 — FEvolution du seuil bas d’endommagement laser et de la densité de

précurseurs en surface d’un verre de silice lors d’une irradiation en tirs répétés a
1064 nm

le nombre de tirs passe de 1 a 100. Ces données expérimentales révélent, comme
dans le cas du volume, un phénoméne de "fatigue" du matériau lorsque ce dernier
est soumis a des tirs lasers répétés. En ce qui concerne I'évolution de la densité de
défauts, une trés faible augmentation (~ x2) peut étre notée. Le comportement
global du matériau vis & vis des tirs répétés est similaire a celui mis en évidence
dans le cas du volume. Ainsi a cette longueur d’onde, il semble que le méme type
de défauts soit a l'origine du processus d’endommagement lors d’une irradiation
en tir unique (1:1) ou en tirs répétés (S:1).

Dans le cas d’irradiations a 355 nm, les résultats expérimentaux révélent une
différence notable de comportement entre le processus d’endommagement sous
irradiations multiples du volume (figure 6.1) et de la surface (figure 6.4). Dans le
cas surfacique, aucune modification significative du seuil bas d’endommagement
n’est mesurée entre 1 et 10 tirs successifs. Pour les tirs suivants (jusqu’a 100)
une faible décroissance de 'ordre de 10% apparait. En ce qui concerne 1’évolution
de la densité de centres précurseurs en fonction du nombre de tirs, une faible
augmentation est observée (~ x2). Pour comparaison, notons que cette valeur est
environ 10 fois plus faible que dans le cas des endommagements de volume. Par
conséquent, 'important effet de "fatigue" observé dans le volume, ne se manifeste
pas dans le cas de l'irradiation en tirs répétés de la surface a 355 nm. Ce phé-
nomeéne est en accord avec les résultats relatifs au conditionnement de la surface
des optiques en silice. La pré-irradiation laser UV sous seuil d’endommagement
est en effet utilisée pour améliorer la tenue au flux des composants optiques [123].
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FiGg. 6.4 — Evolution du seuil bas d’endommagement laser et de la densité de

précurseurs en surface d’un verre de silice lors d’une irradiation en tirs répétés a
355 nm

Durée de vie des optiques

Nous venons de voir que la sollicitation d’une optique en tirs répétés avait
pour conséquence une fragilisation quasi-certaine du matériau. Excepté, lors d’une
irradiation dans I'UV (355 nm) de la surface, 'accumulation de tirs lasers a
faible fluence semble toujours se traduire par I’endommagement irréversible du
matériau. Ce phénomeéne pose donc la question de la durée de vie des optiques
utilisées pour guider et mettre en forme le faisceau dans les lasers de puissance
utilisés avec de forts taux de répétition. Il est primordial que I'utilisateur connaisse
avec précision le nombre maximum d’impulsions laser qu’il peut obtenir & une
fréquence donnée avant d’effectuer la maintenance et le remplacement des divers
éléments optiques.

La figure 6.5 représente 1’évolution du seuil bas d’endommagement (surface
et volume) d’un verre de silice en fonction du nombre d’irradiations successives a
1064 nm. Afin de se rapprocher de I'utilisation réelle des lasers de puissance, nous
avons augmenté le nombre d’impulsions successives jusqu’a 10°. Ce chiffre reste
encore trés éloigné du nombre de tirs réalisés par des lasers qui ont généralement
un fort taux de répétition et qui sont utilisés pendant des durées relativement
longues. Expérimentalement, nous sommes limités par la fréquence maximale de
tir de nos lasers de test (10 Hz). Néanmoins, cette étude, nous permet de déduire
des tendances d’évolution quant a la durée de vie des optiques aprés quelques
millions de tirs lasers. A cette longueur d’onde (A = 1064 nm), le volume et la
surface se comportent de facon similaire. Deux régions distinctes sont clairement
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F1G. 6.5 — Fvolution du seuil bas d’endommagement en surface et en volume lors
d’une irradiation en tirs répétés a 1064 nm (fréquence de répétition fizée a 10 Hz)

identifiables sur la courbe donnant ’évolution du seuil bas en fonction du nombre
de tirs:

— Pour les 1000 premiers tirs, nous pouvons noter une décroissance importante
du seuil bas d’endommagement. Expérimentalement cette décroissance peut
étre décrite par une loi logarithmique. Cette dépendance en Ln(N) a déja
été mise en évidence ( [107,111]). Les équations 6.2 et 6.3 décrivent ces lois
d’évolution dans le cas des endommagements de volume et de surface.

S(N)L06dnm — 6 8Ln(N) + 96 (6.2)
S(N);gi;%gg; = —4.9Ln(N) + 65 (6.3)

— Pour un nombre de tirs successifs supérieur a 10, on assiste ensuite & une
stabilisation du seuil bas d’endommagement. Il semblerait qu’au-dessous
d’une fluence limite, le matériau ne soit plus affecté par la répétition de tirs
lasers. L’énergie déposée n’est plus suffisante pour engendrer la modification
du matériau. Expérimentalement, cette valeur correspond approximative-
ment & 50% du seuil bas d’endommagement mesuré en mono-coup (procé-
dure de test 1:1). La connaissance de cette valeur de stabilisation permet
ainsi de définir un seuil d’endommagement fonctionnel en tirs répétés en
dessous duquel, 1'utilisateur peut faire fonctionner un laser de puissance IR
sans risquer d’endommager les composants optiques en silice.
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Les mémes mesures réalisées a 355 nm (figure 6.6) montrent que 1’évolution
du seuil bas d’endommagement en fonction du nombre de tirs successifs est trés
différente suivant la localisation de la zone de test (surface ou volume).
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F1G. 6.6 — Fvolution du seuil bas d’endommagement en surface et en volume lors
d’une irradiation en tirs répétés a 355 nm (fréquence de répétition fixée a 10 Hz)

Dans le cas de I’endommagement du matériau volumique, nous pouvons mettre
en évidence une premiere décroissance du seuil bas d’endommagement pour un
nombre de tirs successifs allant jusqu'a 10*. Comme précédemment (A = 1064
nm), cette décroissance du seuil bas d’endommagement peut étre décrite par une
loi logarithmique (équation 6.4).

volume

S(N)3omm - — 9L (N) + 48 (6.4)

Une rupture de pente dans 1’évolution du seuil bas d’endommagement est
mise en évidence lorsque le nombre de tirs continue a augmenter (N ~ 10%). Du
fait du faible taux de répétition de notre laser d’irradiation (10 Hz), nous n’avons
pas pu aller au dela de 10* tirs pour confirmer cette évolution. Néanmoins, cette
chute du seuil bas d’endommagement pour 10? tirs est tout d’abord répétable
mais également significative par rapport aux erreurs de mesures éventuelles. Ceci
peut s’expliquer soit par la création d’un nouveau type de défauts avec un seuil de
claquage plus bas, soit par ’existence d’effets collectifs dus a une augmentation
significative de la densité de centres précurseurs de 'endommagement laser dans
le matériau. Il serait intéressant de poursuivre ’étude afin confirmer ce compor-
tement pour un plus grand nombre de tirs successifs. Pour cela, 'utilisation d’un
laser UV a haute fréquence de répétition (f > 100 Hz) est nécessaire.
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Dans le cas d’endommagements de surface, 1'effet des tirs cumulés est tres
faible pour les 1000 premiers tirs. Néanmoins, comme dans les cas précédents, il
est possible de caractériser cette décroissance du seuil bas (environ 15 %) a l'aide
d’une loi logarithmique (équation 6.5).

S(N)2Emm - — 0.5Ln(N) + 20 (6.5)

sur face

Pour un nombre de tirs successifs plus important, le seuil bas d’endommage-
ment devient quasiment constant (autour de 18 J/cm?). Ceci signifie donc qu’a
cette longueur d’onde (A = 355 nm) la surface n’est pas affectée par 'accumula-
tion de tirs a basse fluence.

Notons que le procédé de test utilisé ici (S:1) permet de mettre en évidence
uniquement la fatigue du matériau. Lorsqu’aucun effet de fatigue n’apparait, il
est tout de méme impossible de conclure a I’existence ou non d’une amélioration
de la tenue au flux par pré-irradiations. Le conditionnement laser observé dans
la silice & 355 nm est donc compatible avec ces résultats [123].

Effet de la fréquence de répétition sur le seuil d’endommagement

Nous étudions maintenant 'influence de la fréquence de répétition sur la fra-
gilisation du matériau. Pour cela, nous avons restreint I’é¢tude au cas de I'endom-
magement de volume aux deux longueurs d’onde (1064 nm et 355 nm) et pour
des fréquences allant de 10 Hz & 1072 Hz. Expérimentalement, 'influence de la
fréquence de répétition est obtenue en mesurant la probabilité d’endommagement
aprés 10 tirs a différentes fréquences. La fluence d’irradiation correspond au seuil
bas d’endommagement mesuré en mode 1:1. La figure 6.7 illustre ces résultats.
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F1G. 6.7 — Influence de la fréquence de répétition sur la probabilité d’endomma-
gement apres 10 tirs en volume (la fluence d’irradiation correspond au sewil bas
d’endommagement mesuré en 1:1)
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La diminution de la fréquence de répétition a pour conséquence une baisse
de la probabilité d’endommagement aussi bien & 1064 nm qu’a 355 nm. Ce ré-
sultat montre que la "fatigue" du matériau dépend non seulement du nombre de
tirs mais également de l'intervalle de temps entre chaque irradiation. La prise en
compte de ces deux parameétres est donc indispensable lors de ’estimation de la
durée de vie d’'un composant optique d’'un laser de puissance. A titre d’exemple,
notons que l'utilisation d'une fréquence de répétition aussi basse que 1072 Hz
(100 secondes entre chaque tir) ne permet pas d’atteindre le comportement du
matériau sous irradiation laser unique. L’effet mémoire évoqué par Chmel [32]
est ici mis en évidence.

Dans le cas d’une irradiation a 355 nm, 'effet de fréquence s’accentue entre 1
et 10 Hz, corroborant ainsi I’hypothese selon laquelle I’accumulation de tirs lasers
UV favorise la création de centres colorés dans la silice et les effets collectifs qui
peuvent en découler. L’ensemble de ces résultats permet également de mettre en
avant le caractére reversible de ces centres précurseurs de I’endommagement laser.
Il est en effet possible de définir un "temps de relaxation" et donc une fréquence
de tir a ne pas dépasser pour conserver l'intégrité du composant optique.

6.2.3 Evolution de la tenue au flux laser du KDP sous tirs
répétés

Au méme titre que pour I’étude précédente sur 'endommagement de la silice
sous tirs lasers répétés, nous avons étudié le comportement de cristaux de KDP
soumis a des irradiations cumulées. Pour cela, nous étudions en détail I'influence
de la longueur d’onde d’irradiation et de la fréquence de répétition sur la tenue
au flux volumique des cristaux de KDP. Notons que I’é¢tude de I’endommagement,
laser de surface n’a pas été réalisée a cause du fort caractére hygroscopique de ces
cristaux. En effet, le test des ces composants dans une atmosphére non controlée
en terme d’humidité a pour conséquence une pollution de la surface, ce qui se
traduit par des résultats difficiles a interpréter.

Influence du nombre de tirs sur la durée de vie des optiques

La figure 6.8 représente 1’évolution du seuil bas d’endommagement en vo-
lume en fonction du nombre d’irradiations successives a 1064 nm et 355 nm. La
fréquence de répétition du laser est fixée a 10 Hz. Les résultats expérimentaux at-
testent d’une différence de comportement significative en fonction de la longueur
d’onde d’irradiation.
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F1G. 6.8 — Fvolution du seuil bas d’endommagement volumique en fonction du
nombre de tirs a 1064 nm et 355 nm (fréquence de répétition fixée a 10 Hz)

— Lors d’une irradiation a 1064 nm, on retrouve pour le KDP des résultats
comparables & ceux mis en évidence dans le cas de la silice. On assiste tout
d’abord a une décroissance importante du seuil bas d’endommagement lors
des 100 premiers tirs. L’équation 6.6 illustre cette évolution.

S(N)8mm — 3 ALn(N) + 46 (6.6)

volume

On observe ensuite une stabilisation du seuil de claquage pour les tirs sui-
vants. En dessous de cette fluence limite, le matériau n’est plus affecté par
I’accumulation de tirs. Comme pour la silice, ceci permet a I'utilisateur de
définir un seuil d’endommagement fonctionnel de son cristal le mettant ainsi
a ’abri de tout endommagement.

— A 355 nm, l'effet des tirs cumulés sur la tenue au flux laser volumique du
KDP est quasiment nul. L’équation 6.7 atteste de ce comportement.

SN2 — —0.5Ln(N) + 17 (6.7)
Ce résultat n’est pas surprenant puisque le KDP est un matériau sur lequel
I’effet d’'un conditionnement laser & 355 nm a été prouvé.
Effet de la fréquence de répétition sur le seuil d’endommagement

Les résultats précédents montrent qu’a 10 Hz, la succession de tirs UV sous
seuil d’endommagement ne fragilise pas le matériau. Afin de compléter ceci, une
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étude paramétrique sur la fréquence de répétition a été réalisée sur un principe
identique a celui décrit dans le cas de la silice. Le tableau 6.2 regroupe les résultats
obtenus pour des fréquences de tirs comprises entre 0.1 Hz et 10 Hz.

fréquence | Probabilité d’endommagement
10 Hz 0.7
1 Hz 0.6
0.1 Hz 0.6

TAB. 6.2 — Evolution de la probabilité d’endommagement en volume apres 10 tirs
en fonction de la fréquence d’irradiation (A = 355 nm)

Contrairement a ce que nous avons décrit précédemment pour la silice, le
comportement du KDP apparait constant dans cette gamme de fréquences. Cela
signifie que, méme si des défauts sont créés au cours de I'irradiation, leur durée
de vie est telle qu’ils ne jouent pas le role de centres précurseurs pour les tirs
suivants. Ces résultats nécessitent d’étre confirmés en étudiant, par exemple, le
comportement du KDP a plus haute fréquence.

6.2.4 Bilan

L’étude présentée ici sur la fatigue des matériaux optiques soumis a des irra-
diations laser répétées a permis de mettre en évidence différents types de com-
portements suivant la nature du composant testé, la localisation du test (surface,
volume), la longueur d’onde d’irradiation ou encore la fréquence de répétition du
laser.

— Silice Suprasil:
De maniére générale, 'accumulation de tirs lasers & basse fluence (infé-
rieure au seuil d’endommagement mesuré en mono-coup) fragilise le ma-
tériau. Ainsi le seuil bas d’endommagement, fluence au-dessus de laquelle
I’apparition de dommages est possible, diminue avec le nombre de tirs. Ex-
périmentalement, ce phénomeéne de fragilisation différe fortement suivant
les conditions de test.

Lors d’une irradiation dans I'IR (A = 1064 nm), il est par exemple possible
de définir une fluence limite (de l'ordre de 50 % du seuil bas mesuré en
mono-coup) pour laquelle accumulation de tirs n’a plus d’influence sur la
tenue au flux laser du matériau (surface et volume). Dans ces conditions,
I’énergie déposée au cours du tir n’est plus suffisante pour engendrer une
modification irréversible du matériau. Ce phénoméne de "stabilisation" de
la fatigue de la silice a 1064 nm est important pour les applications des
lasers de puissance dans lesquels le nombre de tirs requis devient trés élevé.
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On peut ainsi dégagé de ces résultats, un seuil d’endommagement fonc-
tionnel permettant a I'utilisateur de garantir 'intégrité de ses composants
optiques pour une application donnée.

Lors d’une irradiation dans 'UV (A = 355 nm), le comportement du ma-
tériau est tres différent. La surface et le volume ne répondent pas de la
méme maniére a la sollicitation laser. Ainsi, dans le cas des endommage-
ments de volume, on assiste a une fatigue importante du matériau avec
I’accumulation de tirs lasers. Ce phénoméne s’amplifie lorsque la fréquence
d’irradiation augmente. Ceci s’explique par la création de nouveaux défauts
et donc 'existence d’effets collectifs trés pénalisants pour la tenue au flux
laser. Par contre dans le cas de la surface, I’accumulation de tirs a trés peu
d’effet sur sa tenue au flux. Le seuil de claquage du matériau reste équi-
valent aprés 1 ou 10* tirs successifs.

KDP:

Dans le cas d’une irradiation & 1064 nm, un comportement similaire a celui
de la silice est mis en évidence: 'accumulation de tirs fragilise le matériau.
Du point de vue de l'utilisateur, il est également possible de définir une
fluence limite en dessous de laquelle aucun effet de fatigue n’apparait sur
le matériau. A 355 nm, il semble que la tenue au flux laser du matériau
volumique ne soit pas affectée par la succession de tirs a faibles fluences.
Etant donné que ce résultat se confirme dans ’ensemble de la gamme des
taux de répétition accessibles (f < 10 Hz), nous pouvons supposer que s’il y
a création de nouveaux défauts, alors leur temps de relaxation est tel qu’ils
ne peuvent en aucun cas jouer le role de centres précurseurs de I’endomma-
gement laser pour les tirs suivants.

D’un point de vue fonctionnel, cette étude souléve un point important au sujet
de la spécification et la maintenance des lasers de puissance. En effet générale-
ment, les fabricants de composants optiques caractérisent la tenue au flux de leurs
optiques pour lasers de puissance simplement a 1’aide de procédures de type 1:1
sans prendre réellement en compte les conditions futures d’utilisation (nombre
de tirs successifs et taux de répétition). Par conséquent, ils sont obligés de sur
estimer fortement la limite d’utilisation de leurs optiques sans pour autant avoir
la certitude d’assurer un fonctionnement optimal. L’étude présentée ici montre
I’intérét de réaliser ces spécifications préalables.
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6.3 Etat de I’Art sur ’amélioration de la tenue au
flux laser

6.3.1 Meécanismes impliqués dans les phénomeénes de condi-
tionnement laser

Ejection des défauts absorbants

Dans le cas de composants optiques réalisés a ’aide de couches minces diélec-
triques de type "H fOy/Si05", le conditionnement laser a été attribué 1’élimina-
tion des nodules d’Hafnium pouvant se former au cours du dépot [124]. L’éjection
ou la stabilisation des nodules a basse fluence permet ainsi d’éliminer les défauts
sans pour autant créer un plasma (en surface ou en volume) pénalisant pour
le matériau autour. Des mesures complémentaires de photothermie réalisées par
Papendrew et al. [125] mettent d’ailleurs en évidence une forte diminution de
I’absorption des nodules aprés traitement laser. Néanmoins, cette explication de
conditionnement n’est pas suffisante puisque dans le cas de monocouches de SiO,
ot il n’existe pas de nodules, un effet significatif de conditionnement laser est tout
de méme mis en évidence |126].

Recuit laser du matériau

Dans le cas des empilements multi-couches, différentes études basées sur 1’ob-
servation par microscopie a force atomique de la surface mettent en avant une évo-
lution de la rugosité lors d’irradiations laser 4 1064 nm et a faible fluence [127,128|.
Les auteurs associent la diminution de la rugosité a I’augmentation de la tenue
au flux laser en surface du matériau étudié. Une étude similaire réalisée par Frink
et al. [129] & l’aide d’une pré-irradiation par laser CO, débouche sur les mémes
conclusions. L’échauffement important du matériau au cours de la pré-irradiation
peut se rapprocher d’un recuit laser permettant de "réparer" les craquelures ap-
paraissant en surface lors du dépot. Cette hypothése d’amélioration de la tenue
au flux laser par diminution de la rugosité de surface est en accord avec les mé-
canismes de claquage diélectrique.

Désorption de 1’eau

Comme nous ’avons montré au cours des différentes études présentées dans
ce manuscript, 'absorption optique du matériau a la longueur d’onde d’irradia-
tion joue un role prépondérant dans l'initiation de I’endommagement laser. Selon
Arenberg et al. [130], les molécules d’eau contenues dans les couches diélectriques
absorbent une partie de ’énergie incidente (surtout dans I'IR) et contribuent a
la diminution du seuil d’endommagement. Dans ces conditions, la pré-irradiation
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laser a pour conséquence une désorption de ces molécules d’eau et donc une dimi-
nution de ’absorption optique. Néanmoins, ce type d’effet n’est pas permanent.
C’est pourquoi un conditionnement laser régulier de ces empilements diélectriques
est nécessaire. Il semble de plus, que le maximum d’efficacité soit atteint pour un
traitement couplé "recuit laser/recuit thermique" des optiques [130].

Influence de la longueur d’onde de conditionnement par rapport a la
longueur d’onde d’utilisation

Runkel et al. [131] mettent en avant dans une étude publiée en 2002 deux
résultats importants concernant le conditionnement laser des cristaux de KDP.
Tout d’abord, ils attestent de l’effet du conditionnement excimére sur la tenue
au flux & 355 nm du matériau. De plus, ils montrent qu’un conditionnement dans
I’UV & basse fluence permet également d’améliorer la tenue au flux du cristal
lorsqu’il est utilisé dans I'IR (A = 1064 nm). A contrario, il semble qu’une pré-
irradiation dans I'IR n’ait aucun impact sur la tenue au flux du composant a
355 nm (figure 6.9). Notons que ce résultat justifie I'utilisation uniquement d’un
laser UV pour le conditionnement des cristaux de KDP utilisés en doubleur ou
en tripleur.
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F1G. 6.9 — (a): irradiation 1w /test 3w (b): irradiation 3w /test 1w (images tirées
de [131])

Ce résultat majeur sur le conditionnement des cristaux de KDP montre clai-
rement que le conditionnement laser visant a améliorer la tenue au flux du com-
posant, dépend de l'utilisation qui en est faite. Un étude similaire réalisée sur
des empilements de couches minces diélectriques [132] montre aussi que la cor-
respondance entre la longueur d’onde de pré-irradiation et celle d’utilisation est
un parameétre prédominant afin d’obtenir le meilleur conditionnement possible.
Alinsi, suivant la longueur d’onde de travail ou suivant le type de laser de puissance
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utilisé, il faudra adapter le traitement par pré-irradiations laser. En particulier,
des paramétres tels que la longueur d’onde ou la durée d’impulsion devront étre
choisis avec la plus grande attention afin d’obtenir une efficacité de traitement
maximale.

6.3.2 Augmentation de la tenue au flux laser de différents
matériaux soumis a des tirs multiples

Les mécanismes physiques susceptibles d’intervenir sont nombreux et surtout
mal connus. Il est donc trés difficile de définir un seul et unique protocole qui
permettrait d’améliorer la tenue au flux laser de tous les composants optiques
d’un laser de puissance. Ainsi, chaque technique présentée dans cette étude bi-
bliographique et chaque analyse des mécanismes mis en jeu doivent étre spécifiées
pour un couple "matériau/longueur d’onde" précis. Historiquement, les choix des
matériaux étudiés dans la littérature ainsi que des longueurs d’onde de condition-
nement sont fortement liés aux besoins des projets tels que le "Laser Megajoule"
ou le "National Ignition Facility". Afin de mieux comprendre le choix des couples
"matériau/longueur d’onde", rappelons que dans ces deux installations, les empi-
lements diélectriques (miroirs et polariseurs) sont utilisés dans la partie infrarouge
(A = 1064 nm) alors que les hublots de silice et les cristaux de KDP sont soumis
en fin de chaine & un rayonnement ultraviolet (A = 355 nm).

Empilements diélectriques H fO,/Si0,

Les premiers travaux de conditionnement ont été réalisés sur les optiques
situées en début de chaine laser. Ces composants (essentiellement des miroirs et
des polariseurs) sont réalisés par dépot de couches minces diélectriques de type
"H fOy/Si05". De nombreuses techniques basées sur une pré-irradiation dans
I'IR ont été mises en oeuvre. En particulier, nous pouvons citer les travaux de
Wolf et al. qui ont débouché en 1995 sur le dépot d’un brevet [133].

Composant optique | Miroir simple A | Miroir multi-\ | Polariseur | Coupleur
Nombre de couches 27 64 32 1
Seuil bas
avant conditionnement 20 J/cm? 25 J/cm? 20 J/em? | 10 J/cm?
Seuil bas
aprés conditionnement 45 J/cm? 50 J/em? 40 J/em? | 35 J/cm?

TAB. 6.3 — Effet du conditionnement a 1064 nm sur des empilements de couches
minces diélectriques (valeurs tirées de la référence [133])

Leur procédure de conditionnement consiste a irradier le composant a 1064
nm a l'aide de fluences inférieures au seuil d’endommagement et croissantes au
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fil des passages (procédure de raster-scan). Les résultats obtenus sur différents
empilements (tableau 6.3) montrent tous une amélioration significative du seuil
bas d’endommagement (x 2 & x 2.5) ainsi qu'une diminution de la densité de
dommages pouvant apparaitre au cours de 1’'utilisation.

Cristaux de KDP et DKDP

La tenue au flux laser des composants optiques réalisés a partir de KDP et
DKDP dépend fortement des conditions de fabrication des cristaux. En effet
suivant le type de croissance utilisée (lente ou rapide), les seuils bas d’endomma-
gement peuvent s’avérer trés différents. A titre d’exemple, une étude réalisée en
1997 par Fujioka et al. [134] met en évidence un facteur 10 entre le seuil d’en-
dommagement (a 1064 nm) d’un cristal obtenu par croissance lente (15 J/cm?)
et celui du méme type de cristal obtenu a I’aide d’une croissance rapide (1.8 -
4.3 J/em?). Selon les auteurs cette diminution de tenue au flux provient de la
présence en exceés de groupements OH trés absorbants dans le second cas. Pour
une croissance rapide, le seuil bas d’endommagement laser peut étre amélioré a
’aide d’un conditionnement thermique en fin de fabrication [134]. De récents tra-
vaux [135] montrent qu’il est maintenant possible d’obtenir par croissance rapide,
des cristaux de KDP dont les seuils d’endommagement se rapprochent des spé-
cifications requises pour un laser de puissance. En effet, 'utilisation de nouvelles
solutions chimiques de départ permettent d’améliorer la tenue au flux du cristal
d’un facteur 1.5 pour une irradiation dans I'IR (1064 nm).

Néanmoins, les améliorations des différentes étapes de fabrication ne sont pas
suffisantes pour atteindre les spécifications requises pour des lasers de puissance
tels que le LMJ ou le NIF ( [136,137]). C’est pourquoi de nombreuses études
sont toujours en cours afin d’améliorer la tenue au flux des cristaux de KDP par
conditionnement laser. Tous les travaux publiés jusqu’a présent développent des
procédures de conditionnement similaires a celles utilisées pour les empilements
diélectriques H fO4/Si0,. 11 s’agit de pré-irradiation UV sous seuil d’endomma-
gement par raster-scan. Les principaux lasers utilisés sont des sources Nd:YAG
(A = 355 nm) et des sources exciméres (A 308 nm — 351 nm).

Composant | Laser de conditionnement gain Ref
DKDP Nd:YAG (355 nm) 1.1 — 2.2
Excimére (308 nm) 1.0 — 2.4 | [138]
Excimére (248 nm) 1.2 — 2.7
KDP Nd:YAG (355 nm) 1.4 | [13]]
KDP Excimére (351 nm) 1.9 — 2.6 | [139]

TAB. 6.4 — Effet du conditionnement UV sur des cristaur de KDP et DKDP

Notons que les résultats obtenus au cours de ces différentes études révélent
I’existence de variations importantes de tenue au flux laser d’un cristal de KDP a

152



CHAPITRE 6. VERS LE CONDITIONNEMENT LASER DES
MATERIAUX OPTIQUES

un autre, et par conséquent, des variations de conditionnement tout aussi signifi-
catives. En effet lors d’une croissance rapide, certaines caractéristiques optiques
(en particulier I'absorption) ne sont pas maitrisées et peuvent étre trés différentes
d’un cristal & 'autre. Or d’'un point de vue endommagement laser, nous savons
trés bien que ’absorption optique du matériau joue un role prépondérant dans
I'initiation du claquage. Par conséquent, il est donc trés difficile de donner un
poids réel aux gains de conditionnement présentés dans la littérature. La compa-
raison des résultats doit se faire avec beaucoup de précautions.

Silice Suprasil

Pour la silice Suprasil, deux types de conditionnement laser ont été testés afin
de limiter 'apparition d’endommagements de surface lors d’une irradiation & 355
nim.

— Une premiére technique consiste a exposer la surface de 'optique a une irra-
diation laser de type COy (A = 10.6 pm) [123,140]. L'illumination continue
du matériau agit alors comme un recuit de la surface afin d’en diminuer sa
rugosité. Expérimentalement, le seuil d’endommagement de la surface ainsi
"polie" peut augmenter d’un facteur 2 & 3. Notons que cette technique n’a
jamais été réellement mise en oeuvre pour le conditionnement de grandes
optiques de silice car le traitement par laser C'O, a globalement pour consé-
quence une accumulation de contraintes mécaniques dans le matériau ainsi
qu’une forte dégradation de la planéité de la surface. Néanmoins, Brusasco
et al. [123] ont montré en 2002 qu’une illumination répétée a trés faible puis-
sance pouvait également conduire a une amélioration de la tenue au flux
laser du composant en évitant les effets secondaires liés aux contraintes ré-
siduelles pouvant apparaitre sur un matériau porté a haute température.

— La seconde solution adopte un procédé identique a celui du conditionnement
des couches minces diélectriques. Le brevet [141] développé ici est donc
basé comme précédemment sur une pré-irradiation a 355 nm du composant
avec des densités d’énergies croissantes mais toujours inférieures au seuil de
claquage du matériau en surface. Cette technique doit permettre un recuit
local du matériau accompagné d’une élimination des défauts précurseurs de
I’endommagement en surface. Les premiers résultats publiés montrent une
amélioration de la tenue au flux des lames de silice ainsi traitées (figure
6.10).

Contrairement aux résultats mis en évidence sur les couches minces de
type HfO,/SiO, et sur les cristaux de KDP, le seuil bas d’endommage-
ment ici n’est pas amélioré. Le matériau ainsi pré-irradié continue toujours
a s’endommager a partir de la méme fluence d’irradiation mais la den-
sité d’endommagements créés au cours de l'irradiation diminue, quant a
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F1G. 6.10 — Effet du conditionnement a 355 nm sur la tenue au flux d’un verre
de silice (Image tirée de la référence [141])

elle, fortement. Suivant le procédé, il est possible de diminuer cette densité
d’endommagements d’un facteur 2 a 6.

Ce type d’étude sur le conditionnement de la silice massive a 355 nm reste
pour l'instant assez isolé. Peu de publications ont & ce jour confirmé ou infirmé
les résultats discutés ici. En particulier, il semble que la robustesse du procédé ne
soit pas encore totalement démontrée. Des résultats complémentaires sont donc
nécessaires pour conclure.

6.3.3 Techniques alternatives pour ’amélioration de la te-
nue au flux laser des composants optiques

Nous venons de voir dans les paragraphes précédents qu'une pré-irradiation
laser sous seuil d’endommagement permettait de faire disparaitre les précurseurs
sans endommager de facon irréversible le matériau hote. D’autres techniques plus
"directes" permettent également de faire disparaitre les défauts de surface: Nous
pouvons par exemple citer la réduction de dommages par attaque chimique ou
encore I'ablation de la couche surfacique contenant ces centres précurseurs.

Réduction de dommages par attaque acide

Cette technique consiste a traiter la surface du composant une fois que les pre-
miers endommagements laser apparaissent. Ainsi un traitement a ’acide fluorhy-
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F1G. 6.11 — Comparaison de la tenue flux surfacique d’une lame de silice avant
et apres traitement & Uacide fluorhydrique (image tirée des travaur de Bouchut

et al. [142])

drique permet d’effectuer un retrait de la couche de surface endommagée et par
conséquent de stopper la croissance des endommagements. L’attaque chimique
de la surface permet donc de faire disparaitre ces dommages ainsi que le ma-
tériau environnant fortement fragilisé au cours du processus d’endommagement.
La figure 6.11 est une illustration de la tenue au flux d’une lame de silice avant
et apres attaque chimique. L’ablation de la couche endommagée a pour consé-
quence une diminution significative de la probabilité d’endommagement a une
fluence donnée.

Ablation de la couche de surface par faisceaux d’ions

Dans le cas des endommagements de surface, nous avons montré précédem-
ment que le claquage était essentiellement dia a la présence d’impuretés de po-
lissage sur une épaisseur de quelques microns. Nous avons vu aussi que dans
certains cas ces impuretés pouvaient étre éliminées grace & un recuit par laser
COs5 ou encore par attaque chimique. Afin d’éliminer ces défauts, Kamimura et
al. [143-145] proposent une autre solution. Leur technique consiste a faire dis-
paraitre cette couche de contamination en bombardant le substrat a 'aide d’un
faisceau d’ions avant utilisation de 'optique.

Les résultats d’endommagement laser obtenus sur des échantillons traités de
cette fagon montrent (figure 6.12) une amélioration d’un facteur 2 au moins du
seuil d’endommagement. Plus la couche contenant les défauts de surface est abla-
tée, plus la tenue au flux est grande. Néanmoins ce type de traitement doit étre
utilisé avec précaution: Certes on améliore de fagon significative la tenue au flux
laser du composant mais, I’ablation d’une couche de contamination peut entrainer
des variations de rugosité importantes en surface.
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d’une lame de silice (image tirée des travaur de Kamimura et al. [143])

6.4 Etude expérimentale du conditionnement la-
ser de la silice

6.4.1 Procédure de conditionnement par laser Nd:YAG a
355 nm

Expérimentalement, le procédé de conditionnement laser utilisé pour cette
campagne de mesures se rapproche sensiblement de ce que nous avons décrit
dans I’étude bibliographique précédente. En effet, nous développons un procédé
semblable & celui mis en place dans le brevet américain [123|. La pré-irradiation
laser & 355 nm est effectuée a 1'aide du dispositif développé & I'Institut Fres-
nel. L’utilisation du laser Nd:YAG UV présenté au chapitre 2 impose certains
aménagements dans la définition de la procédure de conditionnement laser.

— Procédure d’irradiation:

L’utilisation d’un laser de faible énergie nécessite, comme nous l'avons vu
précédemment, 1'utilisation de spots d’irradiation de petites tailles (typique-
ment quelques dizaines de um a 1/e?) afin d’obtenir des densités d’énergie
adaptées. Or la technique de conditionnement laser nécessite une irradia-
tion homogéne de la zone a traiter. Pour cela, la procédure dite de "raster-
scan" permet de simuler un faisceau étendu a l'aide d’un recouvrement de
faisceaux gaussiens de plus petite taille. Des études théoriques ont montré
Iinfluence du motif de recouvrement sur 1’énergie totale déposée. Hu et
al. [146] montrent qu’un maillage hexagonal réalise le meilleur compromis
entre un recouvrement maximal et un nombre minimal de zones irradiées.
Afin de simplifier la procédure et son automatisation, nous réalisons un
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simple recouvrement de gaussiennes (entre 80 % et 90 %) dans les deux
directions du plan d’irradiation comme décrit figure 6.13.

F1G. 6.13 — Procédure de Raster-Scan utilisée pour le conditionnement laser de la
stlice

— Taille du spot d’irradiation:

Le choix de de la taille du spot d’irradiation ne peut pas se faire sans pré-
cautions. Ainsi un raisonnement simpliste pourrait conduire a utiliser un
faisceau le plus large possible afin de réduire au maximum la durée de la
campagne d’irradiation. Cependant, comme nous I’avons vu au chapitre 3,
I’endommagement laser du matériau peut étre lié a l'existence de phéno-
ménes non-linéaires (principalement de I’autofocalisation) lorsque la puis-
sance créte du faisceau d’irradiation dépasse une valeur critique (Pg,). 1l
est donc nécessaire d’éviter ce type de configuration en définissant une taille
maximale & ne pas dépasser. Dans le cas de la silice, la puissance critique
d’autofocalisation est estimée autour de quelques centaines de kW [147].
Afin d’éviter tout probléme de filamentation, nous faisons donc le choix
de ne jamais travailler avec des puissances supérieures a 100 kW pour une
irradiation & 355 nm. Dans nos gammes de fluences, ceci impose donc de
fixer la largeur maximale du spot d’irradiation 4 100 um a 1/e* pour une
durée d’impulsion laser de 7 ns. Notons que ce point important n’est pas
discuté dans le brevet américain [123] et que seule 1'utilisation de faisceaux
focalisés permet réellement d’éviter I'apparition de filaments lors du condi-
tionnement d’optiques relativement épaisses.

— Nombre de passages et fluences d’irradiation:
Du fait des caractéristiques du laser de conditionnement (fréquence de ré-

pétition limitée a 10 Hz et faible taille de spot), le nombre de passage suc-
cessifs ne peut pas étre trop important si on désire conditionner de grandes
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surfaces. Néanmoins, ’énergie déposée au cours de la pré-irradiation doit
étre suffisante afin de modifier les caractéristiques du matériau. C’est pour-
quoi, nous avons utilisé une procédure constituée de 3 passages avec des
fluences croissantes et relativement proches du seuil d’endommagement du
composant a traiter (figure 6.14).
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FiG. 6.14 — Nombre de passages successifs et fluences d’irradiation

Afin d’éviter 'endommagement du composant au cours de la procédure
de conditionnement, le seuil d’endommagement (noté F,,,) est mesuré en
mode R:1. Cette procédure permet de prendre en compte un effet éventuel
de fatigue qui pourrait apparaitre lors d’une irradiation a basse fluence et
en tirs répétés. Expérimentalement, la surface commence a présenter des
dommages lorsque un des tirs successifs laser dépasse 20 J/cm?.
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F1G. 6.15 — Probabilité d’endommagement en surface d’une lame de silice (A =
355 nm) mesurée en mode R:1
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6.4.2 Effet du conditionnement sur la tenue au flux laser
du composant

La premiére campagne de conditionnement laser a été réalisée sur une lame
de silice Suprasil II superpolie double face. Un zone de 3 cm? vierge de tout
traitement laser et ne présentant aucun défaut visible au microscope optique a
été choisie. Trois passages a des fluences inférieures a F),,, ont alors été réalisés
(cf. tableau 6.5).

Fluence d’irradiation
ler passage 8+1 J/cm?
2eme passage 1241 J/em?
3eme Passage 16+1 J/em?

TAB. 6.5 — Fluence d’irradiation utilisée lors de chaque passage

L’étude de la tenue au flux du composant avant et aprés irradiation est réalisée
sur le méme banc. Pour le test, nous avons choisi d’utiliser une lentille permet-
tant d’obtenir au point de focalisation, un faisceau gaussien de 22 ym a 1/¢.
Dans ces conditions, la figure 6.16 représente la probabilité d’endommagement
du matériau mesurée dans une zone conditionnée et dans une zone vierge de toute
pré-irradiation laser. Etant donné que le faisceau d’irradiation utilisé peut étre
considéré comme collimaté (Zz = 43 mm) par rapport a la lame de silice étudiée
(e=50 mm), les endommagements se font sur la face arriére de 1’échantillon.

—+— zone non conditionnée

—=— zone conditionnée

Probabilité d'endommagement

Fluence (J/cm?)

F1G. 6.16 — Probabilités d’endommagement mesurées a 355 nm en surface a l’aide
d’un faisceau focalisé
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La mesure de tenue au flux laser sur une zone conditionnée ne permet pas
de mettre en évidence une évolution significative du matériau une fois la pré-
irradiation effectuée.

La comparaison de ce résultat avec celui publié dans le brevet américain met
en évidence deux comportements trés différents. Expérimentalement, le principal
changement réside dans la taille du faisceau laser utilisé pour les tests de tenue au
flux. Nous savons que le test statistique a ’aide d’un faisceau focalisé ne permet
pas de mettre en évidence des défauts dont la densité est faible. Or dans le cas de
la silice, le conditionnement laser peut étre vu comme un nettoyage des défauts
de surface. Dans nos conditions de test, la mise en évidence de I’amélioration de
la tenue au flux est donc d’autant plus difficile que la densité de contaminants en
surface avant irradiation est faible (nettoyage systématique du substrat avant la
pré-irradiation). Cette hypothése est d’ailleurs confirmée par le fait que le pro-
cédé de conditionnement "américain" est optimal lorsque le composant d’origine
est fortement pollué. Afin d’étayer ce résultat, une autre lame de silice a été
conditionnée suivant un protocole identique puis testée en tenue au flux laser par
raster scan a I’aide d’un faisceau large afin de révéler tous les défauts. Pour cela,
nous avons utilisé 'installation LUTIN du CEA/CESTA (355 nm) qui permet

d’irradier des zones de 0.6 mm?.

- m - zone non conditionnée
—a— zone conditionnée
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o
O
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204 &
154
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Densité de dommages (fcmz)
(4]

Fluence (J/cm?)

F1G. 6.17 — Probabilités d’endommagement mesurées a 355 nm en surface a l’aide
d’un faisceau large

La figure 6.17 représente la densité d’endommagements pouvant apparaitre
en fonction de la fluence d’irradiation dans une zone conditionnée ou zone non
conditionnée. Dans ce cas, nous pouvons mettre en évidence une diminution signi-
ficative de la densité d’endommagements pouvant apparaitre lorsque l'irradiation
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se fait dans une zone conditionnée. Notons que le seuil bas d’endommagement
(fluence en dessous de laquelle la densité de dommages est nulle) est également
amélioré dans la zone traitée.

6.4.3 Bilan sur le conditionnement de la silice & 355 nm

Nous avons montré que l'effet du conditionnement n’est pas détectables avec
un faisceau fortement focalisé surtout si les optiques ont subi un nettoyage préa-
lable efficace. Par contre, une irradiation en faisceau étendu montre que la densité
de défauts en surface diminue fortement dans la zone ayant été conditionnée et
valide ainsi le phénoméne de conditionnement de la silice a 355 nm.

A travers cette étude sur le conditionnement laser a 355 nm de lames en silice,
nous montrons de plus la faisabilité d’une automatisation du procédé. Cependant,
I'utilisation de faisceaux gaussiens fortement focalisés implique des temps de trai-
tement trés importants. Il faut environ 12h pour pré-irradier en trois passages
successifs une zone de 1 em?, ce qui en 1’état, ne permet pas pas une industriali-
sation du procédé. Nous discuterons donc plus loin de I'importance de la mise en
forme du faisceau sur la durée de traitement. Ainsi, nous verrons dans le cas du
conditionnement laser du KDP, que I'utilisation d’un faisceau de type "top-hat"
permettrait de diminuer fortement cette durée.

6.5 Etude expérimentale du conditionnement la-
ser du KDP

6.5.1 Introduction

La comparaison des deux courbes de probabilité mesurées en 1:1 et en R:1
(figure 6.18) montre que l'irradiation successive d’un site a partir de fluences
trés basses et croissantes permet d’améliorer sensiblement la tenue au flux du
matériau. Ce résultat permet d’ores et déja de mettre en évidence un effet de
conditionnement. Le but de ce paragraphe est donc de définir un protocole systé-
matique permettant de transposer cette amélioration au composant tout entier.
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F1G. 6.18 — Comparaison des probabilités d’endommagement mesurées en 1:1 et
R:1 en volume d’un cristal de KDP (A = 355 nm)

6.5.2 Estimation de ’amélioration de la tenue au flux laser:
gain de conditionnement

Expérimentalement, la tenue au flux laser des cristaux testés dépend fortement
de plusieurs parameétres. Nous pouvons citer en particulier la nature du cristal
(KDP ou DKDP), le type de croissance (rapide ou lente), leurs positions dans le
cristal initial et surtout leurs orientations de découpe. A titre d’exemple, la figure
6.19 illustre les différentes utilisations possibles d'un cristal de KDP suivant la
position de découpe.

Des tests de tenue au flux réalisés au CEA/Le Ripault montrent également
(figure 6.20) qu'un cristal taillé pour fabriquer un tripleur de fréquences (1w +
2w — 3w) posséde une tenue aux laser(A = 351 nm) environ deux fois supérieure
a celle d’un cristal taillé pour fonctionner en doubleur de fréquences (lw + 1w —
2w).

Etant données les dispersions importantes obtenues sur les courbes de pro-
babilités d’endommagement en fonction du cristal testé, nous devons définir un
critére unique permettant de quantifier I'effet du procédé de conditionnement
laser sur la tenue au flux. Ainsi, pour une meilleure comparaison entre échan-
tillons, les améliorations sont exprimées par le rapport de 'intégrale de la courbe
de probabilité d’endommagement de la zone conditionnée (C) sur I'intégrale de
la courbe de probabilité d’endommagement obtenue sur une zone vierge (NC) de
toute irradiation. Ce rapport défini un "gain de conditionnement" (g):
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F1G. 6.20 — Probabilités d’endomma-
gement mesurées a ['aide d’un laser
excimere (A = 351 nm)

Fic. 6.19 — Utilisations possibles
d’un cristal de KDP suivant sa po-
sitton dans la boule

[q.dF
9= m (6.8)
NC
ou:
— p = (1 - q) = probabilité d’endommagement
— F = fluence d’irradiation (J/cm?)

6.5.3 Conditionnement par laser Nd:YAG a 355 nm

La pré-irradiation ainsi que les mesures de probabilité d’endommagement sont
réalisées a l'aide d’un laser Nd:YAG a 355 nm. Afin d’effectuer ’ensemble de la
campagne de mesure dans les mémes conditions expérimentales, le cristal étudié
est directement placé dans sa configuration de doublage de fréquence.

Comme dans le cas des lames de silice, nous réalisons une procédure de condi-
tionnement en 3 passages successifs avec des fluences d’irradiation croissantes.
Au vu des courbes de seuil présentées figure 6.18, une fluence maximale de 15
J/em? permet de réaliser une pré-irradiation laser sans risque d’endommager le
composant. Dans ces conditions, une procédure de raster-scan a I'aide d’un fais-
ceau de 95 um a 1/e* & été réalisée sur une zone d’environ 3 cm?. Les différentes
fluences de pré-irradiation sont détaillées dans le tableau 6.6.

La zone ainsi conditionnée est ensuite testée en mode 1:1 afin de comparer sa
tenue au flux laser en volume avec celle d’une zone vierge de toute pré-irradiation.
La figure 6.21 illustre I'évolution des probabilités d’endommagement dans ces
deux cas. Ces résultats expérimentaux attestent d’une amélioration de la tenue
au flux du KDP soumis a une pré-irradiation sous seuil d’endommagement. On
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Fluence d’irradiation
ler passage 6+1 J/cm?
2eme passage 10£1 J/em?
3eme Passage 13+1 J/em?

TAB. 6.6 — Fluence d’irradiation utilisée lors de chaque passage

assiste, d’une part, & une augmentation du seuil bas d’endommagement (12 .J/cm?
— 20 J/cm?) et d’autre part, a une diminution de la probabilité d’endommage-
ment dans la zone conditionnée. Globalement, le gain de conditionnement atteint
ici 20 %.
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F1G. 6.21 — Effet du conditionnement laser sur la probabilité d’endommagement
en volume d’un cristal de KDP (A = 355 nm)

L’ajustement théorique des courbes de probabilité d’endommagement permet
également de suivre I’évolution des centres précurseurs avant et aprés conditionne-
ment laser (figure 6.22). Dans le matériau "avant conditionnement", il est possible
d’extraire deux races de défauts dont la répartition de claquage en fonction de la
fluence d’irradiation est donnée par la courbe bleue.

— (1): Apres conditionnement, le premier type de défaut (centré autour de
15 J/em?) a disparu. Ceci peut donc expliquer Paugmentation du seuil
bas d’endommagement laser du composant aprées conditionnement. La pré-
irradiation sous seuil a permis de faire disparaitre le défaut le plus pénali-
sant.
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— (2): En ce qui concerne le second type de défaut initiateur présent dans
le matériau testé, le conditionnement laser a eu pour conséquence une di-
minution de sa densité. Pour la tenue au flux ceci se concrétise par une
diminution de la probabilité d’endommagement pour une fluence donnée.

n 3.5x10%°4 [ = - zone non conditionnée
5 {1 |— zone conditionnée o
$  3.0x10°1

S J

2 2.5x102-_

S 2.0x10°

g

E 1.5x10% 1

o o

> 1.0x10%-

3 |

2  50x10'-

) ]

Q 0.0

0 ' 20 40
Fluence (J/cm?)

FiGg. 6.22 — FEvolution des défauts précurseurs de l’endommagement lors d’un
conditionnement laser a 355 nm

Bilan

L’ensemble des ces résultats confirme que dans le cas des cristaux de KDP, le
conditionnement laser est bénéfique pour la tenue au flux du composant. La pré-
irradiation permet d’augmenter son seuil d’endommagement mais également de
diminuer la densité de dommages pouvant apparaitre pour des densités d’énergie
plus élevées. Il faut toutefois rappeler que la durée d’un conditionnement a 'aide
d’un petit faisceau est un élément pénalisant lorsqu’il est question d’améliorer
la tenue au flux d’optiques de grandes dimensions. Pour faire face a ce verrou
technologique, il semble que D'utilisation d’un laser excimére puisse régler un
certain nombre de problémes:

— La mis en forme du faisceau issu d’un laser excimére permet d’obtenir a
I’aide de matrices de micro-lentilles des faisceaux "top-hat" de grandes di-
mensions. Dans ces conditions, le recouvrement des faisceau n’est plus né-
cessaire pour obtenir une irradiation homogeéne et par conséquent le temps
de conditionnement diminue.
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— Les taux de répétition (> 100 Hz) permettent d’augmenter la vitesse de
traitement et par conséquent d’effectuer en un temps donné un nombre
plus important de passages successifs.

Le tableaux 6.7 illustre donc 'avantage d’un laser excimeére pour le condition-
nement laser des matériaux optiques.

Nd:YAG | Excimére top-hat
w = 100 pm 0.5 mm?
Nombre de rampes 6 10
Vitesse 15 mm/s 40 mm/s
Durée du conditionnement 252 h 1h30

TAB. 6.7 — Temps de conditionnement pour une surface de (15 cm © 15 ¢m) en
fonction de la technologie utilisée

6.5.4 Conditionnement par laser Excimére & 351 nm

En collaboration avec le CEA /Le Ripault, nous avons réalisé un campagne
de conditionnement laser de cristaux de KDP dans laquelle la pré-irradiation des
composants est réalisé au CEA par laser excimére (A = 351 nm). Les tests de
tenue au flux sont ensuite effectués a 'Institut Fresnel avec un laser Nd:YAG (A
— 355 nm).

Description du banc de conditionnement du CEA /Le Ripault

Les campagnes de conditionnement sont réalisées a ’aide du systéme présenté
figure 6.23. Le laser utilisé pour la pré-irradiation des composants optiques est
une source excimére (GSI LUMONICS PM 846) pouvant émettre a 351 et 353
nm (XeF). L’énergie maximale délivrée est de 275 mJ avec une durée d’impulsion
de 20 ns a mi-hauteur. La fréquence de répétition est fixée a 100 Hz. En sortie de
la cavité laser, le faisceau laser est mis en forme a I’aide d'une matrice de micro-
lentilles. La répartition spatiale du faisceau au niveau de I’échantillon présente un
profil "top-hat" selon le grand axe (axe x) et un profil quasi-gaussien le long du
petit axe (axe y). Les dimensions du faisceau ainsi focalisé sont 759 pm (FWHM)
par 346 pum (1/e?). L’échantillon de KDP a conditionner est positionné dans le
faisceau laser a ’aide d’un systéme motorisé 3 axes.

Durant le processus de conditionnement, différents types de mesures sont réali-
sées simultanément sur la zone irradiée. Des cartographies de luminescence, d’ab-
sorption et de diffusion volumique sont enregistrées en temps réel. L’ensemble de
ces données permet notamment de détecter I'apparition d’endommagements au
cours du conditionnement et leur évolution.
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F1G. 6.23 — Dispositif de conditionnement excimére (A = 351 nm) développé au
CFEA/Le Ripault

Procédure de conditionnement

L’inconvénient du dispositif expérimental présenté ici réside dans la faible
profondeur de foyer du laser excimére utilisé pour la pré-irradiation. En effet,
des mesures d’énergies réalisées le long de 'axe Z montrent que deés que 'on
s’éloigne du plan de focalisation la fluence d’irradiation décroit fortement. Or
nous savons que l'effet du conditionnement dépend essentiellement de 1’énergie
déposée au cours de la pré-irradiation. Dans notre cas, la profondeur de champ
effective (F > 0.9 F,,..) est estimée a 0.4 mm. Le seul moyen pour réaliser un
conditionnement global du composant est donc de procéder plan par plan.

La figure 6.24 représente une procédure de conditionnement d’un échantillon
de KDP réalisée selon 3 plans consécutifs (face avant, volume et face arriére).
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10 mm
Position Fluence Nombre de tirs / site
Z=0mm 10 J/em? 25
20 J/em? 75
25 J/em? 100
Z=5mm 20 J/em? 75
25 J/em? 100
Z=10 mm 10 J/fem? 25
15 J/fem? 50
20 J/em? 75
25 J/em? 100

10mm Smm 0mm

F1G. 6.24 — Procédure de conditionnement excimére en 8 plans d’un cristal de

KDP

Résultats Expérimentaux

Dans le cas précis ou seuls trois plans distincts ont été conditionnés, 1'utili-
sation d’un faisceau collimaté pour évaluer le gain de conditionnement n’est pas
judicieux. En effet, une irradiation en faisceau paralléle aurait pour conséquence
un endommagement du matériau dans les zones les plus fragiles, a savoir les ré-
gions situées entre les plans de conditionnements 1a ot aucune modification du
matériau a été réalisée. Dans ces conditions il serait alors impossible de mettre en
avant un gain de conditionnement. La seule solution pour détecter d’éventuelles
ameéliorations réside dans 'utilisation d’un faisceau laser fortement focalisé¢ afin
de réaliser une inspection résolue en profondeur de la tenue au flux du matériau.
Le dispositif développé a I'Institut Fresnel est donc totalement adaptée a cette
étude. En effet, I'utilisation d’un faisceau UV de 8 um (a 1/e*) au point de foca-
lisation permet de réduire considérablement la profondeur de champ du faisceau
d’irradiation (de I'ordre de quelques centaines de microns) et de tester de fagon in-
dépendante les différents plans du matériau. Nous avons donc réalisé des mesures
de tenue au flux en mode 1:1 a 355 nm a différentes profondeurs de 1’échantillon
KDP traité afin de suivre I’évolution des probabilités d’endommagement suivant
les zones (conditionnées ou non).
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- 7Z = 0 mm:

Les mesures de probabilité d’endommagement réalisées en surface (zone
conditionnée ou non) ne sont pas représentatives. En effet, dans le cas
des cristaux de KDP obtenus par croissance rapide, les résultats publiés
montrent que les endommagements de volume apparaissent pour des fluences
plus faibles que celles nécessaires aux endommagements de surface [131]. Or
ici, les courbes de probabilité d’endommagement semblent étre inversées (fi-
gure 6.25). Ce phénoméne doit s’expliquer par les conditions de stockage
du cristal. L’humidité ambiante modifie de fagon irréversible sa surface (cf.
annexe A) et annihile toute possibilité de détecter un gain de condition-
nement lors des tests de tenue au flux. Au vu des ces résultats, il semble
donc important de garder une atmosphére controlée (humidité <50%) tout
au long de la chaine de traitement (conditionnement, transport et stockage
des optiques, tests de tenue au flux).
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F1G. 6.25 — Comparaison des probabilités d’endommagement obtenues en surface
et en volume d’une zone non-conditionnée
- 0mm < Z < 5 mm:
Pour les tests de tenue au flux réalisés dans la zone comprise entre les deux
plans de conditionnement (z=0mm et z—=5mm), les probabilités d’endom-

magement obtenues sont identiques a celles mesurées dans une zone vierge
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de toute pré-irradiation. Ceci est en accord avec ’absence d’irradiation laser
significative durant le processus de conditionnement.

— 7Z = 5 mm:

Dans cette zone ou la pré-irradiation laser a été la plus forte (point de
focalisation du laser excimeére), la comparaison des courbes de probabilité
d’endommagement met en évidence une nette amélioration de la tenue au
flux laser du matériau aprés conditionnement. La figure 6.26 compare les
résultats obtenus a cette profondeur dans une zone conditionnée et non
conditionnée.
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Probabilité d'endommagement
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F1G. 6.26 — Probabilités d’endommagement en z=5mm mesurées dans la zone
conditionnée et dans une zone vierge

Le procédé de conditionnement améliore de fagon significative la tenue au
flux de cette région. Ainsi, aprés traitement le seuil bas d’endommagement
de cette zone passe de 15 J/cm? a plus de 20 J/cm?. Pour les fluences
supérieures, la densité de dommages pouvant apparaitre au cours de l'irra-
diation diminue elle aussi. La pré-irradiation laser a pour conséquence un
décalage du seuil de claquage des défauts vers les plus hautes fluences. Le
gain de conditionnement calculé ici atteint environ 20 %.

Des mesures similaires ont été réalisées pour différentes profondeurs. Dans
chaque plan, le gain de conditionnement est calculé puis reporté sur la figure
6.27.
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F1G. 6.27 — Gain de conditionnement calculé pour les différentes profondeurs de
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Plusieurs points importants ressortent de cette étude de conditionnement des
cristaux de KDP par laser excimeére:

— Le gain de conditionnement attendu en z=0 mm n’a pas pu étre mis en

évidence ici a cause de problémes de stockage des échantillons au cours des
différentes étapes du conditionnement.

Le gain de conditionnement significatif obtenu dans le plan médian (~ 20
%) valide donc le procédé de conditionnement utilisé ici.

Dans les conditions actuelles de conditionnement, la zone dans laquelle
I’amélioration est effective reste bien évidemment limitée. On retrouve ex-
périmentalement une amélioration de la tenue au flux (g>1) dans une zone
équivalente & la profondeur de champ du laser excimére utilisé (~ 0.4 mm).

Afin d’améliorer la tenue au flux du composant tout entier, différentes mé-
thode sont actuellement a 1’étude:

(1) La plus simple consiste a irradier le composant plan par plan afin d’amé-
liorer successivement la tenue au flux des différentes régions du matériau.
Notons que ce type de procédé est rendu possible avec un laser excimere
"top-hat" du fait de sa vitesse de pré-irradiation. Cette technique réali-
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sée par le CEA/Le Ripault a d’ailleurs été validée en réalisant des tests
de tenue au flux laser en faisceau paralléles sur l'installation LUTIN du
CEA/CESTA (tableau 6.8). Comme attendu, le gain de conditionnement
ainsi mesuré augmente avec le nombre de plans pré-irradiés.

Nombre de plans conditionnés | Fluence cumulée | Gain
1 2450 J/cm? ™%
2 6500 J/cm? 10 %
3 13250 J/cm? 13 %

TAB. 6.8 — Gain de conditionnement global en fonction du nombre de plans condi-
tionnés (tests réalisés avec un faisceau laser (Nd:YAG,355 nm, 2,5 ns) collimaté
(0.5 mm a 1/e?)

(2) La seconde possibilité consiste & modifier la mise en forme du faisceau
excimeére afin d’augmenter sa profondeur de champ. L’utilisation d’un fais-
ceau collimaté permettrait ainsi de réduire le traitement a un seul plan
englobant tout le composant a traiter.

6.5.5 Bilan sur les techniques de conditionnement du KDP

Les résultats présentés ici permettent dans les deux cas de valider les procé-
dures de conditionnement laser choisies. En effet que ce soit avec un laser Nd:YAG
opérant a 355 nm ou une source excimére a 351 nm, nous obtenons des gains de
conditionnement dans les zones pré-irradiées de 'ordre de 20 %. Un amélioration
de ce gain de conditionnement passe par une augmentation de I'énergie déposée
au cours de la pré-irradiation. Pour cela il faut envisager une augmentation du
nombre de passages successifs et une meilleure mise en forme des faisceaux de
pré-irradiation. Dans le cas du conditionnement par laser Nd:YAG, nous avons
pu montrer que 'amélioration de la tenue au flux pouvait se faire sur le compo-
sant global alors que dans le cas excimére ou la profondeur de champ est limitée
par la mise en forme du faisceau, seul un plan précis pouvait présenter un gain
de conditionnement suffisant. Dans ce dernier cas, cette amélioration localisée ne
permet pas d’augmenter la tenue au flux du composant. Néanmoins, la rapidité
de conditionnement propre au systéme excimére permet de contourner cette diffi-
culté en effectuant un conditionnement "multi-plans", voire un conditionnement
sélectif, spécifique aux zones les plus fragiles en terme de tenue au flux laser. Des
expériences complémentaires quant a ’effet de la durée d’impulsion sur le gain
de conditionnement restent encore & mettre en oeuvre.
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6.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons tout d’abord étudié de facon exhaustive, le phé-
noméne de fatigue pouvant apparaitre lors dans la silice lors d’une sollicitation
en tirs lasers répétés. L'influence de la longueur d’onde, du nombre de tir et de
la fréquence de répétition a été démontrée. Dans ces conditions, nous avons sou-
ligné 'importance de définir pour chaque utilisation un seuil d’endommagement
fonctionnel du matériau. Des résultats similaires ont été validés dans le cas des
cristaux de KDP.

Nous avons ensuite exploré les techniques de conditionnement de la silice a
355 nm. L’amélioration de la tenue au flux de la surface des optiques de haute
qualité est difficile & mettre en évidence. Néanmoins, 'utilisation d’un faisceau
d’irradiation large nous a permis de valider le protocole d’élimination des conta-
minants de surface a ’aide d’une pré-irradiation UV.

Finalement, la faisabilité du conditionnement du KDP & I'aide de lasers UV

(Nd:YAG et excimere) a été démontrée. Les conditions expérimentales nécessaires
a I'amélioration de la tenue au flux volumique ont été étudiées et optimisées.
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Conclusion et perspectives

L’objectif de cette thése était d’analyser les phénomeénes physiques a ’origine
de 'endommagement des composants optiques utilisés dans les lasers de puissance
dans le but d’améliorer leur tenue au flux. Cette étude a été réalisée a partir d’ou-
tils expérimentaux et théoriques développés depuis plusieurs années a 'Institut
Fresnel au sein de I'équipe Milieux Aléatoires et Photonique de Puissance.

De nombreux résultats allant de la mise en évidence des centres précurseurs
de 'endommagement laser jusqu’a 1’étude de leur comportement en fonction de
I'irradiation nous ont permis de définir des procédures de conditionnement laser
capables d’améliorer sensiblement la tenue au flux dans 'UV de matériaux tels
que la silice et le KDP. Notons que I’ensemble de ce travail s’est inscrit dans une
collaboration entre I'Institut Fresnel et le CEA/DAM. Le choix des matériaux
testés ainsi que des longueurs d’onde d’irradiation a donc été fortement condi-
tionné par les problémes rencontrés actuellement en fin de chaine de la Ligne
d’Intégration Laser, prototype a 1’échelle 1 du futur laser Megajoule.

(1) : Mise en évidence de 'origine de ’endommagement laser

L’hypothése selon laquelle 'endommagement laser s’initie au niveau de centres
précurseurs de taille nanométrique a été validée expérimentalement de plusieurs
facons. L’étude par microscopie a force atomique des endommagements créés en
surface d’'une monocouche de Si0, illustre la corrélation qui peut exister entre
la densité de dommages et la densité de défauts initiateurs déduite du modéle
statistique. D’autre part, I’étude paramétrique sur I’évolution des courbes de
probabilité d’endommagement en fonction de la taille du faisceau d’irradiation
sur différents composants (silice et KDP) a permis de valider quantitativement
cette notion d’endommagement initié par des défauts fragilisant le matériau.

Dans le cas des endommagements de surface pouvant apparaitre lors de l'irra-
diation d’une lame de silice a 355 nm, nous avons pu réaliser une forte corrélation
entre les défauts responsables de ces dommages et les impuretés présentes en sus-
pension dans les liquides de polissage. Ayant ainsi identifié ’origine des centres
initiateurs de I’endommagement en surface, il reste maintenant & agir sur le pro-
cédé de polissage lui-méme afin d’optimiser les étapes les plus pénalisantes pour
la tenue au flux laser sans pour autant modifier les spécifications optiques du
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composant final.

(2) : Compréhension des mécanismes initiateurs de ’endommage-
ment laser

Le développement d’un module haute résolution sur le microscope photother-
mique déja développé a I'Institut Fresnel permet de détecter automatiquement
et de fagon non destructive les défauts absorbants pouvant étre a l'origine de
’endommagement laser. La configuration choisie (faisceaux pompe et sonde coli-
néaires et fortement focalisés) permet de réaliser un détection en trois dimensions
afin d’étudier séparément la contribution de la surface et du volume. Actuelle-
ment, il est possible de détecter des inclusions métalliques d’or d’'une cinquantaine
de nanométres de diameétre. Ceci reste pour l'instant trop peu sensible pour la
détection des défauts absorbants réellement présents dans les meilleures silices et
dont la taille ne dépasse pas quelques nanométres. Néanmoins, il semble que nous
avons atteint ici la limite de détectivité du microscope photothermique dans sa
configuration actuelle. L utilisation d’un faisceau pompe UV de plus petite taille
est maintenant la seule solution afin d’augmenter de facon significative le pouvoir
de résolution.

Le couplage de ce dispositif de détection a un laser d’irradiation nous a permis
d’étudier in-situ I’évolution de défauts absorbants soumis a des irradiations laser
sous seuil d’endommagement. Deux types de contaminants ont été étudiés. Afin
de comprendre au mieux 1’évolution de ces défauts sous irradiation laser, nous
avons fait le choix d’effectuer ces études sur des billes d’or dont les propriétés
thermomécaniques sont parfaitement connues. Expérimentalement, alors qu’au-
cun endommagement n’est visible en surface, la microscopie photothermique a
montré que les défauts se modifient de facon irréversible pour des fluences dix
fois inférieures au seuil d’endommagement du matériau. Des simulations réalisées
en collaboration avec le CEA /DIF montrent en particulier que les premiéres mo-
difications détectables (étape de pré-endommagement) sont directement liées a
la fusion du métal. Pour des énergies plus élevées, la température et la pression
au voisinage du défaut atteignent des valeurs considérables pouvant entrainer des
modifications irréversibles du matériau hote. Dans le cas d’inclusions d’or de 3
nm, nous avons pu montrer que lorsque la fluence d’irradiation en tirs multiples
se rapproche du seuil d’endommagement de la surface, la silice environnante peut
devenir fortement absorbante (x 1000) et joue & son tour le role d’initiateur de
I’endommagement laser pour les tirs suivants.

(3) : Amélioration de la tenue au flux laser des matériaux optiques
L’étude des mécanismes d’initiation de I'’endommagement laser sur des billes
d’or nous a montré que dans certains cas, il était possible grace a une irradiation

sous seuil d’endommagement de faire disparaitre le défaut sans pour autant mo-
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difier le matériau hote. Ceci constitue un exemple de conditionnement laser des
défauts.

Afin de définir des procédures de conditionnement optimales, nous avons réa-
lisé une étude préliminaire sur la fatigue des matériaux optiques soumis a des tirs
cumulés. Dans le cas de la silice, il apparait que 'accumulation de tirs lasers a
basse fluence a tendance a fragiliser le matériau. Lors d’une irradiation en volume
a 355 nm, il apparait méme que I'accumulation de tirs se traduise par la création
de nouveaux défauts encore plus pénalisants pour la tenue au flux laser. D’autre
part, dans le cas d’une irradiation & 355 nm de la surface, 'accumulation de tirs
ne semble avoir que trés peu d’effets sur sa tenue au flux. Dans le cas des cristaux
de KDP, les résultats montrent que le matériau volumique n’est pas significative-
ment fragilisé lorsqu’il est soumis a des tirs répétés a 355 nm. L’ensemble de ces
résultats montrent donc qu’il est nécessaire de définir pour chaque composant un
seuil fonctionnel d’endommagement en fonction de I'application afin de garantir
la meilleure tenue au flux laser possible.

Nous avons donc ensuite étudié des procédures de conditionnement laser pour
la silice et le KDP basées sur des pré-irradiations UV. Dans le cas de la silice, les
résultats ont montré une amélioration de la tenue au flux de la surface pouvant
étre interprétée comme une élimination par irradiation laser des contaminants.
Pour les cristaux de KDP, deux techniques de conditionnement laser ont été
testées et montrent toutes les deux des résultats encourageants puisque dans
les deux cas une amélioration de 20% de la tenue au flux laser a été constatée
expérimentalement. Une optimisation des procédures doit étre néanmoins réalisée
afin d’augmenter le gain de conditionnement et ainsi atteindre les spécifications
requises pour les lasers de puissance.
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Annexe A

Propriétés physiques et optiques
des matériaux étudiés

A.1 Silice Suprasil / Silice Herasil (Heraeus)

La silice Suprasil (I, IT et III) est une silice synthétique réalisée par hydrolyse
de tetrachlorosilane (SiCl,) selon la réaction chimique suivante:

Dans le cas des verres de type Herasil, la silice est obtenue uniquement par
fusion de quartz naturel dans un four électrique.

Cette différence de fabrication se traduit ensuite par un écart important de
concentration d’impuretés dans le matériau massif. Le tableau A.1 regroupe les
estimations "fabricant" (Heraeus) relatives aux impuretés métalliques et alcalines.

Impuretés Suprasil (ppm) | Herasil (ppm)
Al = Aluminium < 0.010 10
Ca = Calcium < 0.015 1
Cr = Chrome < 0.001 0.1
Cu = Cuivre < 0.003 0.1
Fe — Fer < 0.005 0.2
K = Potassium < 0.010 0.1
Li = Lithium < 0.001 1
Mg = Magnesium < 0.005 0.1
Na = Sodium < 0.010 1
Ti — Titane < 0.005 0.1

TAB. A.1 — Impuretés présentes dans les lames de silice (source: Heraeus)

Ces différences importantes ont des répercutions directes sur les spectres de
transmission et d’absorption de ces verres (figures A.1 a4 A.3). En particulier
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dans la gamme de longueurs d’onde UV, ces écarts d’absorption sont a relier aux
variations importantes de tenue au flux laser constatées expérimentalement.

pectrum includi flection losses T iei P " ding reflection losses
corverted to wall thickness: 100 mm (vabd for 2 to 200mm) convened to wall thickness: 100 mm (vakd for 2 1o 200mm)
0w w0
Suprasil 1,2
- I T 0 |7 W =N ———— Suprasil 3312
I \_ )
/ Suprasil 1.2 \ = Suprasil 300
w0 0

. !/ [ 1/ —zmt . /) M—

1 —= 1 .

tranamission [X)
)
"]

transmission %]
3

0 w0 200 %0 o 00 0 00 w L L L mw"glm‘l £ =00 410 600
Fi1c. A.1 — Spectre de transmission Fi1G. A.2 — Spectre de transmission
UV de différents verres Heraeus IR de différents verres Heraeus

Pour un rayonnement UV (typiquement 355 nm), la silice Suprasil semble par
conséquent étre la plus résistante en terme de tenue au flux laser. Notons tout de
méme que d’autres fabricants développent des silices UV de bonne qualité. Nous
pouvons citer entre autre Corning ou Schott (Schott Lithotech(©).
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F1G. A.3 — Spectre d’absorption UV de différents verres Heraeus
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A.2 KTP et LBO (Cristal Laser)

A.2.1 KTP

Les principales applications des cristaux de K'TP sont le doublage de fréquence
dans le visible (SHG) et comme oscillateur paramétrique optique (OPO) dans les

lasers IR accordables.

Formule chimique

Symétrie
Hygroscopie

Densité (g/cm?)

(W/cm K)

Point de fusion (K)

Indice de réfraction
a 1064 nm

Orientation 6 (deg)

Structure cristalline

Conductivité thermique

Transition ferroélectrique (K)

Absorption résiduelle (em™!) a 1064 nm

Accord de phase (SHG 1064 nm)

KTiOPO,
Orthorhombique
mm?2
nulle
3.03
ki =2.01072
ko = 3.01072
ks = 3.31072
1453 £ 10
1195 + 40
< 0.05
n, = 1.7403
n, — 1.7478

ny — 1.8296

23.5

TAB. A.2 — Propriétés des cristaux de KTP (source: Cristal Laser)

A.2.2 LBO

Les cristaux de LBO peuvent étre utilisés pour de la génération de second
harmonique en remplacement des cristaux de K'TP, mais ils servent également a

la génération de sommes de fréquences (SFG).
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Formule chimique LiB505
Structure cristalline Orthorhombique
Symétrie mm?2
Hygroscopie faible
Densité (g/cm?) 2.47
Point de fusion (K) 1109 £ 10
Absorption résiduelle (em™!) a 1064 nm 0.01
Indice de réfraction n, — 1.565
a 1064 nm n, — 1.59
ny = 1.605
Accord de phase (1064 nm) 11.6 (SHG)
Orientation 6 (deg) 38.1 (THG)

TAB. A.3 — Propriétés des cristauxr de LBO (source: Cristal Laser)

A.3 KDP et DKDP

Les cristaux de KDP et DKDP sont utilisés pour la génération de second har-
monique (SHG) et de troisiéme harmonique (THG). Leur fabrication est obtenue
a partir de la croissance d’un germe de ce cristal. Notons que différents types
de croissance existent. D’une part, une croissance dite "lente" qui fournit des
cristaux au bout d’une dizaine de mois et d’autre part une croissance "rapide"
permettant d’obtenir des cristaux de grande taille en quelques mois seulement.
Dans le contexte de notre étude, seuls des cristaux obtenus par croissance rapide
ont été testés en tenue au flux laser (collaboration Institut Fresnel - CEA/DAM).
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Cristal KDP DKDP
Formule chimique KHyPO, KDy,PO,
Symeétrie 42 m 42 m
Hygroscopie haute haute
Densité (g/cm?) 2.332 2.355
Conductivité thermique ky; = 1.91072 k1 = 1.91072
(W/Cm K) k33 = 2110_2
Absorption résiduelle 0.04 0.005
(em™') & 1064 nm
Indice de réfraction n, — 1.4938 n, — 1.4931
a 1064 nm ne = 1.4539 ne = 1.4582
Accord de phase (SHG 1064 nm)
Orientation 6 (deg) 41.2 (I) / 59.1 (II) | 36.6 (I) / 53.7 (II)

TAB. A4 — Propriétés générales des cristaur de KDP et DKDP (source: BFI

Optilas)
L KDPlgpe 1 : =
KDP“Iype 2 T=203K g0f  DKDPType | . DKDPYype? T=295K
”wao - SNG@352, sob
S0 f -g
| g 70k SHG@1064,
ook E 8=53.5 deg
80 60
50 L
a0 SHG@1064,
B=36.6 deg
r 40F
30 1 L I A 1 L { el ¥ ¥ b 3 P t i
500 600 700 800 900 1000 1100 e 00 700 800 900 3000 1100
Wavelength, nm Wavelength, nm

Fic. A.4 — Accord de phase pour la
génération du second harmonique a
partir d’un cristal de KDP
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Résumé:

Cette these traite des mécanismes de ’endommagement laser dans les maté-
riaux optiques (silice et KDP) en régime nanoseconde. La compréhension et la
maitrise des phénoménes physiques mis en jeu sont des étapes nécessaires dans
le processus d’amélioration de la tenue au flux des composants optiques pour les
lasers de puissance.

Tout d’abord, nous validons I'hypothése de ’existence des centres précurseurs
de I'endommagement laser. Nous réalisons en particulier une corrélation entre les
défauts responsables de I’endommagement en surface des lames de silice & 355nm
et les impuretés nanométriques présentes dans les liquides de polissage.

Ensuite, nous développons un microscope photothermique haute résolution
afin de détecter de facon non destructive les nano-défauts absorbants susceptibles
d’initier 'endommagement laser dans ces matériaux optiques. Le couplage de ce
dispositif & un banc d’endommagement permet d’étudier avec précision 1’évolu-
tion de défauts modeéles (inclusions métalliques) lors d’une irradiation laser. Les
données expérimentales sont comparées a des simulations basées sur I'interaction
laser matiére afin de mettre en évidence les mécanismes physiques intervenant
dans le processus de claquage.

Une étude systématique de la " fatigue " des matériaux réels soumis a des
tirs répétés permet finalement de définir des procédés de pré-irradiations capables
d’améliorer leur tenue au flux: on parle alors de conditionnement laser.

Mots clés:
Endommagement laser, silice, KDP, seuil d’endommagement, sites précurseurs,
polissage, mécanismes d’initiation, phénoménes thermiques, microscope photo-
thermique haute-résolution, fatigue, conditionnement laser.
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