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Liste des notations principales

Les notations en gras désignent des vecteurs.
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Limite élastique initiale

Module de cisaillement initial
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Limite de résistance en traction (L;) et en compression (L)
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Introduction et contexte de I’étude

« Apprends d reconnaitre
lorsqu’il est important de ne pas
se précipiter. Cours lorsqu’étre
le premier est important ; avance
a ton rythme sinon. Il n’est pas
nécessaire de toujours porter le
premier coup, de fournir la
premiére solution, ou d’atteindre
un but avant tout le monde. En
fait, il est parfois vital de porter
le dernier coup, de fournir la
derniere réponse, ou d’arriver
apres tout le monde. »

Maitre Wiwa - Instructrice Jedi
de ’Ancienne République

En 1950, plusieurs dizaines d’années apres la description du principe d’émission sti-
mulée par Albert Einstein [1,2], Alfred Kastler (prix Nobel de physique en 1966) met
au point un systeme de pompage optique essentiel a I’élaboration d'un laser. En 1953, le
premier Maser, source de lumiere stimulée dans le domaine micro-onde et ancétre du laser,
est congu [3]. En 1960, Théodore Maiman obtient la premiere émission laser nanoseconde
a 'aide d’'un cristal de rubis placé dans une cavité optique [4]. Dés 1963, la génération
de chocs par laser, de 'ordre de quelques GPa a Uintérieur d'un métal, est observée [5].
En 1964, Hargrove et al. [6] mettent au point une méthode de blocage de mode de cavité
obtenant ainsi des impulsions sub-nanosecondes. Des lors, les lasers ont trouvé rapidement
des applications industrielles et technologiques. En 1965, une premiere application voit
le jour, consistant a percer des cristaux de diamant, matiere la plus dure connue, avec
un laser a rubis [7]. Différentes applications, telle que la découpe par laser de plaques
de métal, sont mises au point. A la fin des années 1970, ces procédés sont introduits
en milieu industriel et le laser devient un outil indispensable en micro-usinage, di a sa
grande vitesse d’opération, sans contact et sans usure [7]. Dans les années 1980, 1’élabora-
tion de différentes techniques et systemes optiques ont permis d’abaisser encore les durées
d’impulsions, jusqu’aux échelles de temps de la femtoseconde, avec notamment 1’appa-
rition du CPM (Colliding Pulse Mode-locked laser) [8]. Cependant, avec la diminution
de la durée d’impulsion, les puissances crétes des impulsions lasers pouvaient atteindre
une centaine de GW et endommageaient les milieux amplificateurs. Une méthode appelée
« amplification a dérive de fréquence » a donc été développée [9], consistant en 1’étirement,
I’amplification, puis la recompression des impulsions, afin d’éviter ce probleme. Ainsi sont
apparus les lasers sub-picosecondes.



INTRODUCTION ET CONTEXTE DE L’ETUDE

Les lasers couvrent aujourd’hui un vaste domaine d’applications, dont quelques exemples
sont mentionnés ci-apres. De maniere fondamentale, les impulsions lasers ultra-breves sub-
picosecondes avec une intensité modérée permettent I'observation des dynamiques molé-
culaire et atomique. En outre, 'observation de ces dynamiques microscopiques donne
acces a 1’étude des réactions chimiques, des changements de phase et des phénomenes
collisionnels. La technologie laser a en particulier servi a I’étude de systemes quantiques.
Notamment, Serge Haroche et David J. Wineland, colauréats du prix Nobel 2012, ont
mis au point des méthodes expérimentales permettant la mesure et la manipulation de
systemes quantiques individuels. En particulier, ils ont été capables de piéger un photon
unique dans une cavité et de I’'observer sans le détruire. Ils ont ainsi pu observer le phé-
nomene de décohérence quantique et ont démontré la possibilité d’opérations de logique
quantique ouvrant la voie & de nouvelles méthodes de traitement de 'information [10].

Plus récemment, les américains Rainer Weiss, Barry C. Barrish et Kip Thorne, ont été
récompensés d’un prix Nobel en 2017 pour leur contribution dans ’observation des ondes
gravitationnelles, sources de déformations de I'espace-temps, prédites par la relativité gé-
nérale d’Einstein. Cette observation a été rendue possible avec 1’élaboration d’une expé-
rience d’interférometrie particuliere, nommée LIGO (Laser Interferometer Gravitational-
Wave Observatory) [11]. De maniére simplifiée, un laser Nd :YAG a 1064 nm est séparé
en deux faisceaux qui se propagent dans les deux bras de I'interférometre longs de 4 km.
Au bout de ceux-ci, les deux faisceaux sont réfléchis et interferent, donnant lieu a une fi-
gure d’interférence particuliere. Le passage d’une onde gravitationnelle dans I'un des bras
modifie la longueur de celui-ci et change alors la figure d’interférence. Ainsi peuvent étre
détectées ces ondes.

Les lasers femtosecondes sont également un outil précis, intéressant pour micro-structurer
les solides et les études menées tout au long de cette these ont notamment pour objectif
de comprendre et décrire les phénomenes physiques prenant place dans ce domaine d’ap-
plication particulier. Ces lasers sont utilisés pour la découpe, la soudure, le marquage et
I’ablation par laser des matériaux mais ils trouvent aussi des applications en photonique
pour la fabrication de réseaux de diffraction, pour la formation de guides d’onde [12-14]
ou encore pour le stockage de données optiques dans le volume des matériaux transpa-
rents [15-20]. Cette derniére application, notamment, consiste a fortement focaliser une
impulsion laser ultra-courte a l'intérieur d'un matériau transparent pour créer des chan-
gements structurels localisés et permanents, modifiant ainsi I'indice de réfraction. Les
structures formées sont généralement des cavités dont les diametres sub-micrométriques
donnent lieu a de hauts contrastes de I'indice de réfraction. Ce processus est alors utilisé
pour enregistrer des informations numériques (des bits de données), en trois dimensions,
en marquant plusieurs plans dans la matiere tels qu’illustrés Fig. 1. L’utilisation, par la
suite, d'un second laser permet la lecture des informations contenues dans le volume avec
I’analyse de la lumiere transmise. Cette méthode, applicable dans différents matériaux
transparents, a ’avantage de pouvoir stocker de grandes quantités de données dans un
volume restreint (de l'ordre de 10'* a 10'® bits/cm?).

De nos jours, de nouvelles applications de micro-structuration des matériaux, de plus
en plus complexes et prometteuses, continuent encore d’étre développées [21-35]. Lors-
qu'un laser femtoseconde est focalisé en surface ou en volume dun diélectrique, 1’énergie
qu’il dépose, tres localisée au niveau de la tache focale, est suffisante pour modifier la
matiére en 1’échauffant trés rapidement [16,17]. Un plasma surdense, avec une densité
électronique supérieure a la densité critique du matériau, est produit et entouré de matiere
froide et solide (les temps de diffusion de la chaleur étant de I'ordre de la micro-seconde).
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INTRODUCTION ET CONTEXTE DE L’ETUDE

FiGURE 1 — Illustration schématique du stockage de données optique 3D. Un laser est
focalisé dans le volume de matériau et génere des changements structurels permanents
selon des motifs particuliers (écriture). Puis I'analyse de la lumiére transmise par un
second laser de moindre intensité au travers du volume permet la lecture des informations
contenues dans celui-ci.

Puis, bien apres le passage de 'impulsion, sur une échelle de temps de la pico-seconde,
le plasma, en se détendant, va induire un choc avec des pressions de 'ordre de plusieurs
GPa jusqu'au TPa [16,17]. Celui-ci va alors déformer le solide et induire, en fonction
du matériau et de son amplitude, des modifications permanentes voire des fractures si le
processus n’est pas maitrisé.

La compréhension des mécanismes de l'interaction laser-matiere et des phénomenes
de relaxation modifiant les structures irradiées est aujourd’hui un enjeu majeur dans de
nombreux domaines. La modélisation et la simulation numérique, dans la description de
la propagation d’un laser dans le matériau et de la déformation de la matiere, sont alors
cruciales. La matiere solide, excitée par une source lumineuse délivrée par un laser intense,
va voir ses propriétés intrinseques étre modifiées par un ensemble de mécanismes, évo-
luant sur des échelles de temps allant de quelques femtosecondes a plusieurs nanosecondes,
voir microsecondes (Fig. 2). Quelques centaines de femtosecondes d’abord suffisent aux
électrons, bien plus légers et faciles a mettre en mouvement que les ions, pour absorber
I’énergie véhiculée par les photons de I'impulsion laser. Quelques picosecondes ensuite sont
nécessaires pour tranférer toute ’énergie absorbée aux ions du réseau cristallin, précédem-
ment immobiles et imperturbés. Une modélisation de ces phénomenes est possible par la
résolution des équations de Maxwell couplée a la description de la dynamique électronique
afin de prédire le dépdt d’énergie, i.e. la carte de température dans le matériau, en fonc-
tion des parametres du laser et des propriétés optiques et électroniques du matériau. La
matiere chauffée et dans un état instable va alors opérer différents changements de phase,
arborant différents comportements afin de relaxer I’énergie laser absorbée et retrouver un
nouvel état d’équilibre. Sur plusieurs dizaines et centaines de picosecondes, interviennent
les processus hydrodynamiques et mécaniques. Le réseau ionique se met en mouvement

11
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Nouvelle
impulsion laser

Paramétres du Propriétés du
laser matériau

Dépot d’énergie

Carte de Contraintes et Diffusion de la
température Déformations chaleur
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1 1 |
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: Hydrod :
Equations de Labe Dol Thermique
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Temps

femto pico nano micro

FIGURE 2 — Schéma montrant le caractere multi-physique et multi-échelle de I'interaction
laser-solide.

sous l'effet du dépot d’énergie et, en fonction des parametres du matériau, la matiere va
subir plusieurs changements de phase et se déformer mécaniquement jusqu’a se stabiliser
apres quelques nanosecondes ou plus en fonction de la durée de I'impulsion laser et de son
énergie. Enfin, sur I’échelle de temps de la microseconde (dans le cas des diélectriques no-
tamment) prennent place les phénomenes de diffusion de la chaleur. Le matériau retourne
a un état d’équilibre et subit une resolidification. Dans le cas des lasers femtosecondes,
la durée d’impulsion (dépot d’énergie) étant inférieure aux temps de relaxation évoqués
ci-dessus, le dépot d’énergie peut étre découplé des phénomenes hydrodynamiques et de
diffusion de la chaleur.

Plusieurs travaux théoriques et numériques significatifs ont été menés depuis les années
1990 sur I'étude de la modification des matériaux transparents par laser femtoseconde.
Des travaux ont d’abord été menés en ne considérant qu'un comportement fluide de la
matiére irradiée [17-19], puis en considérant les propriétés mécaniques de la matiere so-
lide [36-41]. Bien que les travaux expérimentaux aient donné lieu & de nombreux procédés
technologiques et applications, les méthodes numériques de simulation reproduisant 1’en-
semble des phénomenes et des processus en jeu sont encore peu développées. Pourtant un
besoin important de ce type de simulations est nécessaire dans 1’élaboration et ’'optimisa-
tion de procédés laser ou plus fondamentalement dans la compréhension de l'interaction
laser-matiere. C’est dans ce cadre et sur cette base de connaissances que s’inscrit cette
these qui a pour but la description de la structuration des matériaux solides diélectriques
par laser femtoseconde au travers du développement d’un outil numérique multi-physique
et multi-échelles tel que présenté Fig. (2). En particulier, il rend compte du comportement
mécanique du solide. Les différents phénomenes et modeles seront abordés et couplés afin
de décrire différents scénarios d’interaction entre un laser femtoseconde et un matériau di-
électrique tel que la silice fondue (amorphe). Pour des raisons de simplicités cette derniere
ne sera plus qualifiée de fondue dans la suite du manuscrit.

Ce document est divisé en trois chapitres principaux dépendant les uns des autres.
Le premier chapitre donne une vue d’ensemble des phénomeénes physiques en jeu et des
modeles utilisés pour la simulation de l'interaction laser-matiere et de la déformation
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INTRODUCTION ET CONTEXTE DE L’ETUDE

du solide. Dans un premier temps, les différents types de milieux solides sont introduits,
avec notamment les définitions des milieux conducteurs, semi-conducteurs et diélectriques.
Puis, la propagation de I'impulsion laser est traitée via la résolution des équations de Max-
well en 3D sans approximations dans un milieu diélectrique. Dans le cadre d'une impulsion
laser ionisante, la conservation de I'énergie totale amene a considérer, en plus de la densité
de courant standard, une densité de courant d’ionisation. Ces deux courants, dépendants
notamment de la densité et de la vitesse des électrons, de la valeur de la bande interdite du
matériau et du taux de photoionisation, une modélisation de la dynamique électronique
du matériau est alors nécessaire. Ainsi sont présentés les modeles de Keldysh pour la
photoionisation et de Penano pour le phénomeéne d’ionisation collisionnelle, ainsi que les
processus de recombinaison. Tout cela amene alors a 1’établissement du dépot d’énergie
par un laser femtoseconde dans un milieu diélectrique tel que le verre. Dans un deuxieme
temps, les réponses hydrodynamique et mécanique du solide, suite a la densité d’énergie
absorbée dans le milieu, sont abordées. Tout d’abord, les différentes ondes mécaniques
s’établissant dans le solide sont introduites et définies. Puis les différentes lois de com-
portements employées sont exposées. Notamment, les comportements visco-élastique et
élasto-plastique sont présentés. La modélisation des mouvements hydrodynamiques est
ensuite présentée. Le comportement thermique du matériau avec la prise en compte des
transitions de phases solide-liquide sont ensuite abordés. Enfin, un modele de prédiction
de rupture dans le matériau est proposé.

Le deuxieme chapitre présente une analyse de la formation de cavités dans un vo-
lume de silice, dii au dépdt d’un laser femtoseconde fortement focalisé. La visée principale
de cette premiere étude étant de décrire les phénomenes généraux de la génération de
cavités par laser femtoseconde et de démontrer I'importance de la prise en compte du
comportement solide du matériau, le dépdt d’énergie n’est pas calculé par la résolution
des équations de Maxwell, par les calculs de taux d’ionisation et par le calcul d’un terme de
chauffage. Celui-ci n’a pas de conséquences majeures sur les effets présentés dans le cadre
de cette premiere application. Il a donc été simplifié et constitue une condition initiale de
la simulation, puisque son étude peut-étre découplée des phénomenes hydrodynamiques
(échelles de temps différentes) comme expliqué précédemment. Dans un premier temps,
les observations expérimentales de la formation de cavités sont présentées. Celles-ci ren-
seignent sur les parametres des simulations et les comportements attendus du matériau.
Puis, un rappel des hypotheses du modele est fait. Notamment, le comportement idéal
élasto-plastique de la silice est justifié dans le cadre de cette application. La géométrie
gaussienne du faisceau et la géométrie 2D planaire de la simulation sont également justi-
fies. Dans un deuxieme temps, la simulation de la formation d’une unique cavité dans la
silice est présentée. Tout d’abord, une simulation en 1D avec le modele élasto-plastique
est comparée a une approche plus simplifiée d’'un modele fluide standard sans prise en
compte du comportement solide. Les différences observées sont alors détaillées. Le cas 2D
est ensuite abordé, ou les différentes étapes et comportements donnant lieu a la création
d’un vide de matiere sont étudiés et comparés aux observations expérimentales, afin de
valider les hypotheses et le modele présenté dans le chapitre précédent. Puis, le modele
de rupture du matériau est appliqué au cas de la formation d’une cavité unique dans la
silice, avec un calcul de la probabilité de fracture du matériau via la loi de Weibull. Dans
une derniere partie, les simulations de la formation de multiples cavités dans la silice sont
présentées. Le cas simplifié de la formation simultanée de deux cavités est d’abord analysé
avec la description des interactions entre les ondes de choc en fonction de la distance les
séparant. Les conséquences sur les probabilités de fracture dans le matériau sont alors
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calculées. Puis, ce cas est étendu a la formation de plusieurs cavités voisines selon deux
régimes de dépot d’énergie. Tout d’abord, le cas de la formation simultanée de plusieurs
cavités est décrit. Puis, le cas de la formation successive de plusieurs cavités voisines
est étudié. Des changements dans les interactions entre les ondes de choc sont obser-
vés, menant alors a des différences significatives quant aux déformations et aux fractures
potentielles générées dans le matériau.

Dans le troisieme et dernier chapitre sont montrées les simulations de la structuration
d’un volume de silice par un faisceau de Bessel. Dans un premier temps, I’état de ’art ex-
périmental et théorique est présenté dans le cadre de cette application. Les observations
expérimentales nous renseignent la encore sur les comportements attendus et les para-
metres initiaux des simulations. Dans un deuxieme temps, les simulations de I’évaluation
du dépot d’énergie, généré par un faisceau de Bessel-Gaussavec différentes intensités et
durées d’impulsion, sont décrites. Ces deux parametres ont, en effet, pour une géomé-
trie donnée du faisceau, des conséquences significatives sur les champs de températures
obtenus dans le matériau et donc sur les déformations attendues par la suite. Dans une
derniere partie, les simulations thermo-élasto-plastiques de la modification d’un volume
de silice par des faisceaux de Bessel-Gausssont décrites. Celles-ci sont réalisées avec les dif-
férents dépots d’énergie évalués dans différentes conditions physiques, telles que la durée
d’impulsion ou encore l'intensité initiale, pour lesquelles des changements dans la mor-
phologie des structures obtenues sont observés. Enfin, le modele de rupture du matériau
est appliqué dans chacun des cas par le calcul des probabilités de fracture du matériau.

Le document se termine par une conclusion, résumant 1’ensemble des résultats majeurs
obtenus. Puis des perspectives sont proposées, donnant suite aux études menées tout au
long de cette these ainsi qu’au code de simulation développé. Un ensemble d’annexes sont
répertoriées également, permettant d’appuyer certains points évoqués tout au long du
document. Enfin, une liste des références bibliographiques utilisées, ainsi qu'une liste des
communications issues de ce travail de theése sont situées a la fin du manuscrit.
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Chapitre 1

Modélisation des mécanismes
physiques de la structuration par

laser

femtoseconde

« Il n’y a pas d’ignorance, il y a
la connaissance. »

Maitre Odan-Urr - 2iéme
principe du Code Jedi
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CHAPITRE 1. MODELISATION DES MECANISMES PHYSIQUES DE LA
STRUCTURATION PAR LASER FEMTOSECONDE

Lorsqu’un laser se propage dans la matiere, une partie de son énergie est absorbée par
cette derniere au cours de sa propagation, résultant en la modification de celle-ci. L’énergie
laser peut étre quantifiée par un ensemble de photons, « grains de lumieres », d’énergie
hwr, ou h est la constante de Planck réduite et wy, = 2/\—”; est la fréquence du laser liée
a sa longueur d’onde ;. Ce sont eux qui, en étant absorbés par les électrons du milieu,

vont contribuer a l'excitation du solide. Trois types différents de solide peuvent étre

E

TR P Bande de

Bande de Conduction

g Conduction
Conduction

Bande
interdite

Bande de

Valence Bande de Bande de

Valence Valence

Conducteurs Semi-conducteurs Isolants

FI1GURE 1.1 — Schéma illustratif de la structure de bande des matériaux en fonction du
type de solide. Les conducteurs (métaux) n’exhibent pas de bande interdite, les bandes de
valence et de conduction se recouvrant. Pour les deux autres types de solides la bande de
valence est pleine et séparée de la bande de conduction par une bande interdite. Pour les
semi-conducteurs cette bande interdite est faible, de I'ordre de quelques eV. L’absorption
d’un photon suffit généralement a un électron de valence pour étre porté en bande de
conduction. Dans le cas des diélectriques, la bande interdite est beaucoup plus importante,
de 3 a 12 eV environ. Leur bande de conduction est vide sans excitation extérieure.
L’absorption simultanée de plusieurs photons est nécessaire a un électron de valence pour
atteindre la bande de conduction.

définis : les conducteurs, les semi-conducteurs et les isolants. Chacun de ces matériaux
possede une structure de bande, dépendante de sa nature [42]. Il existe deux bandes
principales d’énergie permises distinctes : les bandes de valence et de conduction (Fig. 1.1).
La bande de valence correspond a la derniere bande d’énergie remplie par les électrons.
La bande d’énergie permise juste supérieure a la bande de valence correspond a la bande
de conduction. Selon le type de matériau, ces deux bandes sont séparées ou non d’une
bande interdite, dépourvue de niveaux d’énergie permis pour les électrons. La valeur en
énergie de cette bande interdite, dépendante de la température du matériau, est définie
par la différence entre ’énergie maximum de la bande de valence et ’énergie minimum
de la bande de conduction et caractérise la nature méme du matériau. Tandis que les
matériaux diélectriques de nature isolants ont une valeur en énergie de leur bande interdite
importante (entre 3 eV et 12 eV environ selon le matériau), laissant vide la bande de
conduction, les métaux conducteurs ont une bande interdite inexistante, les bandes de
valence et de conduction se recouvrant. La bande de conduction est donc toujours peuplée.
Les matériaux semi-conducteurs ont une bande interdite intermédiaire avec des valeurs
de Pordre de quelques eV (a 0 K, la bande de conduction est vide et un semi-conducteur
devient un isolant). Dans le cas d’'une excitation par un laser des semi-conducteurs et
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des isolants, des électrons peuvent étre promus en bande de conduction. Dans ce cas,
le matériau, au niveau de la zone d’éclairement du laser, tend vers un comportement
métallique. Selon le type de matériau, I'ionisation de la matiére va dépendre de cette
structure de bande et conduire a différents processus dans l'interaction laser-matiere qui
consiste en un ensemble de phénomenes physiques complexes et couplés [43].

Dans le cas particulier de I'interaction d’un laser femtoseconde avec un matériau di-
électrique tel que la silice, ces différents processus physiques sont tels que présentés sur
la Fig. 1.2. Tout d’abord, en quelques dizaine de femtosecondes et durant toute la durée

- hotoiohisation

lonisation par impaqt

Excitation

I Collisions électron-électron
Collision électron-phonon

Thermalisation

Recombinaison | Transport
électronique [Recombinaison

Hydrodynamique et mécanique

Comportement

- Diffusion thermique
du matériau q

Resolidificatipn
T . 1 1 - 1 ! » Temps

1fs 1ps 1ns 1lus

FIGURE 1.2 — Echelles de temps des différents processus physiques en jeu lors de I'inter-
action d’un laser femtoseconde avec un matériau diélectrique. Dans le premiers instants
de l'interaction, entre 10 fs et quelques picosecondes prennent place les phénomenes d’io-
nisation (excitation du matériau), ainsi que les phénomenes de thermalisation via les col-
lisions électron-électron et électron-phonon. Puis entre 10 ps et plusieurs microsecondes
s’inscrivent les processus hydrodynamique et mécanique, les phénomenes de diffusion de
la chaleur et de resolidification du matériau. Enfin, en fonction du matériau, les phéno-
menes de recombinaison et de transport électroniques recouvrent un intervalle de temps
important, entre 100 fs et plusieurs microsecondes.

de I'impulsion interviennent les phénomeénes de photoionisation (ionisation multiphoto-
nique et par effet tunnel) et d’ionisation par impact qui vont porter les électrons de la
bande de valence en bande de conduction. Par la suite, différents processus collisionnels
vont permettre aux électrons de se thermaliser. Sur des temps allant de quelques dizaines
a centaines de femtosecondes, par collisions électron-électron, ceux-ci vont répartir leurs
énergies entre eux et donner lieu a une température électronique moyenne, tandis que des
phénomenes de recombinaison et de transport électroniques prennent place, en fonction du
matériau, entre une centaine de femtosecondes jusqu’a des échelles de temps plus longues,
autour de la microseconde. Puis, sur une échelle de temps allant de quelques centaines
de femtosecondes a quelques picosecondes, au travers de collisions électron-phonon, les
électrons vont transférer cette énergie au réseau ionique, élevant ainsi sa température.
L’élévation de la température du matériau dans la zone d’éclairement du laser va ensuite
entrainer des changements de phases et des déformations de la matiere par relaxation hy-
drodynamique et mécanique. Ces processus nécessitant un chauffage du réseau suffisant,
ils ne deviennent prépondérants qu’'une dizaine de picosecondes apres le dépot d’énergie
par laser. La matiere atteint ensuite un état d’équilibre en quelques nanosecondes. Enfin,
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pour des temps variant de la centaine de picosecondes jusqu’a quelques microsecondes, la
chaleur est relaxée au travers de processus de diffusion thermique. En fonction de 1’éner-
gie déposée et du seuil d’endommagement du matériau, des déformations permanentes ou
encore des fractures peuvent apparaitre [44,45].

Dans le cas d’impulsions lasers dont la durée est de I'ordre de 100 fs, c’est a dire
inférieures aux principaux temps de relaxation de la matiére (changements de phases,
déformation du matériau et diffusion de la chaleur), les phénomeénes physiques donnant
lieu a un dépdt d’énergie et les processus de modification de la matiere peuvent étre traités
de maniere indépendantes. Ainsi, ce chapitre se divise en deux parties principales, une
premiere traitant de la physique et de la modélisation de l'interaction laser-diélectrique
et présentant les différents phénomenes et processus conduisant aux dépot d’énergie dans
le solide ; une deuxieme abordant les comportements mécaniques et hydrodynamiques des
matériaux solides. C’est par la connaissance de l’ensemble de ces phénomenes physiques
et de leurs modélisations que les études menées dans les chapitres suivants seront aptes a
reproduire les scénarios de l'interaction laser-matiere.

1.1 Interaction laser-matériau diélectrique

La détermination de I'énergie laser déposée dans le matériau est le premier point cru-
cial pour effectuer une étude rigoureuse de la structuration d’'un matériau diélectrique
par une impulsion laser, tous les phénomenes suivants dans la chaine de processus phy-
siques (hydrodynamique, déformations mécaniques, changements de phase, diffusion de
la chaleur, ...) découlant de cette donnée. Pour se faire, la connaissance de la valeur en
tout point de l'espace du champ électromagnétique du faisceau laser, ainsi que la va-
leur de la densité d’électrons en bande de conduction qui évolue localement au cours du
temps, sont nécessaires. En effet, le champ laser, se propageant dans le milieu, induit
une augmentation du nombre d’électrons de conduction (ionisation) au niveau de la zone
d’éclairement, pouvant mener a 'apparition ou non d’un plasma surcritique (population
électronique supérieure a la densité critique du matériau). Cette modification de densité
électronique conduit a l'apparition d’une polarisation dans le milieu et de son courant
associé, modifiant alors a leurs tour la propagation du champ laser et impliquant donc un
dépot d’énergie fortement lié a ces deux parametres. Un modele Maxwell-Fluide est alors
utilisé pour déterminer la propagation de I'impulsion laser dans le matériau couplée au
calcul de la variation de densité d’électrons.

Dans un premier temps, les équations de Maxwell sont définies dans le cas de la
propagation d'une impulsion laser dans un matériau diélectrique. Les expressions des
courants d’ionisation et d’oscillation des életrons dans le champ laser sont données. De
plus, les différents effets liés & la polarisation induite dans le matériau par I'impulsion
laser sont discutés. Dans un deuxiéme temps, le modele fluide permettant de prédire
la dynamique électronique est présenté, ainsi que les différentes hypotheses faites dans
le cadre de cette these, amenant a une simplification des équations. Dans un troisieme
temps, les différents mécanismes d’ionisation et de recombinaison prenant place lors de
I'interaction laser-diélectrique sont décrits et les modeles utilisés dans le calcul du taux
d’ionisation sont notamment introduits. Enfin, dans une derniére partie, les processus de
chauffage du réseau sont détaillés et la relation fournissant la température du réseau en
fonction de ’énergie laser absorbée par les électrons est exprimée au travers du modele a
deux températures.
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1.1.1 Propagation d’une impulsion laser dans un milieu diélec-
trique

Lors de l'injection d’un champ électromagnétique dans un matériau, caractérisé par
une permittivité diélectrique €pern, €t une perméabilité magnétique supposée égale a celle
du vide g (milieu dépourvu de propriétés magnétiques), ’évolution du champ électrique
E, du champ de déplacement électrique D et du champ magnétique B, i.e. la propagation
de I'impulsion laser dans le matériau, sont décrits par les équations de Maxwell :

0B

VxE=——— 1.1
X 5 (1.1)
V.D= Necharge (12)

D
o'V x B = a&t + I+ Jions (1.3)
VB=0 (1.4)

OU Neparge €St une densité de charge, supposée nulle (& ¢t = 0) dans cette étude. Il est a noter
que seules les Eqgs. (1.1) et (1.3) sont résolues de sorte a vérifier les Egs. (1.2) et (1.4) au
cours du temps. J et J,,,; sont, respectivement, la densité de courant due a l'oscillation
des électrons libres dans le champ électrique E et la densité de courant effective due
a la photoionisation du matériau par le laser. La densité de courant électrique a pour
expression :

J = —en.ve (1.5)

avec e, n. et v, respectivement la charge des électrons, la densité électronique en bande
de conduction et la vitesse d’oscillation des électrons dans le champ laser. La densité de
courant d’ionisation est donnée par la relation [46] satisfaisant la loi de conservation de

I’énergie totale :
E

EP
ou 2p; est le taux de photoionisation et Egg est la valeur en énergie de la bande interdite,
i.e. 'énergie d’ionisation du matériau.

Le déplacement électrique D est calculé avec la relation suivante :

Jioni = EpcQlpr (1.6)

D=c E+ P (1.7)
UZN)

avec 526rm la permittivité du vide, n, la densité d’électrons de valence, n,o la densité

d’électrons de valence initiale et P,q,, le vecteur polarisation. Il est a noter que lorsque
le rapport pr— dans 'Eq. (1.7) devient nul, i.e. lorsque l’ensemble des électrons sont
portés en bande de conduction par le laser, le matériau devient un plasma et n’exhibe
plus de polarisation. Dans ce cas D = ggermE. De plus, comme évoqué précédemment,
lorsqu’un champ électrique interagit avec la matiere, celle-ci est suceptible de le modifier et
une polarisation apparait alors. Le vecteur polarisation P, s’écrit de maniere générale
comme :

O (1.8)

1 2
(o)lar + P(o)lar + Pp

p p

Ppola’r‘ =P

ou P;io)lar est la polarisation d’ordre i. Celle-ci est reliée au champ électrique E selon

I’expression suivante :

PO (. w) =% x? (@i, w) E (W) .. E (w) (1.9)
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ot ¥ est le tenseur de susceptibilité électrique d’ordre ¢ du matériau, prenant en compte
ses différentes réponses non-linéaires [47]. Au premier ordre, domaine de l'optique li-

néaire, ’expression classique de la polarisation est : P](ylo)lar (W) = %X (w) E (). La
fréquence de 'onde modifiée dans le matériau est identique a la fréquence de ’onde ini-
tiale et les effets observés sont notamment la réfraction et la biréfringence linéaire. Au
deuxiéme ordre, Pl(,i)m (w1 + ws) = €% X (w1, w2) E (wy) E (wz), donnant licu a des ef-
fets non-linéaires tels que la génération de seconde harmonique (cas ou w; = wy) ou
encore |'effet Pockels, qui est un cas de biréfringence induite par le champ lui-méme dans
le matériau et proportionnelle a celui-ci. Enfin, au troisieme ordre, P;?;)lar (w1 +ws +ws) =
€0 X (w1, w2, w3) E (w1) E (w2) E (ws), donnant lieu par exemple & la génération de troi-
sieme harmonique ou encore a l'effet Kerr, qui est également un cas de biréfringence induite
mais cette fois-ci proportionnel au carrée du champ, i.e. proportionnel a son intensité I;,.
Cet effet est notamment a l'origine du phénomeéne d’auto-focalisation des faisceaux qui
peut produire une filamentation du laser lors de sa propagation dans un milieu transpa-
rent. Ceci est di a la génération d’une variation radiale de 'indice de réfraction du milieu
di a Veffet Kerr : n(r) = ng+nol(r) ot ng est I'indice de réfraction linéaire et ny I'indice
de réfraction de second ordre et proportionnel & la susceptibilité de troisieme ordre y).
L’auto-focalisation se produit lorsque le déphasage associé a 'effet Kerr est au moins égal
au déphasage associé a la diffraction du faisceau, empéchant ce dernier de diverger.

Afin de résoudre le systeme d’équation, les courants précédemment exprimés néces-
sitent la connaissance de I’évolution de la densité électronique et de la vitesse d’oscillation

des électrons v, i.e. de la dynamique électronique dans le matériau.

1.1.2 Dynamique électronique sous flux laser

En considérant I’ensemble des électrons comme un gaz homogene thermalisé avec une
température moyenne électronique T,, leur densité, leur vitesse et leur énergie peuvent
étre déterminées via les équations de conservation d'Euler [48,49]. Le gaz d’électrons est
dans ce cas décrit par un modele fluide qui s’écrit, sous forme Eulérienne, de la maniere
suivante :

88716 LV (neve) = Q (1.10)

oV, e VP,
——FE — — 1.11
5 +v . Vv, o —— VeV, ( )

0 +V.(E E 1 on
. . eVe Pe e) = JE-T _ € —m, 2 e
ot (Eev Ve) EpcQrpr — + 2m 0 5

avec m., P, et E,, respectivement, la masse de 1’électron, la pression et la densité d’éner-
gie électroniques. Q, Q;pr et T,... sont, respectivement, les taux d’ionisation total (terme
source) et par impact et le temps moyen de recombinaison d’un électron de conduction.
Ces grandeurs et les phénomenes associés sont expliqués plus bas. I est, quant a elle, une
constante tenant compte du fait que, dues aux autres excitations électroniques, il est en
moyenne nécessaire que 1’énergie d’ionisation par impact soit supérieure a Ep¢ [46]. Dans
I'Eq. (1.12), le premier terme a droite de ’égalité représente le chauffage ohmique des élec-
trons par le laser. Les deuxieme et troisiéme termes, quant a eux, prennent en compte,
respectivement, ’énergie perdue par les électrons due a l'ionisation collisionnelle définie
plus bas et la relaxation de I’énergie par recombinaisons électroniques. Le quatrieme terme
rend compte de I’énergie cinétique gagnée par les électrons nouvellement créés supposés
osciller instantanément dans le champ laser a la méme vitesse que les autres électrons

(1.12)
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de conduction, en accord avec la conservation de I’énergie. Enfin, v, est la fréquence de
collision totale des électrons. De maniere générale, cette fréquence est la somme des fré-
quences de collision électron-ion, électron-neutre, électron-phonon et électron-électron :
Ve = Ve—n + Vei + Ve—pn + Ve—e. Cette fréquence de collision est, cependant, dépendante
de la température électronique, ce qui entraine, en fonction de celle-ci, des fréquences de
collisions prépondérantes devant les autres. A basse température, c’est a dire en dessous
de la température de Fermi T (kgTr de 'ordre de quelques €V), les électrons sont par-
tiellement dégénérés et les collisions électron-phonons dominent. Pour des températures
supérieures a la température de Fermi, les électrons se comportent comme un gaz classique
et les collisions électron-ion et électron-électron dominent. Dans le cas de l'interaction d’un
laser avec un matériau diélectrique, a basse intensité, les collisions électron-phonons do-
minent, puisque la température électronique ne croit pas suffisamment. En augmentant
I'intensité et par conséquent le nombre d’électrons de conductions (ionisation), les col-
lisions électron-ion commencent a apporter leur contribution. La fréquence de collision
totale est donc la somme d’une fréquence de collision électron-phonon, électron-neutre et
d’une fréquence de collision électron-ion augmentant progressivement avec 'intensité. Le
calcul de la fréquence de collision totale des électrons (autour de la température de Fermi)
peut étre approché via la relation [50] :

3 max Te
Ve = V0 + (Vern + Veri + Vee) - (1.13)

avec I/gl_igh la valeur minimale de la fréquence de collision électron-phonon a température

ambiante (v ~ 4.10" s7"). La valeur maximale de la somme des fréquences de collision
électron-neutre, électron-ion et électron-électron peut s’exprimer via la relation [50] :

(Veen + Veri + Vo)™ = ve/d ~ 5.10' s7! ol d est la distance inter-atomique environ

égale & 4.107% cm dans le cas de la silice et v, = \/2 (Egg + €p) /me =~ 2.108 cm/s avec g,
I’énergie de liaison de électrons.

En supposant que les électrons oscillent autour de leurs positions d’équilbre sur une

0
Eperm

longueur de Debye \p = #, de l'ordre du dixieme de nanometre, bien plus petite

que les dimensions caractéristiques du dépot d’énergie total, de 'ordre du micrometre, les
gradients dans les Egs. (1.10), (1.11) et (1.12) sont négligés, c’est a dire que le transport
des électrons est supposé négligeable. Dans ce cas les équations du modele fluide des
électrons se réécrivent de la maniere suivante :

one

=0 1.14
5 (1.14)
ov, e
=——E- 1.1

ot Me VeVe (1.15)

oF, E 1 on
¢ —JE -TEpcQpr — — + —mev?—= 1.16
BN BGS rpr — + 2m Ve ot ( )

Il est a noter que dans I'Eq. (1.15), en multipliant chaque membre par en., 1’évolution
temporelle des vitesses électroniques est finalement décrite par la relation (modele de
Drude [51]) :

Ov 2_0
enea—; = Ve — w e m B (1.17)
avec wy, = m@jge la fréquence plasma.

perm
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Ce modele, dépendant notamment de 1’évolution de la densité électronique en bande
de conduction, la connaissance et la modélisation des phénomeénes d’ionisation et de re-
combinaison sont nécessaires.

1.1.3 Meécanismes d’ionisation et de recombinaison électronique

Bande de
conduction
»

N

N

hew =

Bande de el

valence
IMP [ET IPI

(a) (b) (c)

FIGURE 1.3 — [llustration des différents processus d’ionisation. (a) lonisation multiphoto-
nique (IMP) : absorption simultanée par un électron de valence de N photons (processus
non-linéaire), le menant en bande de conduction. (b) Ionisation par effet tunnel (IET) : le
champ électrique E est suffisament fort pour abaisser le minimum de la bande de conduc-
tion, réduisant la bande interdite. (c) Ionisation par impact (IPI) : les électrons promus
en bande de conduction via des processus de photoionisation peuvent continuer d’étre
chauffés par le laser. A partir d’une certaine énergie gagnée, des électrons de conduction
peuvent ioniser par impact des électrons de valence et étre promus eux-méme en bande
de conduction.

Lors de l'interaction du laser avec le matériau, des électrons de valence peuvent étre
portés en bande de conduction. Apres un certains temps de relaxation de ’énergie ab-
sorbée, ces derniers vont retourner progressivement a leur état d’équilibre en bande de
valence. Ainsi, la densité électronique du matériau en bande de conduction va évoluer
en fonction des processus d’ionisation mis en jeu, tels que la photoionisation (PI) et I'io-
nisation par impact (IPI), mais également en fonction des processus de recombinaison
(REC) des électrons. L’ensemble de ces phénomenes en compétition vont alors jouer un
role plus ou moins important en fonction des différents parametres laser et du matériau,
et apporter leur contribution au terme source de I’'Eq. (1.14) selon la relation :

Q:QP1+QIPI_QREC (118)

Les processus de photoionisation

De maniere générale, le terme photoionisation caractérise une excitation d'un élec-
tron de la bande de valence vers la bande de conduction sous l'effet d’un rayonnement.
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Cependant, deux processus peuvent étre distingués (Fig. 1.3 (a et b)) : Iionisation mul-
tiphotonique (IMP) et I'ionisation par effet tunnel (IET).

Dans le visible et I'infrarouge, I’absorption de I’énergie d’un photon unique par un élec-
tron n’est pas suffisante pour 'exciter en bande de conduction, I’énergie d’ionisation d’un
matériau diélectrique étant bien plus grande. Dans le cadre de cette étude par exemple,
les photons ont une énergie hw;, environ égale a 1,55 eV a 800 nm, tandis que la valeur
de la bande interdite de la silice est d’environ 9 eV [52-55]. L’absorption simultanée de
plusieurs photons est donc nécessaire. Pour cela, le rayonnement doit étre suffisamment
intense pour induire un régime d’absorption non-linéaire et la somme de 1’énergie des N
photons absorbées doit étre supérieure a la valeur de la bande interdite. On parle d’ioni-
sation multiphotonique a 'ordre N telle que présentée Fig. 1.3 (a). La probabilité que ces
N photons soient simultanément absorbés est approximativement proportionelle & IV,
En particulier, dans le cas de la silice et avec les parametres lasers choisis, une absorption
a 6 photons est requise pour exciter un électron en bande de conduction et franchir la
bande interdite. La valeur importante de cette derniere est notamment a l'origine de la
transparence dans le visible et I'infrarouge des matériaux diélectriques. Seuls les rayonne-
ments ultraviolets sont absorbés en régime linéaire, un photon unique étant suffisant pour
exciter les électrons et les promouvoir en bande de conduction. Dans le cas de la silice,
avec des lasers dont les longueurs d’onde sont inférieures & 140 nm (domaine ultraviolet
extréme), un photon unique a assez d’énergie (environ 9,2 eV a 135 nm) pour exciter un
électron en bande de conduction.

Lorsque l'intensité du champ laser augmente, la barriere de potentiel générée par le
réseau ionique s’abaisse transitoirement, c¢’est a dire que la valeur en énergie de la bande
interdite diminue (Fig. 1.3 (b)). En effet, plus le champ électrique du rayonnement est fort,
plus le potentiel de Coulomb qui lie ’électron a son atome est abaissé. Une suppression
complete de la barriere de potentiel est méme possible si I'intensité est suffisante. Ainsi, un
électron de la bande de valence a une probabilité (au sens quantique) non nulle de passer
en bande de conduction. On parle dans ce cas d’effet tunnel. De plus, puisque dans ce
cas l'ionisation nécessite moins d’énergie absorbée, un autre phénomene (moins probable
mais possible) peut étre envisagé, celui de I'absorption d’un photon unique qui augmente
I’énergie de I’électron suffisamment pour I’'amener en bande de conduction, tel que le décrit
effet Franz-Keldysh [56,57]. 11 est a noter que la probabilité d’une transition par effet
tunnel est maximale lorsque 'amplitude du champ électrique est elle aussi maximale, c¢’est
a dire tous les demi-cycles optiques. Ce processus a donc une dynamique sub-femtoseconde
[58,59].

Ces deux processus de photoionisation sont plus ou moins probables selon le matériau,
la longueur d’onde Aj, et 'amplitude du champ laser Ey. Ce comportement est décrit par
wr/m¢Epc

eFy
multiphotonique est plus importante que l'ionisation par effet tunnel. A I'inverse, lorsque
(v < 1) l'ionisation par effet tunnel est prépondérante devant l'ionisation multiphoto-
nique. Enfin, pour les cas intermédiaires ot v ~ 1 les deux processus d’ionisation sont en
compétition.

L. V. Keldysh étudia 'ionisation par un champ laser et introduisit une expression gé-
nérale du taux de photoionisation [60] (densité électronique produite par unité de temps) :

3/2 = I
2wy [ miwy EBG> ( <EBG > Ki(v2) — Kz(’Yz))
Qpr = — £ ,—— |exp| —7m({—+1 1.19

I on ( hya ) < (7 huoy, ) <P hw, K (m) 19

avec @ (v, X) une fonction lentement variable comparée a une fonction exponentielle et

le parametre d’adiabaticité de Keldysh [60] v = . Lorsque (v > 1), Iionisation
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de 'intensité du champ laser selon le modele de Keldysh, pour une impulsion a a 800 nm
dans la silice [61].

de la forme :

B T o0 Ki(72) — Ka(72) o Tpn — X
@00 = mngo o <_7T gn = X+ 1) K3(7) > v <\/7T 2K1(m)K2(m)
(1.20)

- — EBG _ 1 _ * . 9, y
ouX = TN ==, = =. m; est la masse effective de ’électron et n,, I'ordre
\ 1+ v/ 14y

multiphotonique. Epg = 2E%KQ(%) est le potentiel effectif d’ionisation. Le symbole ()
dénote la partie entiere du nombre X. Les fonctions K7 et K sont les intégrales elliptiques
completes de premiere et seconde especes et ¢ est 'intégrale de Dawson (voir Annexe A).

La figure 1.4 présente 1’évolution du taux de photoionisation en fonction de I'intensité
d’un laser a 800 nm. Dans le cas de lasers de grande fréquence et d’intensité modérée,
typiquement des lasers femtoseconde a 800 nm avec une intensité créte de I'ordre de 101! —
10'2 W /cm?, I'ionisation multiphotonique est plus importante que Iionisation par effet
tunnel (v > 1). Le taux de photoionisation est dans ce cas proportionnel a I." et atteint
des valeurs jusqu’a environ 10" cm™3.ps™! 4 1 TW /cm?, soit des densités électroniques de
I'ordre de 10 ¢cm™ pour une impulsion de 100 fs. Dans le cas de lasers avec une grande
longueur d’onde et/ou trés intense (A partir de plusieurs dizaine de TW/cm? pour un
laser femtoseconde a 800nm), Iionisation par effet tunnel devient prépondérante devant
I'ionisation multiphotonique (7 < 1). Le taux de photoionisation évolue dans ce cas selon
une loi exponentielle. Dans le cas intermédiaire (y ~ 1), correspondant aux parametres
utilisés dans cette étude, avec des intensités de I'ordre de quelques TW /cm? & une dizaine
de TW/cm? [62], le taux de photoionisation varie environ entre 10'¢ et 10*° cm™3.ps™!

’
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soient des densités électroniques produites entre 10 et 10 cm™3 sur une durée de 100

fs.

Ionisation par impact et avalanche électronique

Le processus d’ionisation prépondérant dans les premiers instants de 'interaction laser-
diélectrique est la photoionisation telle que décrite ci-dessus. Ce processus va peupler la
bande de conduction en y portant des électrons de valence. Une fois en bande de conduc-
tion, ces derniers vont pouvoir continuer d’absorber des photons via des phénomenes
d’absorption par Bremsstrahlung inverse et par collisions électron-phonon-photon et at-
teindre plusieurs fois la valeur en énergie de la bande interdite. Puis, a partir d’un niveau
d’énergie de 'ordre de 3/2Epq [63,64] (I = 3/2!) ces électrons vont alors pouvoir entrer
en collision avec les électrons en bande de valence en leur transférant assez d’énergie pour
les faire passer en bande de conduction. Ce processus est appelé ionisation par impact
(ou collisionnelle) [65] et génére deux électrons d’énergie proche du minimum de la bande
de conduction comme illustré par la Fig. 1.3(c). Chacun d’eux peut ensuite étre chauffé
par le laser, atteindre des niveaux d’énergies importants et de nouveau ioniser par impact
d’autres électrons en bande de valence. Ce processus reste efficace tant que les électrons
conservent une certaine quantité d’énergie en bande de conduction, c’est a dire que le laser
continue de les chauffer suffisamment. Plus précisément, ce phénomene est efficace s’il est
plus rapide que les temps de collision électron-phonon et de recombinaison qui relaxent
I’énergie électronique. Dans ce cas, le laser peut continuer de chauffer les porteurs libres
puis, lorsqu’ils atteignent une énergie suffisante, ces derniers peuvent ioniser par impact
de plus en plus d’électrons de valence. Il s’agit d’'un processus exponentiel, qualifié d’ava-
lanche électronique. Au bout d’un certains temps, ce phénomene peut ainsi devenir, en
fonction des parameétres du laser et du matériau, le processus d’ionisation prépondérant
lors de l'interaction laser-diélectrique.

En supposant, de la méme maniere que pour le modele fluide, les électrons thermalisés,
i.e. a I’équilibre thermique, le taux d’ionisation par impact peut s’écrire, selon le modele
de Penano [46], tel que Qrpr = [5° vo(We) fe(We)dWe, ou f.(W.) est la fonction de distri-
bution de I'énergie des électrons et vo(W,) = aog(W./Epg — 1)* pour W, > Epg et nul
pour W, < Epg. ag est une constante intrinseque au matériau déterminée empiriquement
et homogene a une fréquence. En supposant une forme Maxwellienne pour la distribution
des vitesses des électrons, la fonction de distribution de I’énergie (normalisée) s’exprime
selon [46] :

1/2
FW) =2 (:%) exp (— W,/ Win) (1.21)

avec Wy, = 3kgT,/2 I'énergie thermique électronique. Finalement, le taux d’ionisation
par impact est donné par [46] :

Qrpr = 7%2\?—72::0 Kfﬁgﬂ - ;51/2> e 0+ \/2% (12552 —-368+ 1) erfe (\/%)] (1.22)

ou = Wy /Epq et erfe(x) est la fonction erreur complémentaire (voir Annexe A).

1. Tl est & noter que la valeur de T peut légérment varier entre des valeurs de 'ordre de 2 et 5 [46].
Ici, la valeur de 3/2 a été choisie d’apres les travaux de Kaiser et al. [63] et Rethfeld et al. [64].
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Recombinaison des électrons

Le phénomene de recombinaison électronique consiste au retour progressif vers la bande
de valence des électrons de conduction ayant relaxé leur énergie, diminuant ainsi les den-
sités en bande de conduction, sans échauffer de maniere significative le réseau. Durant ce
processus, prenant place sur des échelles tres variées en fonction du matériau, un photon
et/ou des phonons sont émis.

Dans le premier cas, qualifié de processus radiatif, un ou plusieurs photons sont émis,
accompagnés de 1’émission d'un phonon dans le cas d'un matériau a gap indirect, afin
de conserver la quantité de mouvement. L’énergie du ou des photons est égale au gap.
Bien que ce mécanisme se fasse directement de bande a bande la plupart du temps, il est
possible que la recombinaison se fasse au travers d’un niveau intermédiaire (centre coloré
par exemple) dont le niveau d’énergie est situé dans la bande interdite. Ces niveaux inter-
médiaires sont généralement créés par les défauts du matériau, induisant une distortion
du réseau cristallin. Dans ce cas I’énergie du ou des photons émis est égale a la différence
entre le minimum de la bande de conduction et le niveau d’énergie intermédiaire.

Dans le deuxiéme cas, correspondant a un processus non-radiatif, la recombinaison
d’un électron se fait soit par I'intermédiaire d’'un centre coloré ou directement, avec émis-
sion d'un ou plusieurs phonons. Dans le cas indirect, selon I'énergie du niveau intermé-
diaire, I’électron peut étre recombiné avec I’émission d’un ou plusieurs phonons, trans-
mettant leur énergie au réseau. Ce mécanisme est nommé recombinaison Shockley Read
Hall [66]. Dans le cas direct, 1'énergie libérée est transférée & un autre porteur libre qui
se retrouve alors excité dans un niveau plus haut en bande de conduction. Il va pouvoir
ensuite relaxer son énergie au travers de collisions électron-phonon et chauffer le réseau.
Ce mécanisme est appelé recombinaison Auger et participe a la décroissance de la densité
d’électrons libres tout en conservant 1’énergie totale en bande de conduction. Dans le cas
de la silice le temps de recombinaison moyen d’un électron, expérimentalement mesuré,
est d’environ 150 fs, correspondant approximativement au temps de formation d’excitons
auto-piégés, dii a un réarrangement du réseau pendant l'interaction [67].

1.1.4 Chauffage du réseau

Comme introduit ci-dessus, lors de l'interaction d’un laser femtoseconde avec un ma-
tériau diélectrique, des électrons de conduction sont générés et se thermalisent au travers
de collisions électron-électron tandis que les ions du réseau restent imperturbés et froids,
en raison de leur masse plus importante. Ne pouvant pas absorber I’énergie du laser di-
rectement, I’équilibre thermique est alors rompu (7, # T7) (Fig. 1.5) et 'énergie laser
absorbée est essentiellement contenue dans le gaz d’électrons a la fin de 'impulsion.

Le réseau ionique est chauffé au travers de collisions électron-phonon. Les phonons
sont des quanta d’énergie liés aux vibrations du réseau et leur population dépend de la
température du matériau. Lors de ces collisions, les électrons transferent leur énergie aux
ions, élevant ainsi leur température. Ce mécanisme est non-radiatif et consiste essentiel-
lement en I’émission et ’absorption de phonons avec une énergie de 'ordre de quelques
dizaines a une centaine de meV, en fonction du matériau. Un grand nombre de collisions
électron-phonon successives vont donc relaxer ’énergie laser absorbée, les énergies des
électrons excités étant de l'ordre de 1 a 10 eV. Un certains temps t._,, (Fig. 1.5) de
I'ordre de quelques picosecondes est alors nécessaires pour transférer 1’énergie absorbée
par les électrons de conduction aux ions et ainsi amener progressivement le systeme vers
un état d’équilibre thermique (7, = T}.).
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Laser pulse 2

Temperature

Time

FIGURE 1.5 — Evolutions temporelles caractéristiques des températures électronique et
ionique lors de I'interaction d’un laser femtoseconde avec un matériau diélectrique. Sur la
figure, 17, et t._,p, font référence, respectivement, a la température du réseau et au temps
d’équilibre thermique [43].

En supposant que la totalité de ’énergie absorbée par les électrons soit transférée
aux ions, i.e. en supposant les pertes d’énergie négligeables, la température maximale
(température d’équilibre) atteinte par le réseau, peut-étre estimée via la conservation de
I'énergie [43] :

CveT + CmT - Eabs (123)

ol Cye, Cy; et Eyps sont, respectivement, les capacités calorifiques électronique et ionique et
la densité d’énergie laser absorbée. Il est a noter que la dynamique des collisions électron-
phonon n’est pas prise en compte dans cette étude. Cependant, 1’équilibre thermique
T =T, = T}, est supposé étre atteint au bout de quelques picosecondes, bien apres le
passage de l'impulsion laser, lorsque les transferts d’énergie entre les électrons et les ions
sont achevés. Dans ce cas la relation liant la température du matériau a 1'énergie laser
absorbée par les électrons s’écrit :

Ezzbs

Ty = ——as
g Cvi+cve

(1.24)

Cette approche est vraie pour des impulsions courtes, jusqu’a des durées de 1'ordre de
quelques centaines de femtosecondes. Dans le cas d’impulsions plus longues, au dela de
la dizaine de picosecondes, les ions et les électrons sont supposés a 1’équilibre thermique
durant la quasi-totalité de l'interaction (7, ~ T}) et I’énergie laser absorbée n’est pas
contenue exclusivement dans les électrons.

Ce modele simple servira a estimer, en fonction du dépot d’énergie prédit, le champ de
température induit par le laser dans le matériau et a 'origine des déformations observées.
Ces déformations, dépendantes de la réponse rhéologique de la matiére, une connaissance
et une modélisation des différents comportements hydrodynamiques et mécaniques du
matériau sont nécessaires.
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1.2 Rhéologie des matériaux

Une dizaine de picosecondes apres le passage de I'impulsion laser dans le matériau,
le dépot d’énergie précédement défini a chauffé les ions de facon isochore et augmenté
localement la pression. Cependant, le temps de diffusion de la chaleur étant beaucoup plus
important (de l'ordre de la microseconde), la matiére environnante est toujours froide et
dans I’état solide. Une importante différence de pressions entre la zone chauffée (de I'ordre
du GPa au TPa) et le solide froid (de l'ordre de la pression atmosphérique) est donc
créée, induisant une force de surpression et conduisant a une discontinuité des vitesses de
déplacement dans le matériau. Cet effet est qualifié de choc et initie des ondes mécaniques
qui vont se propager dans le solide, induisant des transitions de phase et déformant de
maniere réversible ou permanente le matériau, en fonction de leur amplitude. Ces ondes
mécaniques, qui sont des oscillations de la matiere, transportent, restituent et dissipent
I’énergie laser initialement absorbée. La considération de la réponse des différents états
de la matiére aux pressions et contraintes appliquées est donc indispensable pour décrire
les processus hydrodynamiques et mécaniques en jeu lors de la structuration par laser du
matériau diélectrique. En effet, tandis qu’au niveau de la zone chauffée, le matériau aura
un comportement fluide, son comportement autour de celle-ci sera, de maniere générale,
de type visco-élasto-plastique, i.e. présentant des caractéristiques a la fois visqueuses
(comportement d’un fluide idéal) et élasto-plastiques (comportement d’un solide idéal).

Dans un premier temps, les différentes ondes mécaniques sont présentées. La réponse
de la matiere a ces sollicitations mécaniques est ensuite détaillée au travers des phéno-
menes viscoélastiques et élasto-plastiques. Dans un deuxieme temps, le modele thermo-
élasto-plastique utilisé pour les simulations de la déformation d’un diélectrique par un
laser femtosconde est présenté. Enfin, un modele de prédiction de rupture du matériau
est proposé afin d’évaluer, en fonction des contraintes calculées, les zones de fractures
potentielles au cours de l'interaction laser-solide.

1.2.1 Ondes mécaniques

Trois types d’ondes peuvent étre différenciées : les ondes longitudinales ou de com-
pression/détente, les ondes transverses ou de cisaillement et les ondes de surface.

Ondes de compression et de raréfaction

L’onde de compression est une onde longitudinale, c¢’est-a-dire que les déplacements
de matiére induits s’effectuent dans le sens de propagation de I'onde (Fig. 1.6(a)). En
se propageant, cette onde va comprimer localement de proche en proche le matériau en
augmentant sa pression et sa densité. Or d’apres le principe de conservation de la matiere,
puisque une partie du matériau est comprimée et que sa densité augmente localement,
immédiatement derriere ’onde de compression, la densité diminue ainsi que la pression.
Une onde de raréfaction (similaire a une onde de détente) est ainsi formée et reste dans
le sillage de 'onde de compression.

Onde de cisaillement

L’onde de cisaillement est une onde transverse, c’est a dire que les déplacements de
matiere induits s’effectuent perpendiculairement au sens de propagation de l'onde (Fig.
1.6(b)). Elle accompagne tres souvent les ondes de compression/détente et constitue le
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FIGURE 1.6 — (a) Onde longitudinale ou de compression-détente (b) Onde transverse ou
onde de cisaillement

deuxiéme mode de propagation de I’énergie dans les solides qui contribue fortement a sa
dissipation. Ce type d’onde s’observe généralement dans les solides et intervient rarement
dans les liquides et jamais dans les gaz. En effet, bien que certains liquides visqueux,
comme le miel, résistent a un écoulement en cisaillement, dans la majorité des cas, les
viscosités étant plutot faibles, on suppose qu'une onde de cisaillement ne se propage pas
dans les fluides.

Onde de surface

Une onde de surface est, de maniére générale, une onde se propageant a la surface d’'un
matériau élastique avec une amplitude qui décroit exponentiellement avec la profondeur
du solide. Différents types d’ondes de surface existent. L’onde de Rayleigh [68], premiére-
ment observée, est une onde semblable a une vague, composée a la fois d’'un mouvement
longitudinal (onde de compression/détente) et d'un mouvement transverse vertical (onde
de cisaillement dans le plan perpendiculaire a la surface). L’onde de Love est un autre
type d’onde de surface [69]. Il s’agit d’une onde transverse horizontale, i.e. d’'une onde de
cisaillement dans le plan de la surface, notamment, a ’origine de nombreux dégats maté-
riels durant les séismes. De nombreuses autres ondes de surface existent, plus complexes,
combinant ondes longitudinales et transverses (verticale et horizontale). Cependant, dans
le cadre de cette these, les applications présentées étant en volume, aucune onde de surface
ne sera traitée.

Ainsi, 'ensemble de ces ondes mécaniques vont soumettre les matériaux a différents
types de sollicitations : traction, compression et cisaillement. Selon le matériau et sa
réponse a de telles sollicitations, les déformations induites ne sont pas les mémes et peuvent
présenter des comportements particuliers.
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1.2.2 La viscoélasticité

Un matériau viscoélastique (plasticité a part) soumis a une sollicitation en contrainte
va a la fois présenter un comportement élastique instantané (déformation tres rapide du
matériau et réversible), élastique différé ou anélastique (déformation retardée et réver-
sible) et visqueux (déformation irréversible dépendant de la vitesse ou de la fréquence
de sollicitation). Ce type de matériau a donc un comportement intermédiaire entre un
solide et un liquide visqueux. Les phénomenes de fluages et de relaxation de contrainte,
ci-dessous présentés, sont caractéristiques des matériaux viscoélastiques et permettent de
mettre en évidence I’ensemble de leurs comportements. Dans ce qui suit, la sollicitation
considérée est une traction pure entralnant un étirement du matériau. Un autre type de
sollicitation, telle qu'une contrainte en cisaillement pure, entrainant un glissement du ma-
tériau, aurait également pu convenir. En effet, le choix du type de sollicitation n’enleve
rien au caractere général des phénomenes et modeles présentés ci-dessous [70].

Fluage et relaxation de contrainte

Lorsqu'une contrainte en traction constante o est appliquée a un matériau viscoélas-
tique, celui-ci va subir une déformation (un étirement) e(t) variable dans le temps. Ceci
est le phénomene de fluage et peut étre caractérisé par une fonction, appelée souplesse de
fluage ou fonction de fluage, définie par :

Fy = =W (1.25)

De la méme maniere, lorsqu’une déformation constante ey est appliquée a un matériau
viscoélastique, la contrainte induite o(t) va diminuer au cours du temps. Il s’agit du phé-
nomene de relaxation de contrainte qui peut étre également caractérisé par une fonction,
appelée rigidité de fluage ou fonction de relaxation, définie par :

R(t) = olt) (1.26)

Afin de simplifier les modeles, les lois de comportement présentées ci-apres sont li-
néaires et la sollicitation considérée reste une traction pure.

Modélisation de la viscoélasticité linéaire

Tout d’abord, le comportement élastique linéaire d’un solide peut étre modélisé par un

ressort de raideur Ey ., (module d’élasticité longitudinal ou module de Young) (Fig.1.7).

De cette maniere, la contrainte appliquée est proportionnelle a la déformation et la loi
de comportement du matériau est linéaire (loi de Hooke) :

o(t) = By ounge (1) (1.27)

Dans ce cas les fonctions souplesse et rigidité de fluage sont constantes au cours du temps
et R(t) = 1/F(t) = Eyoung- A température ambiante (300 K), la silice est supposée élas-
tique linéaire avec Eyyng = 70 GPa. De la méme maniere, le comportement visqueux d’un
fluide dit newtonien (loi de comportement linéaire) peut étre symbolisé par un amortis-
seur de viscosité n (Fig.1.8). La contrainte appliquée est proportionnelle a la vitesse de
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E Young o

W

FIGURE 1.7 — Schéma du modele d’élasticité linéaire

§ I L E

NN n

FIGURE 1.8 — Schéma du modéle de viscosité newtonienne

déformation (taux de déformation) :

o(t) = ne(t) (1.28)

Dans ce cas, la fonction souplesse de fluage est proportionnelle au temps F'(t) = Eyoungt/n
et la fonction rigidité de fluage est nulle.

Ces deux représentations, modélisant 1’élasticité linéaire et la viscosité newtonienne,
sont trés importantes. Leur association en série ou en parallele permet en effet de modé-
liser le comportement viscoélastique. Notamment, en associant en série un ressort et un
amortisseur, le comportement linéaire simple d’un fluide viscoélastique peut étre appro-
ché. 1l s’agit du modele de Maxwell traité en Annexe B. En les associant en parallele, le
comportement linéaire simple d’un solide viscoélastique est obtenu. Il s’agit du modele de
Kelvin-Voigt traité également en Annexe B. Cependant, ces deux modeles ne permettent
pas de modéliser totalement la viscoélasticité. Le modele de Burger permet de décrire
I'intégralité des comportements viscoélastiques, a savoir, I’élasticité instantanée, 1’élasti-
cité différée et la viscosité, en associant en série une cellule de Maxwell et une cellule de
Kelvin-Voigt (Fig.1.9). Dans ce modeéle, la souplesse et la rigidité de fluage s’expriment

MWW 0
| »E
EYoung
— . MWWA___| .

EYoun <
A\ n ’
n
FIGURE 1.9 — Schéma du modele de Burger
de la maniére suivante (Annexe B) :
1 t 1 _ e_EYoungt/n
F(t) = + -+ 1.29
( ) EYoung n EYoung ( )
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et

E E E
R B (o B (B} ] g

n n
ou a et b sont les racines de 1’équation :

E oun, E2OU/I'L
Young p, 4 Young _ (1.31)

2 +3 5
n n

Il est important de remarquer que lorsque la viscosité du matériau est tres grande
devant le module de Young (7 > Eyoung) €t le temps ¢, d'une part F(t) — 1/Eyoung €t
d’autre part, puisque a et b tendent vers 0 (voir Annexe B), R(t) = Eyoungy. Les lois de
comportement de I’élasticité linéaire sont retrouvées, ou le comportement visqueux peut
étre négligé. C’est le cas de la silice a température ambiante jusqu'a une température
de T'ordre de 850 K o sa viscosité n varie de 107 & 10* GPa.s tandis que son module
de Young est d’environ 70 GPa [71]. Pour des températures supérieures et jusqu'a sa
température de fusion d’environ 1900 K (viscosité similaire a celle du miel autour de 10
Pa.s), la silice arbore un comportement viscoélastique. Au-dela, sa viscosité devient tres
faible, comme I’eau, puis nulle & partir du point d’ébullition. Dans ce cas, on ne suppose
plus de comportement viscoélastique.

1.2.3 Réponse élasto-plastique

Dans le cas d'un solide idéal ou la viscosité est négligée, I'amortissement de 1’onde
de choc dans le matériau, c’est a dire la restitution et la dissipation de I’énergie qu’elle
transporte, va se produire selon trois processus principaux. Lors du passage des ondes
de compression et de raréfaction, les contraintes mécaniques dans le matériau vont aug-
menter (charge) puis diminuer (décharge). Dans un premier temps cette déformation est
élastique. Il s’agit du premier processus d’amortissement de 'onde de choc et constitue
une propriété particuliere du solide selon laquelle apres une sollicitation en contrainte le
déformant, celui-ci retrouve sa forme initiale. Cet effet amortit les ondes mécaniques en
diminuant ’accélération de la matiere, c’est a dire en annulant les discontinuités en vitesse
a l'origine du choc et ainsi restitue mécaniquement une partie de I’énergie. Cependant, les
pressions en jeu, induites par 'onde de compression, étant importantes, les déformations
élastiques ne suffisant pas a elles seules a amortir 'onde de choc, des déformations dites
plastiques font leur apparition. Il s’agit du deuxieme processus et il intervient lorsque les
contraintes appliquées a la matiere dépassent la limite élastique, propre a chaque ma-
tériau. Lors de ces déformations, la matiere va atomiquement se réarranger au travers
d’une série de glissements élémentaires le long des plans atomiques, c¢’est a dire au travers
d’ondes de cisaillements, entrainant I’apparition de dislocations. Ces mouvements au sein
de la matiere s’accompagnant de frottements, la déformation plastique va ainsi dissiper
I’énergie en produisant de la chaleur. Enfin, le troisieme processus de relaxation de I’éner-
gie transportée par 'onde de choc est le mécanisme de rupture du matériau. Au travers
de ce phénomene, les contraintes appliquées, excédant les limites de résistance du maté-
riau, sont relaxées. Il s’agit du dernier processus de relaxation de la matiere lors d’une
déformation mécanique, capable de restituer et dissiper d’importantes quantités d’énergie.
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1.2.4 Modélisation des mouvements hydrodynamiques

De la méme maniere que dans le modele fluide, décrivant la dynamique des électrons
(Sec. 1.1.2), les mouvements hydrodynamiques lors de la relaxation de la matiere chauf-
fée confinée dans le matériau froid peuvent étre décrits par les équations de conservation
d’Euler. Cependant, étant nécessaire ici de tenir compte du comportement solide du maté-
riau, une forme plus générale de ces équations est utilisée ou la pression thermodynamique
P est remplacée par le tenseur des contraintes de Cauchy & [72-74]. 1l est & noter que
les contraintes sont une généralisation de la pression. En outre, le formalisme Eulérien
utilisé précédemment (Egs. (1.14), (1.15) et (1.16)), permettant de suivre 'évolution des
électrons depuis des positions fixes (éléments du maillage fixes), est substitué par le for-
malisme Lagrangien, permettant de suivre les macro-particules du matériau au court du
temps le long de leurs trajectoires (éléments du maillage mobiles et déformables). Les
dérivées partielles dans les Eqgs. (1.14), (1.15) et (1.16), sont alors remplacées par des
dérivées particulaires liées par la relation dGCg’t) = aGa(:’t) + (U.V)G(r,t), ou G(r,t) et U
sont, respectivement, une grandeur associée a une macro-particule du matériau (densité,
vitesse, énergie,...) et la vitesse de 1’écoulement. Dans ce cas, le systéme d’équations de
conservation s’écrit :

d, 1
—(Y=V.U= 1.32
pd)-v (132
dU -
vs_ 1.
7 V.o (1.33)
detot =
—V.(o.U) = 1.34
I V.(e.U) =0 (1.34)
Lo
Ctot = Cint T §U (1.35)

ol p, €0t €t €5, sONt, respectivement, la densité et les énergies totale et interne spécifiques.
De maniere générale, le tenseur des contraintes de Cauchy peut étre décomposé en
deux termes tensoriels :

G=—-PI;+S5 (1.36)

Le premier terme correspond a la partie sphérique du tenseur des contraintes. C’est un
tenseur diagonal contenant la pression thermodynamique et représentant le comportement

fluide de la matiere. Le deuxieme terme, S, est le tenseur déviateur des contraintes tenant
compte du comportement solide du matériau, incluant notamment le cisaillement (termes
extra-diagonaux).

Ce systeme de trois équations (Egs. (1.32), (1.33), (1.34)) a cinq inconnues nécessite
deux équations supplémentaires, c’est a dire des relations de fermeture, pour étre tota-
lement résolu. Deux équations constitutives, c’est a dire deux lois de comportement de
la matiere sont utilisées. Tout d’abord la pression thermodynamique est calculée a 1’aide
d’une équation d’état (EOS), fonction des valeurs locales de densité et d’énergie interne.
Puis, dans le cas d'un solide idéal élasto-plastique ou la viscosité est négligée (hypothese
justifiée plus bas par les applications considérées), le tenseur déviateur des contraintes est
évalué par la résolution de I'équation différentielle suivante [74] :

Cﬁ; = 2G(Dy — D?) — (SW — WS) (1.37)
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ou G est le module de cisaillement et _50 est la partie déviatorique du tenseur taux de

déformation D défini comme la partie symmétrique du gradient des vitesses. Ces deux
tenseurs s’expriment de la maniere suivante :

Dy=D— ;Tr(l_))[d (1.38)
et - 1
D= 5[V.U +(V.U)] (1.39)

W correspond a la partie antisymmetrique du gradient des vitesses et s’écrit :
= 1
W = 5[V.U — (V.U)"] (1.40)

Le tenseur taux de déformation plastique DP dans I'Eq. (1.37) est déterminé par la
relation :

D? = x(N? : DP)N? (1.41)

ou le symbole : défini le produit scalaire tensoriel tel que A:B= Tr(leté), NP désigne
la direction (dans l'espace des contraintes) de I’écoulement plastique :

e (1.42)
5]
et x représente le parametre de commutation défini par :
y = 0 si(f<0)ouii(f::0et(]\:fp:l:)p)gO) (1.43)
1 si(f=0et (NP:DP)>0)

ou f est la fonction d’écoulement plastique?. Le premier cas correspond a différents
régimes de déformation a l'exception de la déformation plastique : le régime élastique
(f < 0), le déchargement élastique (f = 0 et (N? : D) < 0) et le chargement neutre
(f =0et (N?: DP) = 0), i.e. dans un état hors régime élastique et avec une déforma-
tion constante. Il s’agit de I’état précédent le déchargement élastique (Fig. 1.10). Il est
a noter que lors du régime de déformation élastique, les vitesses du son dans les maté-
riaux solides peuvent se décomposer en une composante longitudinale et une transverse,
respectivement, ¢; et ¢, telles que [74] :

4G

22 4 —— 1.44
& Ch+3p ( )

et o
== (1.45)

P

ol ¢y, est la vitesse du son thermodynamique standard relative aux milieux fluides.

2. La fonction d’écoulement plastique est définie dans I’espace des contraintes. Celui-ci peut-étre a neuf
dimensions dans une géométrie 3D ou a quatre dimensions dans une géométrie 2D. Dans ces espaces, les
domaines d’élasticité et de plasticité sont séparés par une hypersurface appelée surface de charge. Cette
hypersurface a une équation du type f(o;;) = 0 ou f est appelée fonction d’écoulement plastique.

36



CHAPITRE 1. MODELISATION DES MECANISMES PHYSIQUES DE LA
STRUCTURATION PAR LASER FEMTOSECONDE

Le deuxieme cas correspond au régime plastique. Dans ce cas, seules des ondes de com-
pression/détente peuvent se propager, et les vitesses du son dans ce cas sont ¢, = ¢, et
¢; = 0. En effet, comme présenté précédemment, lors de la déformation plastique, des dis-
locations apparaissent par cisaillement. Celles-ci, similaires a des ruptures microscopiques,
empéchent alors les plans atomiques de transmettre des mouvements transverses a leurs
proches voisins. De plus, il est a noter que lors d’une déformation plastique, le phénomene
de durcissement ® peut augmenter la limite élastique du matériau [75]. Cependant, ce phé-

N

nomene, aussi appelé écrouissage, concerne exclusivement les métaux (matériaux ductiles)
et plus spécifiquement, les métaux non-fragile et plastifiable (avec un domaine de plasti-
cité important) et sans comportement viscoélastique dans la gamme de température des
opérations de transformation. Ceci limite donc le nombre de matériaux concernés par ce
type de phénomene. Dans cette étude, les matériaux considérés, tels que les verres, étant
de type fragiles et présentant une zone de plasticité peu importante avant rupture [73],
I’hypotheése d'un comportement plastique parfait est considéré et la limite d’élasticité est
supposée constante. L’évolution temporelle du déviateur des contraintes est ainsi assu-

o

t Régime plastique
M

Yi——— =0

Regime élastjque
Déchgrgement
EYoung
> £

F1GURE 1.10 — Courbe contrainte-déformation typique d’un matériau solide avec un com-
portement plastique parfait. [llustration de la valeur de la fonction de plasticité f en
fonction du régime de chargement et de déchargement de contrainte.

jettie a la fonction d’écoulement plastique qui détermine a quel régime de déformation est
soumis le matériau. La fonction d’écoulement plastique peut s’écrire de maniere générale
de la fagon suivante :

f = Oeq — Y (146)

3. Lorsqu’une sollicitation en contrainte est appliquée a un métal et est supérieure a sa limite d’élasti-
cité, celui-ci va subir des déformations plastiques (irréversibles). Par la suite, si une nouvelle sollicitation
en contrainte lui est appliquée, celle-ci devra étre au moins égale a la contrainte maximale de la précédente
sollicitation pour de nouveau induire des déformations plastiques. La limite d’élasticité du solide a donc
été augmentée, ainsi que sa dureté. On dit que le métal a été durci.
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ou Y représente la limite d’élasticité du matériau et o., est une contrainte locale effective,
appelée contrainte équivalente. Dans cette étude la fonction d’écoulement plastique est
définie par le critere de von Mises [76]. Ce critere, tres largement utilisé, a été choisi
afin de simplifier les modeéles dans un premier temps. D’autres criteres, plus complexes,
permettant par exemple de décrire précisément la densification des verres [77] pourraient
étre également utilisés. Cependant on suppose que les comportements généraux obtenus
et d’intérét restent les mémes. Différents criteres existants, celui de von Mises inclus, sont
présentés en Annexe C. Dans le cas du critere de von Mises, cette contrainte équivalente,
dite également de comparaison, peut s’écrire :

[3 =
Oeq = iTT(S') (1.47)

1.2.5 Traitement des transitions de phases

N1

L’énergie absorbée dans le matériau peut engendrer localement des transitons de
phases isochores pouvant conduire le solide jusqu’a ’état de plasma dense (densité du
solide). L’onde de choc induite par le dépot d’énergie, peut également induire des change-
ments de phase solide-liquide en modifiant la densité du matériau et en 1’échauffant. En
effet, I’énergie qu’elle transporte et qu’elle restitue au matériau sous forme de déplacement
de matiere (modification de densité) et notamment de frottements (échange de chaleur),
au travers de la déformation plastique et du cisaillement, peut localement conduire le
matériau dans des conditions thermodynamiques au-dela de son point de fusion, amenant
a des comportements hydrodynamiques particuliers présentés plus loin dans ce manuscrit.

De plus, les hautes pressions atteintes dans le solide, lors du passage des ondes de
compression, peuvent induire des transitions de phases de type solide-solide. En effet,
pour des contraintes supérieures a 35 GPa, un changement de pente dans I’Hugoniot de
la silice fondue est visible, indiquant une cristallisation vers une phase dense de SiO»,
appelée stishovite [78]. Cependant, le temps requis a la matiére pour réaliser une telle
transition de phase est de 'ordre de 1 & 10 ns en fonction de la force du choc [79]. Dans le
cadre de cette étude et des scénarios présentés, ces échelles de temps sont beaucoup plus
longues que le temps pendant lequel la matiere est dans les conditions requises lorsque le
choc passe. De plus, aucune observation expérimentale, a notre connaissance, n’a révélé
la présence d’une phase stishovite dans la silice fondue apres une interaction avec un laser
femtoseconde. Les transitions de phase solide-solide sont donc négligées dans cette étude.

Lors d’une transition de phase solide-liquide, des discontinuités dans les profils des
grandeurs thermodynamiques sont observées. Numériquement, ce genre de comportement
peut entrainer des problemes de convergence. De plus, les propriétés élasto-plastiques du
solide disparaissent. La transition de phase solide-liquide est donc traitée par un modele de
ramollissement, de la méme maniére que dans le code hydrodynamique 1D ESTHER [80-
84] développé au CEA. Cette transition se modélise par un polynéme g(e;,;) pondérant
la limite d’élasticité Y et le module de cisaillement G (Fig. 1.11), en fonction de la valeur
locale d’énergie interne e;y,;.

1 Si ey < 5944 (Phase solide)
2 N3
— eint—esol eint—efolid - solid melting
g(emt) =491-3 <e”l;;i”912201id +2 em;;zingiztsolid SL €5 < Cint < Cing
int int int int

. It . .

0 si e > ene "9 (Phase liquide)

(1.48)

38



CHAPITRE 1. MODELISATION DES MECANISMES PHYSIQUES DE LA
STRUCTURATION PAR LASER FEMTOSECONDE

8 T T r T r 25 r T T r r

(a) (b)

G (GPa)

0 L L L L L 0 L 1 L h L
00 05 10 15 20 25 3.0 00 05 10 15 20 25 3.0

€int (KJ/9) €int (KJ/9)

FIGURE 1.11 — Evolution de (a) la limite d’élasticité et (b) du module de cisaillement en
fonction de I'énergie interne locale du matériau.

ol e est I’énergie interne du solide & 300 K (%4 = 0.3 kJ /g pour la silice) et ejls""" est
I’énergie interne de fusion. Ceci modélise une transition de phase du second ordre, qui reste
correcte pour des matériaux tels que les verres. De cette maniére, les propriétés élasto-
plastiques du solide sont annulées pour la phase liquide. Le tenseur des contraintes se
réduit au tenseur diagonal contenant seulement la pression thermodynamique déterminée
par 'EOS et les équations de conservation d’Euler du modele fluide sont retrouvées. Il est

a noter que les transitions liquide-gaz sont traitées par I'EOS.

A T'aide de Péquation d’état analytique de Murnaghan pour le cristal de silice* [86],
la dépendance de I’énergie interne de fusion vis-a-vis de la pression peut étre tracée (Fig.
1.12) & la densité du solide (2.2 g/cm?). Dans le cas de la silice, el = 2.15 kJ /g
correspondant a une température de l'ordre de 2000 K [87]. L’énergie interne de fusion
augmente avec la pression, variant de 2,15 kJ/g a pression ambiante jusqu’a environ 2,4
kJ /g pour des pressions de I'ordre de 40 GPa. Dans la plupart des cas étudiés, la pression
hydrodynamique atteint rarement des pressions de ’ordre de 30 a 40 GPa dans les phases
solides. De plus, des tests avec une énergie interne dépendante de la pression ont été
menés et aucun changement significatif sur les résultats n’a été observé. Ainsi, dans le cas
de la silice, I’énergie interne de fusion est supposée constante en fonction de la pression

hydrodynamique.

4. La phase amorphe (fondue) est située dans le diagramme de phase du cristal de silice dans un
domaine de basse pression et de basse température (en dessous d’une température de cristallisation) [85].
Ainsi, avant de se liquéfier, la silice amorphe passe par un état cristallin (a-quartz, S-quartz, stishovite,
etc) en fonction de la pression. Puisque les transitions solide-solide sont négligées (pas de cristallisation) di
a la rapidité trop importante des phénomenes, la transition solide-liquide de la silice fondue est supposée
se faire sans cristallisation préalable. Les énergies de transitions solide-liquide de la silice amorphe sont
donc supposées étre identiques a celles de sa phase cristalline.
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FIGURE 1.12 — Evolution de I'énergie interne de fusion de la silice en fonction de la pression
& la densité du solide (2.2 g/cm?).

1.2.6 Modele de prédiction de rupture des matériaux

Chaque matériau a une résistance limite face a une contrainte appliquée, au-dela de
laquelle une rupture se produit. Dans le cas d’'un matériau idéal et homogene, i.e. sans
défauts et amorphe, la résistance du matériau a une traction, par exemple, correspond
a la contrainte exercée capable de séparer les atomes du solide [88]. Dans la réalité, la
résistance d’un matériau est diminuée de maniere significative par la présence de défauts,
d’inhomogénéités, qui initient la formation de fractures et leur propagation dans le solide.
Les valeurs limites de résistance d’un matériau mesurées expérimentalement sont alors
des limites moyennes effectives. Il existe deux limites principales de résistance : la limite
en traction L; et la limite en compression L.. En particulier dans les matériaux fragiles,
tels que la silice, ces deux limites sont différentes, tandis que dans d’autres matériaux,
tels que les métaux, ces deux limites sont identiques. Lors du calcul des contraintes dans
le matériau, c’est a dire lors de la résolution du systeme d’équations (Egs. (1.32), (1.33)
et (1.34)), les éléments du tenseur des contraintes obtenus sont définis dans un repére
cartésien orienté. Or, ceci ne garantit pas que 1’élément de matiere soit dans un état de
traction/compression pur sans cisaillement, ou inversement avec un cisaillement maximal,
et donc la comparaison d’une des contraintes avec une des limites de résistance du matériau
n’a pas de sens. Pour cela, il est nécessaire de se placer dans un repére ou ’élément de
matiére est en pure compression/traction. Ainsi, les contraintes dans ce repere peuvent
étre comparées a L; et L..
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F1GURE 1.13 — Illustration des états de contraintes d’un élément de matiere en fonction
du repére d’espace choisi : (a) repére cartésien ; (b) repére quelconque tourné d’un angle
6 par rapport a 'axe Ox; (c) repere des contraintes principales tourné d’un angle 6 = 0,
par rapport a I’axe Ox; (d) repéere du cisaillement maximal tourné d'un angle 6 = 6, +45°
par rapport a I'axe Ox.

Les éléments du tenseur des contraintes o dans le repére cartésien 2D sont définies par
0z, 0y €t 7,y localement dans chaque élément du maillage comme étant, respectivement,
les contraintes longitudinales suivant Ox et Oy et le cisaillement (Fig. 1.13(a)). Ce sont les
projections sur les deux axes cartésiens des contraintes appliquées a 1’élément de matiere.
En connaissant les valeurs locales de ces contraintes dans cette direction particuliere, il est
possible de déterminer d’autres projections 0,1, 0,1 et 751, dans n’importe quelle autre
direction faisant un angle 6 avec 'axe des abscisses [75] (Fig. 1.13(b)) :

0o = 2= ;— L ; % cos 20 + Ty S0 20 (1.49)
Telyl = — T ; %Y gin 20 + Ty cOs 20 (1.50)
Oy = O ;— L ; % cos 20 — Ty S0 20 (1.51)

Il existe un angle particulier 6, pour lequel 0, est maximisée alors que o, est simul-
tanément minimisée et le cisaillement 7,1,; est annulé. Cet angle peut étre déterminé a

I'aide de la relation :
2Ty

tan 20, = (1.52)

Oy — Oy
Ceci revient a une diagonalisation du tenseur des contraintes. Il s’agit d’un repere particu-
lier appelé repére principal ou I’élément de matiére est en pure traction/compression (Fig.
1.13(c)). Ainsi, dans ce repeére, une comparaison entre contraintes principales et limites
de résistance du matériau est possible. On définit o; comme étant la contrainte maximale
(minimale) et o;; comme étant la contrainte principale minimale (maximale) en traction
(compression) :

or=0,+ R (1.53)
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orr :O'm—R (154)

avec

(1.55)

_ 2
R= \/(%20"> +72 (1.56)
Par convention o; > oy °.

Effectuer une rotation du repere principal d'un angle de £45° (cercle de Mohr [89])
conduit & un repére ou la contrainte en cisaillement est maximale et les contraintes nor-
males sont égales a la contrainte moyenne o, (Fig. 1.13(d)). Ce repeére est utile pour
connaitre les régions ou le cisaillement est maximal et peut créer des dislocations ou des
clivages. Dans ce repere les relations sont les suivantes :

et

Taz = I (1.57)
et
0.5 = 0p 4 45° (1.58)

Critére de Mohr

Pour déterminer les régions critiques en compression et en traction, ou les contraintes
principales dépassent les limites de résistance L. et L; intrinseques au matériau, le critere
de Mohr est utilisé [75]. Si o7 et orr ont le méme signe, la contrainte la plus élevée ne

)

Oy
. A N
N L, Traction
Torsion
-L, \ I
\ > 0|
Torsion
: L,
Compression \

FIGURE 1.14 — Zone dans l'espace des contraintes principales ou aucune fracture n’est
initiée, selon le critéere de Mohr.

doit pas excéder L. ou L;, en fonction de I'état de contrainte. Dans le cas d'un état de
traction, ou les contraintes sont positives, o; représente la contrainte maximale et oy la

5. Que ce soit en traction ou en compression, cette convention est respectée. En traction, les contraintes
sont positives donc oy (la contrainte principale maximale) est bien supérieure a oy;. En compression, les
contraintes sont négatives. oy, qui est dans ce cas la contrainte maximale, est en valeur absolue plus
grande que oy, cependant elle reste bien inférieure a cette derniere.
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contrainte minimale. Dans ces conditions, un élément de matiere est dans un état critique
si:
—>1 (1.59)

Dans le cas opposé d’un état de compression, un élément de matiere est dans un état
critique si :
|o11]
L.

Enfin si o; et o7 sont de signes opposés, un élément de matiere est dans un état critique
si:

> 1 (1.60)

"”Zf”’ > 1 (1.61)

ou
|01 - 011|

L.

Ces différentes conditions sont résumées par un graphique dans ’espace des contraintes
principales (Fig. 1.14) ou la région délimitée en traits rouges représente la zone a 'intérieur
de laquelle les contraintes ne sont pas suffisantes pour induire une rupture (fracture).
Dans le cas de la contrainte de cisaillement maximal, celle-ci induit une zone critique
lorsqu’elle dépasse une certaine limite, déterminée expérimentalement, égale a L;/2 [90].
Cette limite est deux fois plus faible que la résistance limite en traction car le cisaillement
est le processus le plus efficace quant a I'initiation de rupture dans les matériaux.

> 1 (1.62)

Comme dit plus haut, les défauts de la matiere initient la formation et propagent
les ruptures dans le solide. La probabilité de rencontre et d’activation d’un défaut, i.e.
d’initier une fracture, dépend de la taille de la zone critique, ou les contraintes dépassent
les limites de résistance du matériau et de la densité de défauts. Cette probabilité peut étre
définie par une fonction, une loi de Weibull par exemple, dépendante de la distribution
spatiale des défauts, de la contrainte et du volume dans lequelle elle est appliquée au
matériau [91].

Critere de rupture probabiliste : Loi de Weibull

La loi de Weibull est a l'origine, en théorie de la probabilité, une loi continue appli-
cable dans de nombreux domaines ou apparaissent des processus aléatoires [92]. Elle est
notamment applicable dans le cas présent d’'un matériau fragile, comme la silice, dont
la rupture n’est pas un phénomene déterministe mais aléatoire. De plus, son expression
s’inscrivant dans le formalisme de la mécanique des milieux continus par la modélisation
d’un matériau en une infinité de volumes infinitésimaux dV', cette loi est bien adaptée.
Elle permet, en outre, de prendre en compte l'influence du volume de matériau auquel
est appliqué la contrainte. En effet, pour les matériaux fragiles, plus le volume soumis a
une contrainte est grand, plus la probabilité de rencontre d’'un gros défaut pouvant ini-
tier une fracture dite fragile sous faible contrainte (inférieure aux limites de résistance du
matériau) est importante. Inversement, plus le volume soumis a une contrainte est petit
plus le matériau fragile résiste.

Différentes hypotheses entrent en jeu dans la loi de Weibull [91]. Tout d’abord, la résis-
tance a la rupture de chaque élément de volume est modélisée par des variables aléatoires
indépendantes. Le comportement aléatoire de ces variables permet de prendre en compte la
dispersion observée des ruptures fragiles. Leur indépendance implique en revanche qu’une
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rupture est un phénomene ponctuel pouvant intervenir dans un volume, indépendemment
des autres, tant que celui-ci contient des défauts pouvant mener a une fracture en fonction
de son état de contrainte. Dans la réalité, cela n’est pas toujours le cas. Une deuxieme
hypothese suggere qu'un défaut activé dans un volume dV entraine la ruine de I’ensemble
de la structure, i.e. que si la rupture intervient dans un élément de volume, les propriétés
mécaniques de I'ensemble de la structure sont supposées perdues. Dans cette étude, cette
derniere hypothese n’est pas prise en compte, étant surtout couramment utilisée comme
un critere dans le dimensionnement usuel des pieces mécaniques a usage industriel ou des
composants de structures dans différents domaines (aéronautique, batiment,...).

FIGURE 1.15 — Répartitions typiques des défauts dans un matériau avec un module de
Weibull m (a) faible et (b) élevé.

La probabilité d’activation des défauts suit une loi de Poisson, classiquement utilisée
pour dénombrer 'occurence d’évéenements ponctuels. Ici les événements ponctuels sont
les activations des défauts dans le matériau. On définit par V, le volume de matériau
considéré (ou des contraintes non nulles sont appliquées) et par A\; la densité de défauts
activés dans ce volume. Dans le cas d’une compression uniaxiale (ou traction uniaxiale),
la probabilité qu'un tel volume n’ai aucun défaut activé (probabilité de survie) est donnée
par [91,93] :

P, = eV (1.63)

Le parametre \; peut étre défini par une loi de puissance, telle que déterminée par Weibull
d’apres ses observations expérimentales, de la maniere suivante :

1 /o™
h= g (UO) (1.64)
avec o la contrainte appliquée, oy la contrainte moyenne d’activation (i.e. ici la limite de
résistance moyenne du matériau), V4 le volume caractéritique d’étude (échelle d’espace).
Il est a noter que gy et Vj ne sont pas indépendants et sont reliés par le facteur d’échelle,
traduisant la contrainte moyenne d’activation d’'un défaut dans le volume d’étude carac-
téristique, qui vaut UoVol/ "™ m est le parametre de dispersion de Az, nommé module de
Weibull. 1l s’agit d'un parameétre intrinseque a chaque matériau, caractérisant la disper-
sion et la densité des défauts. Plus ce parametre est petit, plus la répartition et la taille
des défauts dans le matériau sont hétérogenes (Fig. 1.15(a)), plus il est grand, plus la
répartition et la taille sont homogenes (Fig. 1.15(b)). La probabilité d’initiation d’une
fracture, i.e. la probabilité d’activation d’'un défaut, peut alors s’écrire [91,93] :

Pr=1-P,=1—ecxp [_X (J>m] (1.65)

0 \0p
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F1GURE 1.16 — Distribution de la propabilité d’initiation d’une fracture en fonction de la
contrainte appliquée pour différentes valeurs du module de Weibull : m =4; 10; 20; 50;
1000.

Les distributions de probabilité d’initiation d’une fracture en fonction de la contrainte
appliquée pour différents modules de Weibull m sont présentées sur la Fig. 1.16. Dans
un premier temps dans cette section, des ordres de grandeurs typiques ont été choisis et
seront justifiés plus amplement dans le chapitre suivant 2. Ainsi, le rapport V/V} est pris
égal a 0.1, ce qui correspond de maniere approximative aux rapports observés dans les
applications présentées dans ce manuscrit entre la taille des régions ou les contraintes sont
non nulles et les échelles caractéristiques d’étude. Quant au module de Weibull m, bien
que celui-ci varie entre 4 et 10 sur une échelle microscopique [94,95], la distribution de
probabilité a été tracée pour différentes valeurs de m, de 4 a 1000, pour rendre compte de
leffet de la dispersion et de la densité de défaut dans le matériau. De plus, 09 = L. = 10
GPa, pour cet exemple. De maniere générale la probabilité de fracture croit de zéro,
pour des contraintes inférieures a 5 GPa, jusqu'a 1, pour des contraintes supérieures a
20 GPa. Pour un module de Weibull de 5, la distribution de probabilité est plus large,
augmentant les probabilités de fractures pour des contraintes faibles (< L. = 10G Pa) et
diminuant les probabilités de fractures pour les contraintes plus fortes (> L.). Le matériau
semble donc plus susceptible de rompre de maniere fragile a cause de la répartition plus
hétérogene des défauts, correspondant a des échelles proches de la centaine de pm [95].
En augmentant le module de Weibull, la répartition des défauts devenant de plus en plus
homogene due a la réduction de I’échelle d’espace (probabilité de rencontre de défaut
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plus faible), la distribution de probabilité devient de moins en moins large. L’exemple
m = 1000 correspond au cas ou les défauts dans le matériau sont répartis de maniere tres
homogene et le matériau a une probabilité de fracture maximale des que la contrainte
dépasse la limite de résistance. Cela correspond a un matériau non fragile, comme les
métaux.

La Figure 1.17 présente les distributions de probabilité d’initiation d’une fracture en
fonction de la contrainte appliquée pour différents rapport des volumes V/Vj. Le mo-
dule de Weibull et la contrainte d’activation sont, respectivement, fixés a m = 7 et
oo = L. = 10. La encore, de maniere générale, la probabilité de fracture croit de zéro,
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F1GURE 1.17 — Distribution de la propabilité d’initiation d’une fracture en fonction de la
contrainte appliquée pour différents volumes de matériau considéré ou la contrainte est
non nulle : V=1, 10; 20; 40; 60; 80; 100

pour des contraintes inférieures a 5 GPa, jusqu’a 1, pour des contraintes supérieures a
20 GPa. Pour des volumes V' cent fois inférieurs a la taille caractéristique d’étude Vg,
la distribution de probabilité de fracture se décale vers des contraintes plus haute. La
probabilité est dans ces cas nulle tant que la contrainte ne dépasse pas 10 GPa environ
et devient maximale au-dela de 20 GPa. Cela signifie que le matériau résiste a de fortes
contraintes (supérieures a sa résistance limite) tant que celles-ci sont appliquées dans un
volume tres inférieur a sa taille caractéristique (V' < V4). Cela se comprend par le fait que
la probabilité de présence d'un défaut dans le volume d’application de la forte contrainte
est faible. En augmentant le volume V', les distributions de probabilité se situent autour
de la contrainte d’activation moyenne oy. Dans ces cas, les probabilités de présence de
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défaut dans ces volumes plus importants augmentent. De ce fait, les probabilités d’acti-
vation de ces défauts augmentent également. L’effet des ruptures fragiles est visible dans
ces cas. Pour des volumes comparables a Vj, les probabilités de 'initiation de fracture par
des contraintes inférieures a la limite de résistance du matériau (ici 10 GPa), augmentent
et sont de l'ordre de 20 & 90 % entre 8 et 10 GPa.

Ces deux figures montrent donc bien le caractere aléatoire probabiliste de la fracture
de tels matériaux en fonction de la densité de défauts qu’ils contiennent et des tailles des
régions soumises a des contraintes non nulles.
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Chapitre 2

Simulations Thermo-Elasto-Plastique
de la formation de cavités dans la
silice fondue
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La génération de cavités dans un volume de silice est étudiée dans ce chapitre. Ces
structures peuvent étre induites en focalisant fortement un laser femtoseconde a I'intérieur
du matériau. Se faisant, au cours de l'interaction laser-solide, telle que présentée dans
le chapitre précédent (Sec. 1.1), des processus d’ionisation non-linéaires ameénent a une
absorption significative de ’énergie de 'impulsion, confinée dans le volume du matériau
[15-17,20]. Des énergies absorbées de 'ordre de la dizaine de nJ engendrent alors des
températures et des pressions suffisamment élevées (supérieures au module d’élasticité
isostatique du solide!) pour déformer le matériau et créer un vide de maticre.

Ce chapitre a pour but principal de comprendre et d’expliquer la relaxation d’un
volume de matiere chauffée, confiné dans le matériau solide froid, c’est a dire de décrire
la structuration en volume d’un diélectrique par un laser femtoseconde fortement focalisé
induisant des cavités.

Dans un premier temps, un regard est porté sur les observations expérimentales de la
formation de cavité dans les diélectriques et notamment dans la silice [15-17,20]. Ega-
lement, un certains nombre de travaux théoriques sur lesquels se base cette étude sont
mentionnés afin d’établir un état de l'art expérimental et théorique de la structuration
d’un solide par laser femtoseconde. Le code de simulation utilisé et son évolution, avec
notamment 'ajout du modele élasto-plastique, est ensuite présenté. Un rappel et une
justification de chaque hypothese de la modélisation des cas considérés sont également
faits.

Dans un deuxieme temps, la simulation thermo-¢élasto-plastique de la génération d’une
cavité unique dans la silice est traitée et comparée aux observations expérimentales. Tout
d’abord, les résultats obtenus avec le modele thermo-élasto-plastique, dans une géométrie
1D, sont comparés a un modele fluide ot le comportement élasto-plastique du solide n’est
pas pris en compte. Puis, les résultats de la simulation 2D sont présentés et les processus
mécaniques en jeu sont décrits afin de comprendre les différentes étapes de la génération
d’une telle structure et le lien étroit de sa dynamique de formation avec la réponse élasto-
plastique du matériau. Enfin, une prédiction des zones critiques de probabilité de fractures
est proposée.

Dans un troisieme temps, la formation d’une cavité unique est d’abord étendue a
I’étude de la génération d'une double cavité. Les interactions entre les deux sous-structures
voisines, distantes de quelques dixiéme de micrometres et formées de maniére simultanées,
sont détaillées. L’influence de la distance séparant les deux cavités formées est notam-
ment investiguée. En effet, en fonction de ce parametre, des variations significatives de la
contrainte en cisaillement autour des deux cavités sont observées, jouant un role important
dans 'apparition ou non des fractures.

Enfin, dans une derniere partie, le cas plus général de la formation de multiple ca-
vités est présenté dans deux configurations différentes. La premiere traite du cas ou les
différentes cavités se forment de maniere simultanée. Il s’agit du cas étendu de la forma-
tion simultanée de deux cavités. Puis, la deuxieme configuration correspond au cas ou les
différentes cavités sont formées de maniere successives. Des différences importantes sont
observées quant aux interactions entre les différentes sous-structures, jouant alors un role
important sur la localisation des zones critiques de fractures potentielles.

Ces différents cas sont notamment étudiés pour comprendre et décrire les observations

1. Le module d’élasticité isostatique d’un solide K (en anglais : bulk modulus) est le coefficient de
proportionnalité reliant le premier invariant du tenseur des contraintes et le premier invariant du tenseur
des déformations. Il peut étre exprimé en fonction du module de Young F et du module de cisaillement

w1 a laide de la relation : K = %
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expérimentales de la génération de nano-cavités [15-17,20] mais également pour mettre
en avant les différents mécanismes a l'origine de la formation de nano et micro-structures
utiles dans différentes applications [14,33,96].

2.1 Etat de ’art expérimental et théorique

Bien que les premieres expériences sur les micro-explosions et les dommages induits
par laser dans le volume de matériaux transparents soient entreprises au début des années
1970 [97], il faut attendre la fin des années 90 pour que les premieres études spécifiques
a la formation de cavités apparaissent. Les travaux de E. N. Glezer et al. [96] peuvent
étre mentionnés, avec notamment la mise au point d’une nouvelle méthode de stockage
de données optiques tridimensionnelles. Dans la plupart des expériences menées sur les
micro-explosions et les formations de cavités [15-17,20] (Fig. 2.1), les lasers de type Ti :
saphir sont employés. Ce dernier confere une longueur d’onde Ay de 800 nm et des énergies
variant de quelques dizaines de nJ a quelques pJ avec des durées d’impulsion paramétrées
de l'ordre de 100 fs. Quant aux matériaux utilisés, le saphir, le quartz, la silice ou encore
le BK7 sont favorisés. Bien que ces derniers puissent étre tres différents de par leur nature
(cristalline/amorphe) ou encore de par leurs propriétés mécaniques, les tendances et les
comportements observés sont tres similaires.

Pour focaliser tres fortement le laser a l'intérieur du volume des matériaux diélec-
triques, des objectifs de microscope sont utilisés avec des ouvertures numériques (NA)
d’environ 0,4 & 1,4. Ces conditions de focalisation extrémes amenent a des volumes fo-
caux et des surfaces focales ? de I'ordre de quelques dixiémes de um?, dont les largeurs sont
comparables a la longueur d’onde. De cette maniere, pour des impulsions de 100 fs avec
des énergies de plusieurs dizaines de nJ a 100 nJ, les intensités obtenues sont de I'ordre de
10 W/cm? au point de focalisation, excédant le seuil de claquage optique du matériau,
i.e. son seuil d’endommagement. Le volume focal est situé, en fonction de la distance de
focalisation choisie, entre 5 et 50 pum sous la surface du matériau. L’impulsion laser est
supposée ne pas induire de dommage entre la surface et le point de focalisation, ou les
intensités plus modérées (faisceau pas assez focalisé), i.e. inférieure au seuil de claquage
optique du matériau. De plus, afin d’éviter les phénomenes d’auto-focalisation et donc
dans l'optique de déposer I'énergie laser a une position bien particuliere a I'intérieur du
matériau transparent, la puissance laser requise doit étre inférieure a la valeur critique P,
d’auto-focalisation. Dans le cas de la silice P, = 2 MW [17].

Les intensités atteintes dans ces conditions excitent la matiere solide via 1’ionisation
multiphotonique et I'ionisation par impact. Ces deux phénomenes qui sont, par ailleurs,
a l'origine du claquage optique du matériau, vont transformer la zone irradiée par le spot
laser en un plasma (Fig. 2.2(a)) de densité solide (densités d’électrons de l'ordre de 10%
cm ™ a densité standard du matériau solide et & 800 nm). Cette densité d’électrons de
l'ordre de la densité critique du plasma (dépendante de la fréquence du laser), la longueur
d’absorption et le volume d’absorption diminuent [16]. Ce dernier est alors de 'ordre
de 1072 um? [16], i.e. avec une taille caractéristique inférieure a la longueur d’onde,
tandis que la densité d’énergie déposée par le laser augmente fortement, de 'ordre du

2. Le volume focal est défini comme un cylindre de rayon 71,5 = 1/%27“0 avec rg = % et de

hauteur deux fois la longueur de Rayleigh 2z = 2777“8% avec n l'indice de réfraction du milieu. Ainsi,

Vija = wrf/22zo =0, 947% et Sy =7rip = 07405]\?—%2 (surface focale). Ces valeurs sont calculées a

mi-hauteur du profil gaussien de 'impulsion.
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FIGURE 2.1 - (a et b) Image SEM de nano-cavités dans le saphir [17]. (a) Les vides de
matiere ont été générés par une seule impulsion de 100 nJ, 200 fs a 800 nm, focalisé par
une lentille d’objectif de microscope avec une ouverture numérique NA = 1.35. (b) Image
d’une cavité unique de diametre 220 nm. Les barres d’échelle sont de 1 pm (a) et de 100
nm (b); (c) Photographie d'un motif de données binaires stocké dans la silice fondue avec
un espacement entre chaque bit de donnée de 2 pm [96].

MJ/em? [17,20]. Des températures de I'ordre de 10*-10° K sont alors atteintes, & densité
constante, induisant ainsi des hautes pressions, de 'ordre de 100 GPa a quelques TPa en
fonction du solide. Le matériau chauffé va alors se détendre et des ondes de chocs et de
raréfaction sont initiées, compressant la matiere environnante (Fig. 2.2(b)).

Dans ces conditions expérimentales, pour des énergies d’impulsions entre 20 et 25 nJ,
des régions dont les tailles sont de 'ordre de 250 nm de diametre exhibent des densités
plus faibles que la densité normale du matériau et une modification significative de I'indice
de réfraction [16, 17]. Pour des énergies d’impulsion supérieure & 25 nJ, correspondant a
des énergies absorbées de l'ordre de la dizaine de nJ (estimées a partir d'un coefficient
d’absorption entre 0,6 et 0,8, une longueur d’absorption entre 50 et 80 nm et des fluences
de quelques dizaine de J/cm?), les observations montrent la formation d'un vide de ma-
tiere dans le volume du solide transparent [16,17]. Les tailles des cavités formées varient
d’environ 300 a 600 nm de diametre pour des énergies d’impulsion entre 50 et 100 nJ. La
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FIGURE 2.2 — Schéma de la génération de cavité par laser femtoseconde

cavité est entourée d'une coquille de matériau compressé de densité plus élevée, estimée
a environ 1,14py avec py la densité initiale du matériau® (Fig. 2.2(c et d)). Les analyses
expérimentales révelent un diametre quasiment deux fois plus important que la taille de
la cavité, variant ainsi entre environ 600 nm et plus d'un pm de diametre [16, 17].

Pour des énergies d’impulsion inférieures a 120-150 nJ (en fonction des conditions
de focalisation et du matériau), aucune fracture n’est observée. Pour des énergies plus
importante des fractures apparaissent dans le cas du saphir lorsque les régions compressées
(amorphes) atteignent des tailles supérieures a 500-600 nm [16,17]. Dans le cas de la silice
fondue, des fractures autours des cavités uniques générées par un laser femtoseconde, ne
sont pas observées.

De nombreux travaux théoriques et numériques, au sujet de la formation de micro-
explosions dans les matériaux générées par des lasers ultracourts, peuvent étre mentionnés.
Tout d’abord, E. G. Gamaly et al. ont mené des études théoriques sur I'interaction d’une
impulsion laser femtoseconde focalisée dans le volume d’un matériau transparent [17,43]
appuyées par des travaux numériques [18,19]. Ils estimérent analytiquement le volume
d’absorption de I’énergie laser ainsi que la quantité d’énergie absorbée. Puis, via une
approche basée sur I'hydrodynamique des plasmas (modele fluide), ils ont prédit théori-
quement les tailles caractéristiques des cavités générées suivant la définition d’un rayon
d’arrét de la zone affectée par le choc. Ce rayon correspond a la distance parcourue par
le choc, depuis le centre de la zone chauffée par le laser (lieu de formation de la ca-
vité), a partir de laquelle 'onde de compression devient une onde acoustique (une onde
élastique n’induisant plus de déformations permanentes). A cet instant, la pression de
V'onde Pupoe = Yipn, ot Yoy est la limite élastique d’hugoniot définit comme le seuil (en
contrainte longitudinale) de la transition entre un comportement purement élastique et
un comportement élasto-plastique [98]. Le rayon d’arrét est lié a 1’énergie laser absorbée
Euws et au module de Young Ey gun, selon la relation [17] :

Eabs

T 2.1
%WEYmmg ( )

— 3
rstop -

3. Lors de la phase de refroidissement du matériau, celui-ci ne semble pas subir de recuit, figeant ainsi
la région dense expérimentalement observée.
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Le modele fluide étant dépourvu de comportement solide, un tel critere est nécessaire
dans ce cas pour estimer le rayon des cavités. Sans cela, le modele hydrodynamique ne
prévoit pas de stabilisation de la cavité et au temps long celle-ci se referme entiérement.

Au méme moment, des travaux théoriques et expérimentaux ont également été menés
sur I’étude des dynamiques de déformation (petites déformations) a l'intérieur du verre
apres l'irradiation (plus modérée) d’un laser femtoseconde [36,37]. Le comportement du
solide a été considéré dans ces études au travers des équations thermo-élastiques. Celles-
ci rendent compte des contraintes générées par 1'élévation de température du matériau
apres ’absorption de I’énergie du laser. Il s’agit dans ce cas d’une réponse élastique d’un
solide idéal dont les déformations sont induites par des ondes acoustiques (de I'ordre de
la centaine de MPa) qui se propagent dans le matériau. Seules de faibles variations de
densité et de I'indice de réfraction sont calculées.

Les travaux de D. Hébert et al. [38] sur I'élaboration d’'une équation d’état (EOS)
des cristaux de KDP (convertisseurs de fréquence) au sujet des problématiques des dom-
mages induits par les laser de grande puissance peuvent également étre mentionnés. En
effet, pour établir une telle EOS, un faisceau d’électron pulsé a été utilisé pour générer
des ondes de contraintes de 0,7 GPa et des mesures vélocimétriques ont déterminées la ré-
ponse du matériau en calculant notamment les composantes du déviateur des contraintes
(comportement solide). Puis, 'EOS a servi aux simulations d’endommagement en volume
de cristaux de KDP en régime nanoseconde, menant a la formation de cavités, entourées
d’une zone compressée par le choc, dont la dynamique dépend fortement de la force de ce
dernier.

Enfin, plus récemment, N. M Bulgakova et al. [39] ainsi que S. Najafi et al. [40,41]
ont menés des travaux théoriques et numériques en utilisant les équations thermo-élasto-
plastique couplées aux équations de Maxwell [39] ou encore a I’équation non-linéaire de
Schrodinger afin d’étudier les modifications induites par I'interaction d’un laser femtose-
conde avec la silice. Plus précisément, par I'estimation des dépots d’énergie et des tempé-
ratures induites dans le matériau, des prédictions de variations d’indice du matériau ont
été déterminés, mais la encore pour des petites déformations et des contraintes de I'ordre
de la dizaine a la centaine de MPa.

Dans les applications présentées ci-dessous, les simulations Thermo-Elasto-Plastique
rendent compte de modifications bien plus importantes, telles que la formation de nano-
cavités, générées par des chocs de l'ordre du TPa et des contraintes de l'ordre de la
dizaine de GPa. De plus, a I’aide des modeles de rupture présentés dans la Sec. 1.2.6, une
évaluation des régions critiques, ou des fractures peuvent apparaitre, est proposée.

2.2 Evolution du code hydrodynamique CHIC et hy-
potheéses de la simulation thermo-élasto-plastique

CHIC est un code hydrodynamique 2D axisymétrique développé au laboratoire CELIA
[99]. Ce code de simulation numérique est utilisé notamment pour I’étude de la fusion
par confinement inertiel, en physique des plasmas et pour I’étude de l'interaction laser-
matiere. Différents modeles physiques sont intégrés dans le code et couplés au modele
hydrodynamique (Fig. 2.3) de sorte a traiter un grand nombre de phénomenes. Ainsi, le
code prend en compte la diffusion de la chaleur avec un modele a deux températures, le
transport radiatif et la propagation du laser via un algorithme de ray tracing (optique
géométrique). Un modele de magnétohydrodynamique (MHD) est également implémenté.
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Hydrodynamique
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Transport radiatif Ray tracing

FIGURE 2.3 — Le code CHIC est un code hydrodynamique 2D axisymétrique, constitué
de différents modeles physiques couplés, permettant 1’étude de nombreux problémes com-
plexes. Le code comprend notamment un modele a deux températures, un modele de
transport radiatif et de ray tracing. Egalement, un modéle de magnétohydrodynamique
(MHD) est inclu. Le code a aussi acces & de nombreuses données d’équations d’état (EOS)
permettant des études sur une grande variété de matériaux [99].

Dans ce travail de these, le modele thermo-élasto-plastique, présenté dans le premier
chapitre (Sec. 1.2) a été inclus au code CHIC. Plus exactement, le modele d’élasto-
plasticité (Sec. 1.2.4) développé dans une géométrie 2D plan et validé par P. H. Maire
et al. [74] a été ajouté au modele hydrodynamique tandis qu'un modele de diffusion de
la chaleur monotempérature a été développé. En effet, I'hypothese de 1’équilibre ther-
mique (T, = T) étant vérifiée apres le passage de I'impulsion laser dans le matériau et
I'établissement du dépdt d’énergie (voir Sec. 1.1.4), un modele de diffusion de la chaleur
tenant compte seulement de la température du matériau peut-étre considéré. Enfin, le
modele de ramollissement (Sec. 1.2.5) a également été implémenté afin de tenir compte
des changements de phases solide-liquide et ainsi assurer le passage sans discontinuité
d’un comportement solide a fluide du matériau considéré.

Le modele de diffusion de la chaleur monotempérature a été validé dans le cas ou aucun
processus hydrodynamique n’était en jeu (voir Annexe D) et les résultats ont été comparés
a des solutions analytiques [100]. L’ensemble de la simulation thermo-élasto-plastique a
ensuite été validée au travers de différents tests, notamment par 1'utilisation du code
ESTHER 1D [80-84] qui a fourni des résultats identiques pour des cas de validation
similaires (non montrés).

La géométrie 2D planaire considérée dans cette étude suppose une invariance du dé-
pot d’énergie le long de 1'axe de propagation du laser. Dans les expériences [15-17], les
cavités générées sont en forme de larme dans cette direction avec des longueurs carac-
téristiques deux fois plus grande que leurs diametres, comme en atteste la Fig. 2.4. Ici,
seule I'évolution du diametre de la cavité est considérée dans le plan perpendiculaire a la
direction de propagation du laser. Le modele 2D permet dans un premier temps de décrire
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FIGURE 2.4 — Image SEM d’un ensemble de cavités générées dans le saphir par une seule
impulsion laser a 800 nm, 150 fs et 120 nJ, dans le plan de propagation du laser. La barre
d’échelle est de 1 pm [16].

les comportements généraux de I’évolution des rayons de cavités. L’ajout d’une troisieme
dimension devrait seulement réduire légerement les tailles des structures et modifier fai-
blement les dynamiques, dii a I'ajout de contraintes dans la direction de propagation du
laser (une contrainte longitudinale o, et deux contraintes de cisaillement 7,, et 7,,). De
plus, il est a noter que la simulation prend en compte implicitement une longueur d’'un cm
(unités CGS) dans la troisieme dimension et non pas infinie. Ainsi les valeurs d’énergie
sont exprimées en J/cm de maniere implicite dans la suite du document. Enfin, il est a
noter que la géométrie 2D n’a pas de conséquences dans 'utilisation de la loi de Weibull
a propos des volumes considérés. En effet, ceux-ci ayant une longueur lp = 1 ¢m dans la
troisieme dimension, Vy = Syly et V' = Sy, ne modifiant donc pas les rapports des volumes
puisque S/Sy = V/Vp, ou S et Sy correspondent, respectivement, a la surface (coupe) de
matériau soumis a des contraintes non nulles et a I’échelle caractéristique d’espace dans
la géométrie 2D.

Les temps d’interaction d’une impulsion laser femtoseconde dans un volume de silice
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étant bien plus courts (de 'ordre de la centaine de femtoseconde jusqu’a quelques pi-
cosecondes) que les temps hydrodynamique de modification du matériau (supérieurs a
une dizaine de picosecondes jusqu’a la nanoseconde), la physique de l'interaction laser-
diélectrique (donnant lieu a un dépot d’énergie) et la dynamique de formation d’une cavité
peuvent étre étudiés de maniere séparée. Le dépot d’énergie devient dans ce cas un pa-
rametre initial de la simulation thermo-élasto-plastique. Dans un premier temps, afin de
comprendre et de décrire les mécanismes de déformation d’un matériau irradié par un
laser femtoseconde fortement focalisé en volume, un dépot d’énergie gaussien, homogene,
est considéré afin de simplifier les études dans ce chapitre. Celui-ci, n’étant pas calculé a
I’aide de la résolution des équations de Maxwell couplées a l'ionisation du matériau, ne
rend donc pas compte des effets de propagation du laser, des potentiels défauts d’éclai-
rement ou encore des défauts du matériau tels que des légeres variations des propriétés
optiques ou de la densité du solide, qui peuvent conduire a des dépots moins homogenes
mais plus réalistes. Cependant, dans le cas de la formation de nano-cavités, la forme du dé-
pot d’énergie n’étant pas un parametre prépondérant, contrairement a la densité d’énergie
absorbée ou encore a la taille caractéristique du dépot, I'hypothese d'un dépét homogene
est une bonne approximation. En effet, la forme du dépot d’énergie est en grande partie
perdue lors de la déformation du matériau dans le cas de la génération de micro-explosion
et des conditions physiques considérées ici (argument vérifié dans 1’étude de la formation
d’une double cavités Sec. 2.4.1).

Les tailles caractéristiques (rayons) de chaque dépot d’énergie dans les cas présentés ci-
dessous, sont tous supposés inférieurs a la longueur d’onde du laser a cause des processus
non-linéaires (ionisation multiphotonique et par impact) mis en jeu lors de l'interaction
laser-diélectrique. L’énergie laser est alors absorbée dans un volume, inférieur au volume
focale défini plus haut, dont le rayon est égal & 0,13 pm a mi-hauteur [16,17]. Pour des
énergies absorbées considérées de 'ordre de 10 nJ [16,17] les densités d’énergie obtenues
sont alors de 'ordre de quelques centaines de kJ/cm3, suffisante pour induire des tempé-
ratures et des pressions menant & la formation de cavités [16, 17]. Les densités d’énergie
de chaque dépot seront choisies en particulier pour obtenir des cavités dont les tailles
sont d’environ 0,4 um, les dynamiques menant a de telles tailles étant régies par plusieurs
mécanismes physiques intéressants tels que l'apparition de transitions de phases due a
la force du choc ou encore d’un régime plastique en phase de compression et de détente
(onde de raréfaction derriere le choc). Pour des dépdts trop faibles, le choc ne transporte
pas assez d’énergie pour localement fondre le matériau et induire un régime plastique en
phase de détente et inversement pour des dépots trop importants la matiere solide autour
de celui-ci est en grande partie fondue et perd son caractere élasto-plastique.

Enfin, il est a rappeler que la réponse solide du matériau prise en compte dans le
modele présenté Sec. 1.2.4 est celle d'un solide idéal. Dans le cadre de cette these, les
gradients de températures induits par les dépots d’énergie dans les différentes applications
présentées sont tres grands. Les tailles des rayons des dépots d’énergie sont de quelques
dixieme de um et les tailles transverses des structures finales observées expérimentalement
sont de l'ordre du pum. Les températures observées du plasma dense créé, au centre des
dépots, avoisinent 10* & 10° K tandis qu’a lextérieur de la zone de dépot le matériau est
froid et est supposé a température ambiante. Les gradients de températures sont donc
de T'ordre de 10%-10° K/um. Puisque la déformation de la matiere prend place sur une
échelle de temps de 'ordre de la centaine de picoseconde jusqu’a la nanoseconde et que
la diffusion de la chaleur commence juste & entrer en jeu a cet instant 4, les gradients de

4. La longueur de diffusion thermique I = \/ At/ pcy pour un temps d’une nanoseconde est environ de
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températures sont supposés rester du méme ordre de grandeur durant la structuration
du matériau. Ainsi, la zone ot les températures du matériau sont comprises entre 900 K
et 2000 K (voir Sec. 1.2.2) est tres petites (estimée autour du nm) devant la zone totale
de déformation. C’est pourquoi, dans les conditions physiques considérées ici, les effets
de viscosité lors de la déformation du matériau par une contrainte sont négligés et le
comportement élasto-plastique d’un solide idéal est seulement pris en compte.

2.3 Simulations d’une cavité unique

La simulation de la formation d'une cavité unique dans la silice, générée par un laser
femtoseconde fortement focalisé, est présentée dans cette section. La densité initiale de la
silice est égale & 2.2 g/cm?, sa limite d’élasticité et son module de cisaillement dans les
conditions standards sont respectivement Yy = 7.1 GPa, Gy = 22.6 GPa. L’EOS utilisé
est la table SESAME 7386.

2.3.1 Comparaison du modele fluide et élasto-plastique dans le

cas 1D

Parametres de la simulation Valeurs

Domaine de maillage 1D (longueur) 20 pm

Taille des mailles 20 nmx20 nm

Densité initiale py 2.2 g/cm?

Limite d’élasticité Y 7.1 GPa

Module de cisaillement G|, 22.6 GPa
Densité d’énergie laser absorbée 90 kJ/cm?

Rayon dépot d’énergie 0.13 pm

TABLEAU 2.1 — Tableau des parametres de la simulation 1D dans le cas de la formation
d’une cavité unique.

Afin de comparer le modele développé et implémenté dans CHIC au modeéle fluide sans
comportement solide, le cas simplifié a une dimension de la formation d'une cavité est
examiné. Le tableau 2.1 résumé ’ensemble des parametres de la simulation. La densité
d’énergie absorbée initiale est ici de 90 kJ/cm? soit environ 0.9 nJ d’énergie absorbée et
placée au centre du domaine. Cette énergie est plus faible que celles annoncées au début
de ce chapitre dii a 'absence des deux autres dimensions en espace. En effet, dans ce cas,
I’énergie dans le domaine ne pouvant étre relaxée que dans deux directions (au lieu de six),
il est nécessaire d’injecter une quantité d’énergie plus faible pour obtenir une structure de
taille identique (d’environ 0,4 um) a celle obtenue dans un espace a plusieurs dimensions

0.025 pm avec Ay, = 1.381 W.m L. K~! la conductivité thermique, p = 2.2 g/cm? la densité du matériau
et cy = 1000 J.kg1.K~! la capacité thermique massique & volume constant du matériau (supposé égale a
la capacité thermique massique & pression constante ¢y dans le cas d’un matériau solide). Cette longueur
de diffusion thermique est donc trés petite devant les longueurs caractéristiques de déformation, rendant
négligeable les effets de diffusion de la chaleur et les variations de conductivité thermique. \;; est supposée
constante.
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avec une énergie plus élevée. Dans le cas 1D, le maillage cartésien est constitué d’un millier
de mailles le long de 'axe x et d'une seule maille le long de I'axe y. La taille du maillage
est donc de 20 pym de long et 20 nm de large pour des mailles carrées de 20 nm de coté. 11
est important de noter que le domaine est donc mille fois plus long que large, approchant
ainsi une géométrie purement 1D. Dans ce cas la contrainte o, est la seule composante du
tenseur des contraintes (qui se réduit donc a un scalaire), les contraintes le long de 1'axe
y étant négligeables (o, = 7, >~ 0).

L’énergie absorbée induit une pression initiale d’environ 100 GPa et une température
initiale d’environ 2.10* K au centre du domaine. La relaxation de la zone chauffée et
entourée de solide, & température et a pression ambiantes (7" = 300 K et P = 1 bar),
amene a la formation d’un choc qui se propage dans le matériau. La Fig. 2.5 présente
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FIGURE 2.5 — Profils spatiaux de la pression et de la contrainte longitudinale o, tels
que prédits respectivement par le modele fluide (traits en pointillés) et le modele élasto-
plastique (traits pleins) a 50, 100, 150, 200, 300, 500 ps (respectivement, courbes 1-6)
dans une géométrie 1D. Des différences de formes et de vitesses notables entre les deux
ondes de choc prédites par les deux modeles sont observées. Notamment, un précurseur
élastique et une vitesse plus importante de 'onde de choc sont visibles avec le modele
élasto-plastique.

I’évolution spatiale de la pression (modele fluide) et de la contrainte longitudinale o,
(modele élasto-plastique) pour différents temps. Il est a noter que la contrainte est définie
positive en compression dans un souci de clarté et de compréhension.
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La propagation du choc, induit par la relaxation de la matiere chaude, est observée
dans les deux cas. Cependant, la forme et la vitesse du choc difféerent en fonction du
modele utilisé. Tout d’abord, la vitesse du choc est plus rapide dans le modele élasto-
plastique que dans le modele fluide, puisque celui-ci se propage dans de la matiere solide
ou les vitesses du son sont plus grandes (voir Egs. (1.44) et (1.45)). Au bout de 500 ps,
le front de 'onde se situe a environ 3.3 pm du centre du domaine avec le modele élasto-
plastique, soit une vitesse moyenne d’environ 6,6 km/s, tandis qu’il se situe a environ
2,7 pm du centre du domaine avec le modele fluide, soit une vitesse moyenne d’environ
5,4 km/s. Ensuite, dans le cas du modele fluide, le choc se propage avec un front d’onde
raide sans changement significatif de forme. Il est a noter que le front d’onde est défini
par la hauteur de l'onde depuis son pied jusqu’a la valeur maximale de son amplitude
(dans le sens opposé a sa propagation). Seule I'amplitude du choc diminue au cours du
temps en raison de la restitution et de la dissipation de 1’énergie qu’il transporte. Dans le
cas du modele élasto-plastique, le choc se propage de maniere identique au modele fluide
jusqu’a un temps d’environ 50 ps. A partir de cet instant et jusqu’a 300 ps environ, un
changement de forme est observée et le choc ne présente plus de front d’onde raide. Ce
comportement est dii au passage du choc de la phase liquide (chauffée) du matériau a la
matiere environnante froide qui est dans I’état solide. Comme expliqué dans la Sec. 1.2.3, le
solide étant soumis a de fortes contraintes (supérieures a la limite d’élasticité V), celui-ci va
subir des déformations élasto-plastiques, i.e. des déformations réversibles et permanentes
menant a la formation des structures observées exprimentalement (Sec. 2.1). Puisque les
vitesses d’écoulements (de déplacements) dans les régimes élastiques et plastiques sont
différentes, di a des vitesses du son différentes dans ces régimes (voir Sec. 1.2.4), le choc
se sépare en deux ondes distinctes : une onde plastique et un précurseur élastique. Tandis
que la premiere, induisant des déformation permanentes dans le matériau, se propage a
la vitesse du son hydrodynamique ¢, (dépendante de la densité locale du matériau), la
seconde, induisant des déformations réversibles, se propage avec une vitesse longitudinale
¢; plus grande. Ainsi, le précurseur élastique étant plus rapide que 1’onde plastique, le choc
se sépare en deux. De plus, il est a noter que le précurseur élastique a une amplitude égale
a Yrem qui est d’environ 12 GPa pour SiOs telle que prédite par 'EOS et les propriétés
mécaniques du matériau °. Finalement, aprés 300 ps, seule une onde acoustique (élastique)
se propage car o, < Y.py (équivalent a 0., < Y') et plus aucune déformation permanente
n’est induite.

Le front d’onde du choc, qui présente une structure particuliere a deux ondes, com-
presse le solide qui se déforme d’abord de maniéere élastique puis de maniére plastique. Le
matériau précédemment compressé va ensuite subir, a l’arriere de I’onde de choc, une dé-
tente (onde de raréfaction) et ainsi subir une traction, telle que montré Sec. 1.2.1. Si cette
derniére est suffisamment intense, elle peut alors déformer (étirer) de maniére plastique
le solide une deuxieme fois. Ce scénario est illustré Fig. 2.6 avec le profil spatial de la
contrainte longitudinale o, au temps t = 400 ps apres le dépdt d’énergie. Cette deuxieme
plastification du matériau est visible dans la zone de traction ou la courbe spatiale du
critere de von Mises fournissant les valeurs de o.,/Y est égale a 1, indiquant un régime
plastique.

Ces différences présentées ci-dessus entre le comportement fluide et élasto-plastique
ont des conséquences sur I’évolution de la densité telle que montrée en Fig. 2.7 ot les profils
spatiaux de densité sont présentés pour différents temps. Tout d’abord, dans les deux cas,

5. La relation suivante donne acceés & la valeur de cette limite [101] : Yopg = %Yo avec v le

1
coefficient de Poisson, autour de 0.2-0.3 pour le verre.
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FIGURE 2.6 — Structure de 'onde de choc et courbe du critere de von Mises a 400 ps
dans le cas 1D. Une deuxiéme plastification (premieére plastification par compression) est
observée dans la zone de traction derriere I'onde de compression (onde de raréfaction) ou
0eq/Y = 1 selon le critere de von Mises.

la formation d’une cavité est observée®. Celle-ci survient lorsque le matériau compressé
par I'onde de choc subit ensuite une forte décompression due a 'apparition d’'une onde
de raréfaction qui creuse le matériau. La différence majeure apparait au niveau de la
matiere environnante ou une région surdense est formée dans le cas du modele élasto-
plastique, telle qu’observée expérimentalement [16,17,20] (Sec. 2.1). Avec un front d’onde
de choc assez fort, il est possible d’augmenter I’énergie interne de la matiere, au dessus de
I’énergie de fusion du matériau, pour la liquéfier localement. Ce phénomene est observé
entre 100 ps et 200 ps dans le cas du modele élasto-plastique. Ainsi, tandis que le front
du choc rencontre de la matiere solide et augmente assez son énergie interne pour la
liquéfier, I'arriere du choc rencontre alors une phase liquide. Puisque la vitesse du son
dans un liquide est plus faible que dans un solide et que celle-ci diminue lorsque la densité
augmente (matiere compressée et plus dense), la matiere a l'arriere du choc est décélérée
tandis que le front a deux ondes continue de se propager dans le solide. Le phénomene de
traction et de seconde plastification apparait alors a ce moment, la matiere étant étirée
entre la zone décélérée et le front d’onde qui continue a compresser le solide. Ces deux
phénomenes amenent alors a une zone surdense et permanente.

L’évolution du rayon de la cavité en fonction du temps est tracée sur la Fig. 2.8. Ce

6. Une cavité est supposée se former & partir d’une densité au moins diminuée de moitié (p < po/2).
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FIGURE 2.7 — Profils spatiaux de densité prédits respectivement par le modele fluide
(traits en pointillés) et le modele élasto-plastique (traits pleins) a 100, 200, 300, 400, 500,
600 ps (respectivement, courbes 1-6) dans le cas 1D. Tandis que chacun des deux modeles
prédit la formation d’une cavité au centre du domaine, une surdensité apparait dans le
cas du modele élasto-plastique.

rayon est définie comme la distance entre le centre de la cavité (ou la densité est la plus
basse) et la position ou la densité est égale & la moitié¢ de la densité initiale”. Dans les
deux cas, le rayon de cavité croit avec le temps. Jusqu’a environ 200 ps, 'expansion de
la cavité est supportée par la présence du choc. La vitesse d’expansion de la cavité est
alors relativement constante. Cependant, a partir du moment ou le choc est assez loin
de la cavité, la vitesse de 1’écoulement diminue dans la région centrale, expliquant ainsi
I’expansion plus lente de la cavité. Dans le cas du modele élasto-plastique, la cavité croit
légerement plus lentement que dans le cas du modele fluide di & une force additionnelle
provenant de la partie déviatorique du tenseur des contraintes et opposée aux déplace-
ments de la matiere dans le solide. Cependant, sur ’échelle de temps étudiée ici, le rayon
ne présente aucune saturation, signe d’une stabilisation, alors qu’une taille finie est atten-
due d’apres les observations expérimentales présentées en Sec. 2.1. Pour des temps plus
longs la cavité devrait se stabiliser dans le cas du modele élasto-plastique et se refermer
dans le cas du modele fluide. En ajoutant une dimension spatiale dans la simulation de

7. Le choix d’un critere légerement différent n’altére en rien 'analyse qui suit.
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FIGURE 2.8 — Evolution temporelle du rayon de cavité prédite par les modeles fluides
(courbe verte) et élasto-plastique (courbe bleue) dans le cas 1D. Dans cette géométrie,
I’évolution des rayons de cavité dans les deux modeles ont des dynamiques comparables.

la formation d’une cavité et en introduisant de ce fait les contraintes en cisaillement, une
modification de la dynamique d’expansion de la cavité est attendue.

Cette étude a une dimension a premierement montré que 'onde de choc est divisée
en deux ondes, 'onde plastique et le précurseur élastique, a cause de la réponse élasto-
plastique du solide. De plus, I'onde de choc se propage plus rapidement que dans le
modele fluide. Deuxiemement, l'onde de raréfaction, associée au choc, forme une cavité
entourée d'une région surdense dont la dynamique de formation est légerement freinée par
la contrainte longitudinale dans le modele élasto-plastique.

2.3.2 Simulation 2D

Le cas de la formation d’une cavité en deux dimensions est a présent considéré. Le
tableau 2.2 résume ’ensemble des parametres de la simulation. La taille totale du domaine
de maillage cartésien est de 18 umx18 pum avec des tailles initiales de mailles de 50
nmx50 nm &. Tous les parameétres de la simulation sont identiques a la section précédente

8. Des simulations avec des tailles de mailles plus petites ont été menées afin de vérifier la convergence
numérique du calcul.
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Parametres de la simulation Valeurs
Domaine de maillage 2D 18 pmx18 pum
Taille des mailles 50 nm x50 nm
Densité initiale p, 2.2 g/cm?
Limite d’élasticité Yy, 7.1 GPa
Module de cisaillement G| 22.6 GPa
Densité d’énergie laser absorbée | 0.6 MJ/cm?
Rayon dépot d’énergie 0.13 pm

TABLEAU 2.2 — Tableau des parametres de la simulation 2D dans le cas de la formation
d’une cavité unique.

a I'exception de la densité d’énergie qui est égale & 0.6 MJ/cm? soit une énergie absorbée
d’environ 6 nJ au centre du domaine pour obtenir une cavité dont la taille est d’environ
0.4 pm. Cette énergie est du méme ordre de grandeur que les énergies présentées dans la
Sec. 2.1. Dans ces conditions, 'EOS prédit dans la région du dépot d’énergie une pression
initiale P = 0.3 TPa et une température initale 7" = 10° K.

Les profils spatiaux le long de I'axe x de (a) o, et (b) 7., sont présentés sur la Fig.
2.9. Comme dans le cas précédent, durant les cent premieres picosecondes, le choc se
propage d’abord avec un front d’onde raide dans la phase liquide (Fig. 2.9(a)). Apres 100
ps (la température au centre du domaine est de l'ordre de 5.10* K), le choc rencontre
de la maticre solide. A cause de sa large amplitude, celui-ci va liquéfier localement le
matériau et la matiere a ’arriere du choc va étre décélérée puisque la vitesse du son dans
le liquide est plus faible. Ceci conduit alors a un changement dans la forme du choc tel
qu’expliqué Sec. 2.3.1 avec une séparation entre I'arriere et le front de 'onde. Pour cette
densité d’énergie absorbée, I'apparition d’'un précurseur élastique n’est pas nette mais sa
signature autour de o, = Yypy = 12 GPa entre 100 et 200 ps est visible (la forme du
front d’onde varie légerement). La Fig. 2.9(b) montre une accumulation de la contrainte
en cisaillement 7,, durant 200 ps autour de la cavité en formation puis suivant le front
de I'onde de compression. Une diminution du cisaillement est visible derriere 'onde due
a la décompression. La valeur du cisaillement devient méme négative durant 150 ps dans
la zone d’étirement du matériau (onde de raréfaction). Apres 200 ps, la contrainte en
cisaillement croit autour de la cavité tandis qu’elle décrolt au niveau du front d’onde
lorsque le choc se transforme en onde acoustique. Entre ces deux régions, des contraintes
résiduelles en cisaillement sont créées et forment un plateau, signature des déformations
permanentes induites précédemment.

La Fig. 2.10 présente la carte spatiale de densité en 2D (Fig. 2.10(a)) et son profil radial
de densité associé (Fig. 2.10(b)) prédits par la simulation a ¢ = 1 ns (la température au
centre de la cavité & cet instant est encore importante, de I'ordre de 10* K). Dans ces
conditions, une cavité, avec un rayon d’environ 0.4 pum, se forme due a la forte détente
derriere 'onde de compression, i.e. avec I’apparition d’une onde de raréfaction. Comme
dans le cas 1D et pour les mémes raisons, une région surdense est induite autour de la
cavité. Tandis que le vide de matiere a une densité inférieure & 0.25 g/cm3, la région
surdense a une densité entre 2.25 et 2.5 g/cm?3. La taille finale de cette zone surdense,
dépendant des déformations plastiques, est d’environ 0.3-0.4 um, i.e. elle est visible sur
un rayon de l'ordre de 0.7-0.8 pym autour du centre du dépot d’énergie. Ceci est donc en
bon accord avec 'expérience [16,17,20] dont les observations relatent un rayon deux fois
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FIGURE 2.9 — Evolution spatiales de (a) la contrainte longitudinale o, et (b) le cisaille-
ment 7, a 50, 100, 120, 150, 200, 300 ps (respectivement les courbes 1-6) dans le cas 2D.
La contrainte longitudinale évolue de la méme maniere que dans le cas 1D. La contrainte
en cisaillement augmente dans un premier temps sur le trajet de ’onde de choc puis s’ac-
cumule autour de la cavité et forme un plateau de contraintes résiduelles en cisaillement
dans les régions environnantes ayant subies des déformations permanentes.

supérieur au rayon de cavité et une surdensité environ égale a 1.14p, (voir Sec. 2.1).
L’évolution du rayon de cavité au cours du temps et prédit par le modele élasto-
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FIGURE 2.10 — (a) Carte de densité 2D et (b) profil radial de densité associé, 1 ns apres
le dépot d’énergie. La simulation thermo-élasto-plastique prédit, dans ces conditions phy-
siques, la formation d’une cavité au centre du domaine entourée par une région surdense
telle qu’observée expérimentalement [16,17,20].

plastique en 2D est tracée sur la Fig. 2.11. Cette évolution est constituée principalement
de trois étapes : une expansion, une contraction (fermeture) et une stabilisation. La pre-
miere étape est due a la formation du choc, comme dans le cas 1D, qui va compresser la
matiere et induire une onde de raréfaction qui va former la cavité. Durant cette expan-
sion, des déformations élastiques et plastiques sont induites (onde élasto-plastique) dans
le solide environnant tandis que les contraintes en cisaillement s’accumulent (Fig. 2.9(b)),
induisant des forces additionelles s’opposant au déplacement de la matiere. Quand le choc
se transforme en une pure onde acoustique (onde élastique) n’induisant plus de déforma-
tions permanentes, I’expansion s’arréte et la cavité atteint alors une taille maximale. Il
est important de noter que ce comportement prend place sur une échelle de temps plus
courte que dans le cas 1D car 'influence des contraintes en cisaillement est plus importante
en 2D. Puis, pendant la deuxiéme étape, la relaxation (décompression) des déformations
élastiques réversibles induites dans le solide précedemment compressé par le choc, referme
partiellement la cavité dont le rayon décroit. Finalement, la cavité se stabilise au cours
de la troisiéme étape a cause des déformations permanentes (déformations plastiques)
induites précédemment par le choc. Ce rayon final de cavité correspond alors aux tailles
de cavités mesurées expérimentalement par analyse post-mortem.

Les évolutions temporelles des rayons de cavité pour différentes densités d’énergie,
prédites par le modele élasto-plastique, sont tracées sur la Fig. 2.12. L’évolution du rayon
de cavité pour la plus haute densité d’énergie dans le cas du modele fluide est également
présentée. Il est a noter que dans chaque cas, le rayon du dépot reste le méme, soit 0.13
pm, bien qu’en réalité dans les expériences, le volume d’absorption puisse étre plus grand
pour des densités d’énergie plus importantes. Cependant, dans un premier temps, le but de
cette étude étant de comprendre les mécanismes en jeu lors de la déformation du matériau
d’un point de vue hydrodynamique, les variations de forme du dépot d’énergie, comme
mentionné plus tot, ne sont pas prises en compte. Avec un dépot d’énergie plus réaliste,
prenant notamment en compte un volume d’absorption plus grand, correspondant a une
énergie du faisceau laser plus importante, un changement dans 1’évolution temporelle
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FIGURE 2.11 — Evolution temporelle du rayon de cavité, décomposé en trois étapes suc-
cesives telles que montrées par les fleches horizontales. La premiere étape correspond a
la formation de la cavité supportée par 'onde de choc induisant des déformations élasto-
plastiques jusqu’a atteindre une taille maximale lorsque I'onde de choc devient une onde
élastique et n’induisant plus de déformations permanentes. La deuxiéme étape correspond
a la contraction (fermeture) de la cavité due a la relaxation des déformations élastiques
réversibles. La troisieme étape correspond a la stabilisation de la cavité dues aux défor-
mations plastiques permanentes.

est attendue, mais pas nécessairement pour la taille finale du rayon de cavité. En effet,
la densité d’énergie devrait étre dans ce cas plus faible due a I'augmentation du volume
d’absorption menant a des pressions et des températures moins importantes. Ainsi, I’onde
de choc devrait étre plus faible et devrait induire une croissance plus modérée de la
cavité, accompagnée d'une déformation plastique elle aussi moins importante. Ceci devrait
conduire a une taille finale de cavité plus petite. Cependant, dans le méme temps, la zone
d’absorption plus large devrait conduire a une taille finale de cavité plus grande. Ainsi, ces
deux facteurs d’influence étant en compétition, des tailles finales de cavité comparables
devraient étre retrouvées. Le facteur de forme du dépot d’énergie est donc bien perdue
dans ce cas, lors de la déformation du matériau.

Durant la phase d’expansion, plus la densité d’énergie absorbée est grande, plus le
choc est fort et plus rapide est la croissance de la cavité. Ceci mene alors a un rayon de
cavité maximal de plus en plus important et dont la valeur est atteinte avec des temps
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FIGURE 2.12 — Evolution temporelle du rayon de cavité pour différentes densité d’énergie :
2, 1.5, 1, 0.8, 0.6, 0.4 MJ/cm? (respectivement les courbes pleines 1-6) et comparaison
avec le modele fluide pour 2 MJ/cm? (trait en pointillés jaune). Les prédictions (voir
texte) des rayons finaux de cavité (traits en pointillés horizontaux) sont données dans le
cas du modele élasto-plastique. Des variations significatives des temps de la dynamique de
formation d’une cavité sont observées ainsi qu’'une augmentation des tailles de cavités avec
I’énergie laser absorbée. L’inaptitude du modele fluide a la reproduction de ces dynamiques
est également observée.

de plus en plus longs. Durant la phase de contraction, plus ’absorption d’énergie est
grande, plus la quantité de déformations plastiques est importante et donc plus le temps
de relaxation des déformations élastiques est long jusqu’a ce que la cavité atteigne la
stabilisation. Il est a noter que la quantité de déformations élastiques reste identique
quelque soit la densité d’énergie absorbée, du moment que des déformations plastiques
sont induites. Cette quantité est exactement égale & e.iastique = Y/ Evoung (voir Fig. 1.10).
Le rayon de cavité final augmente avec la densité d’énergie absorbée (son évolution est
discutée plus en détails ci-apres). Celui-ci peut étre estimé a partir de la valeur du rayon
maximal obtenu a laquelle la déformation élastique totale calculée par la simulation lui est
soustrayée (voir Annexe E). Cette estimation prend également en compte les changements
de phase qui annulent les déformations solides. Comme montré sur la Fig. 2.12 (traits en
pointillés horizontaux), les résultats de cette estimation sont en assez bon accords avec les
rayons finaux des cavités prédits par la simulation thermo-élasto-plastique. Ceci supporte
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donc 'analyse présentée dans le paragraphe précédent sur la dynamique de formation de
la cavité en trois étapes reliée au comprtement élasto-plastique du solide. En outre, cette
estimation permet de stopper les simulations avant le début de la phase de contraction
de la cavité et gagner ainsi du temps de calcul.
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FIGURE 2.13 — Evolutions du rayon maximal et final de cavité en fonction de 1’énergie
absorbée.

La Fig. 2.12 présente également 1’évolution du rayon de cavité dans le cas du modele
fluide en 2D pour une densité d’énergie absorbée de 2MJ/cm?. Le rayon prédit augmente
de la méme maniere que dans le cas 1D, sans présenter aucune décroissance ni stabilisa-
tion (les étapes 2 et 3 sont absentes) telles qu’observées avec le modele élasto-plastique,
démontrant ainsi 'importance de ce dernier. Cependant, un rayon final de cavité peut
étre estimé [17] (Sec. 2.1) en comparant la pression du front d’onde P, & la limite élas-
tique d'Hugoniot, i.e. lorsque P.,. = Yrpy. Dans le cas présenté ici, cette condition est
réalisée a t = 480 ps, menant a une estimation autour de 0.9 ym. Cette valeur correspond
approximativement au rayon maximal prédit par le modele élasto-plastique. Cependant,
le modele fluide n’étant pas apte a prédire des déformations élastiques et plastiques, il
ne peut présenter de relaxation (étape 2) ou de stabilisation (étape 3) comme le mo-
dele élasto-plastique qui prédit alors un rayon final d’environ 0.8 pum et donne acces a
I’ensemble de la dynamique de formation de la cavité.

La Fig. 2.13 présente les évolutions des rayons maximal et final de cavité en fonction
de I’énergie absorbée prédites par les modeles élasto-plastique et fluide. Avec un intervalle
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d’énergie absorbée entre 2 et 20 nJ (0.2 et 2 MJ/cm?), le rayon final de cavité varie entre
0.2 et 0.8 um dans le modele élasto-plastique. Il croit avec I'énergie absorbée en racine
carrée, i.e. Tegity X V FEaps, due a la géométrie 2D (pour une géométrie 3D, 7eapiry X
/Eqs dans 'Eq. (2.1)). La différence entre le rayon maximal et final croit également avec
I’énergie absorbée. Ceci est dii a 'augmentation de la taille de la région ou la matiere a été
compressée fortement et a donc subit une déformation plastique totale plus importante.
La relaxation élastique, dont la quantité maximale est toujours la méme, mene alors
a une différence plus grande entre le rayon maximal atteint et le rayon final. Avec le
modele fluide, comme mentionné plus haut, le rayon final de la cavité correspond au rayon
maximal prédit par le modele élasto-plastique, a cause de ’absence de comportement
élasto-plastique.

Ainsi, le désaccord exposé par le modele fluide a la fois dans la prédiction du rayon
final de la cavité, de la dynamique de sa formation et de la prédiction d'une zone sur-
dense autour, montre clairement I'importance de la prise en compte de la réponse du
solide environnant dans le cas de la génération d'une cavité dans la silice par un laser
femtoseconde.

2.3.3 Prédiction des zones de fractures potentielles

Comme présenté dans la Sec. 1.2.6, par la connaissance de ’état de contrainte local et
des limites de résistance du matériau, la simulation permet de déterminer les différentes
zones critiques ou de potentielles fractures peuvent apparaitre. Dans le cas de la silice,
les limites de résistance moyennes en traction et en compression a 1’échelle microscopique
sont respectivement L; = 8 GPa et L. = 10 GPa [102]. Il est a noter que les limites
de résistance moyenne de la silice sont plus élevées que dans des cas macroscopiques
puisque les volumes d’application des contraintes sont bien plus petits. La probabilité de
rencontre de défauts de la matiere initiant des fractures est ainsi plus faible ce qui, en
moyenne, augmente la résistance du solide. Si les contraintes principales ou le cisaillement
maximum induits par le dépot d’énergie du laser et prédits par la simulation ne vérifient
pas les criteres énoncés dans la Sec. 1.2.6, alors le solide peut rompre, i.e. des fractures
peuvent apparaitre.

Dans les conditions de la formation d’une cavité unique dans la silice, une évaluation
des régions critiques via le critere de Mohr (Sec. 1.2.6) a été menée dans un premier
temps. Dans le cas présent d'un dépot d’énergie isotrope dans un matériau avec des
propriétés mécaniques également isotropes (matériau amorphe), la symétrie du systeme
amene a conclure que la contrainte en compression, répartie de maniere homogene autour
de la cavité, est 'acteur principal de I'apparition de zones critiques dans le matériau, la
contrainte en cisaillement n’étant pas suffisament élevée (7,4, < L;/2 et vérifié par le
calcul).

La Figure 2.14(a) montre la distribution spatiale de la contrainte en compression a 200
ps apres le dépot d’énergie laser pour une densité d’énergie de 0.6 MJ/cm?. A ce temps,
la cavité a atteint son rayon maximal. Comme attendu, la contrainte en compression est
distribuée de maniere isotrope avec une valeur maximale sur un rayon d’environ 1 pm qui
est, grossierement, deux fois le rayon de cavité et situé au niveau de la région surdense.
Cette contrainte induite amene a une région critique telle qu’illustrée Fig. 2.14(b). Elle
est distribuée de la méme maniere que la contrainte en compression, en forme d’anneau,
avec une probabilité de rencontre et d’activation d’un défaut, i.e. d’initier une fracture,
qui dépend de sa taille et de la densité de défauts.
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FIGURE 2.14 - (a) Carte 2D de la contrainte principale en compression o;; a 200 ps. (b)
Zones critiques en compression autour de la cavité ou la région en rouge représente les
lieux ou des fractures peuvent étre initiées.

Cette probabilité peut étre définie par la loi de Weibull, dépendante de la distribution
spatiale des défauts, de la contrainte et du volume dans lequel elle est appliquée au
matériau [91], telle que présentée dans la Sec. 1.2.6. La distribution de probabilité de
fracture en compression du matériau a 200 ps est présentée sur la Fig. 2.15.

Parameétres Valeurs
Surface caractéristique Sy 100 pm?
Surface d’application S 7 um?
Contrainte d’activation oy en compression | 10 GPa
Module de Weibull m 7

TABLEAU 2.3 — Tableau des parametres utilisés dans la loi de Weibull appliquée au cas
de la formation d’une cavité unique.

Les parametres utilisés dans la loi de Weibull sont résumés dans le Tab. 2.3. La sur-
face caractérisant I’échelle d’espace est égale & Sy = 100 um? (échelle de l'ordre de la
dizaine de microns dans les directions cartésiennes x et y associées au module de Wei-
bull m choisi [95]) et la surface ou les contraintes sont non nulles est égale a environ
S = 7 um? (surface de rayon environ égal & 1.5 um). La contrainte moyenne d’activa-
tion oy = L. = 10 GPa en compression. Quant au module de Weibull m, celui-ci a été
déterminé expérimentalement et est environ égal a 7 [95] pour les conditions physiques
considérées. De maniere identique a la Fig. 2.14, la région ou la probabilité de fracture
est la plus élevée, d’environ 10%, est distribuée de manieére homogene autour de la ca-
vité créée, en forme d’anneau. Cependant ici, bien que les contraintes soit légerement
au-dessus de 10 GPa, cette analyse nous renseigne sur le fait que des fractures ont peu
de chance d’apparaitre. En effet, puisque le volume d’application de la contrainte est pe-
tit par rapport a 1’échelle d’espace de I’étude, la probabilité de rencontre et d’initiation
d’'un défaut a cette valeur de contrainte est faible. En augmentant 1’énergie laser, une

71



CHAPITRE 2. SIMULATIONS THERMO-ELASTO-PLASTIQUE DE LA
FORMATION DE CAVITES DANS LA SILICE FONDUE

11.0
10.5

10.5

w
o

(%) 24npnaf 29p 292)19DQO]

10.0

9.5

9.0

y (pm)

8.5

8.0

1.5

1.0 7.5 8.0 8.5 9.0 9.5 10.0 10.5 11.0

X (pm)

FI1GURE 2.15 — Distribution de la propabilité de fracture en compression suivant la loi de
Weibull.

plus grande partie de matériau sera fondue. Bien que le choc ait une amplitude plus im-
portante, une diminution des contraintes ou du moins des contraintes comparables sont
attendues, due aux transitions de phases et donc aux pertes des propriétés mécaniques
sur une zone du matériau plus importante. Ceci explique donc pourquoi aucune fracture
n’est observée lors de l'interaction d’un laser femtoseconde avec la silice (Sec. 2.1), a la
différence des matériaux cristallins, tels que le saphir. Ceux-ci admettent en effet des
plans cristallographiques avec des propriétés physiques supposées différentes. Ainsi, les
vitesses du son, les limites élastiques, le module de cisaillement, les limites de résistance
et autres propriétés, n’étant pas les mémes, la distribution isotrope d’'un dépot d’énergie
ne conduit pas nécessairement a des distributions isotropes de contraintes. Un cisaillement
important peut alors apparaitre et, en fonction de son amplitude, entrainer des fractures
telles qu’observées expérimentalement dans le saphir [16,17] (Sec. 2.1) ou dans le KDP
par exemple [103].

De maniere équivalente, un dép6t inhomogene dans un matériau amorphe, conduisant
a une compression inhomogene et donc a 'augmentation du cisaillement, peut conduire
également a l'apparition de fractures. Il a notamment été observé des fractures dans la
silice, dans le cadre de régimes multi-impulsionnels et lors de la formation de multiples
cavités voisines [33], sujet de la section suivante.
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2.4 Simulation de la formation de multiple cavités

La simulation en deux dimensions de la formation de microstructures par laser permet
d’étudier des cas plus complexes qu'un dépot d’énergie homogene, soit par la prise en
compte d'un matériau anisotrope tel qu’'un cristal, soit par la prise en compte d’'un dépot
d’énergie inhomogene. L’étude de dépots inhomogenes a été choisie plutét que 1’étude de
matériaux anisotropes tel que le saphir. La simulation thermo-élasto-plastique est donc
appliquée au cas de la formation de multiples cavités voisines, utiles dans différentes
applications [104, 105] telles que le stockage de données [15,96] ou encore la découpe de
verre [106].

Comme vu dans la section précédente, 'apparition significative de fractures dans la
silice fondue n’est pas observée dans le cadre d’une seule impulsion laser formant une
unique cavité mais dans le cadre de la formation de multiples cavités [33]. Cependant,
plusieurs conditions semblent nécessaires. Tout d’abord, ’énergie absorbée dans le ma-

1 Pulse
2

(8)

(h)

FIGURE 2.16 — (a-f) Expérience sur la fusion de deux cavités en une [107]. Les deux
cavités générées par une impulsion femtoseconde dans la silice fusionnent sans produire de
fracture. Le facteur de forme (dépdt inhomogene formé par deux spots laser) est également
perdu durant les déformations du matériau, donnant lieu a la formation d’une unique
cavité. (g et h) Image de la formation de multiple cavités par laser femtoseconde dans la
silice pour (g) une impulsion et (h) deux impulsions [33]. Des cavités séparées par une
distance inférieure au um sont générées. Des fractures sont visibles autours des cavités et
semble étre induites suivant des directions privilégiées bien que le matériau soit amorphe.

tériau, conduisant a la génération des cavités, semble jouer un rdéle dans I'apparition des
fractures puisque Watanabe et al. [107] ont réussi a suffisamment rapprocher des cavités
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pour que celles-ci fusionnent et n’en forme plus qu'une, tout en controlant I’énergie du
laser de sorte & les former sans provoquer de fracture (2.16 (a-f)). En outre, une dis-
tance particuliere entre chacune des cavités formées semble également jouer un réle dans
I'apparition de fractures. En effet, alors que dans le papier de E. N. Glezer et al. [15]
les structures générées sont séparées d’environ 2 um et qu’aucune fracture n’est observée
(méme pour des énergies cent fois supérieures au seuil d’endommagement du matériau),
dans le papier de Zimmermann et al. [33] les structures sont plus proches et des fractures
apparaissent (voir Fig. 2.16 (g et h)) selon des directions privilégiées.

Dans un premier temps, pour simplifier I’étude afin de comprendre les mécanismes en
jeu lors de la formation de multiple cavités induites par une impulsion laser femtoseconde,
le cas de la génération de deux cavités voisines est étudié. Dans un deuxieme temps, le
cas de la formation de multiple cavités sera traité.

2.4.1 Cas 2D de la formation d’une double cavité

Parameétres de la simulation Valeurs
Domaine de maillage 2D 18 pmx18 pm
Taille des mailles 50 nm x50 nm

Densité initiale p 2.2 g/cm?

Limite d’élasticité Y 7.1 GPa

Module de cisaillement Gq 22.6 GPa

Densité d’énergie laser absorbée | 1.2 MJ/cm?® (2x0.6 MJ/cm?)
Rayon des dépdts d’énergie 0.13 pm
Distance entre les dépots d’énergie 0.72 pm

TABLEAU 2.4 — Tableau des parametres de la simulation 2D dans le cas de la formation
instantanée de deux cavités voisines.

Le cas d’un double dépdt d’énergie simultané est considéré dans cette section. Le
tableau 2.4 résume ’ensemble des parametres de la simulation. Chacun des deux dépdots
est identique au dépot de la Sec. 2.3.2; a savoir un dépot de forme gaussienne avec un
rayon de 0,13 pm a mi-hauteur. L’énergie absorbée totale est égale a 12 nJ, soit le double
de I’énergie précédente absorbée dans le cas de la formation d’une cavité unique. Celle-ci
est distribuée selon deux taches lasers distantes de 0,72 pm dans un premier temps, le
long de I'axe x de la géométrie 2D de la simulation. Dans ce cas, deux cavités, séparées
par une région légerement plus dense, sont créées. La figure 2.17 présente la carte 2D de
la densité du matériau ainsi que le profil de densité associé le long de I'axe x, 270 ps apres
le dépot d’énergie. Deux cavités légerement allongées sont formées et entourées par une
région surdense inhomogene.

De la méme maniere que pour le cas de la formation d’une cavité unique, la relaxation
du plasma dense induit par chacun des dépdts d’énergie laser va initier une onde de
choc qui va se propager et déformer le matériau solide (onde mere). Cependant, dans
le cas présent, l'interaction entre les deux ondes de choc va mener & un comportement
particulier. Suivant 1’axe x, entre les deux dépots dénergie, les deux ondes de chocs vont
entrer en collision, conduisant notamment a la génération de deux ondes filles (Fig. 2.18).
L’une se propage dans la direction perpendiculaire avec une amplitude plus élevée que
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FIGURE 2.17 — (a) Carte 2D de la densité du matériau et (b) le profil de densité selon
I’axe x a 270 ps apres le dépot d’énergie. Deux cavités allongées sont générées et entourées
par une région surdense distribuée de maniere inhomogene.

I'onde mere tandis que la seconde se propage sur 'axe x dans le sillage de I'onde mere
avec une amplitude moindre. Cette derniere n’a donc que peu de conséquences sur la
déformation permanente du matériau ou la génération de fracture. Elle s’apparente a
une onde acoustique. A Uextérieur des deux cavités, le choc, i.e. 'onde mére, se propage
comme dans le cas précédent d’une cavité unique. Le matériau est alors comprimé et
déformé de maniere inhomogene.

Tandis que deux régions symétriques (Fig. 2.17), fortement compressée autour de 2.5
g/cm?, apparaissent le long de 'axe y sous l'effet de I'onde fille, une région surdense au-
tour de 2.3 g/cm? le long de l'axe x est induite par 'onde meére. De plus, la propagation
asymétrique de 'onde de choc, induisant une compression inhomogene dans le matériau,
mene a 1’élongation des deux cavités le long de 'axe y. Ceci va avoir alors pour consé-
quence d’induire une augmentation du cisaillement, pouvant étre suffisant pour initier des
fractures potentielles.

L’évaluation des contraintes principales en compression et de cisaillement maximal
sont présentées, respectivement, sur les Figs. 2.19 et 2.20, avec leurs zones critiques asso-
ciées. Deux temps différents sont considérés pour la contrainte principale en compression
afin de mettre en avant 1’évolution particuliere de la région critique autour des deux cavités
en formation. A 200 ps aprés le dépot d’énergie (Figs. 2.19(a) et (b)), les contributions
a la fois des ondes mere et fille sont visibles dans ’apparition d’une zone critique de frac-
tures potentielles en compression sur la Fig. 2.19(b). Cette région critique est relativement
isotrope, de la méme maniere que dans le cas de la formation d’une cavité unique. Ce-
pendant, tel que mentionné plus haut, ’'onde mere a une amplitude plus faible que 'onde
fille. A cet instant, son amplitude se situe autour de 10-11 GPa tandis que l’onde fille a
une amplitude autour de 18 GPa. En se propageant, celle-ci décline donc plus rapidement
sous la limite en compression L, égale & 10 GPa. A 220 ps apres le dépot d’énergie, Ponde
mere ne contribue plus a 'apparition de zones critiques de fractures potentielles, ayant
une amplitude inférieure & 10 GPa. A 270 ps apres le dépot d’énergie (Figs. 2.19(c) et
(d)), seule 'onde fille induit alors des contraintes en compression excédant la limite de
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F1GURE 2.18 — Illustration des mécanismes de collisions des chocs via la distribution
spatiale de la contrainte principale o7y dans les conditions physiques résumées dans le Tab.
2.4. Zone 1 : deux ondes issues des deux dépdts d’énergie sont initiées. Vers l'extérieur
des dépots, les ondes initiales forment des ondes meres. Zone 2 : Ces deux ondes meres
entrent en collision et forment deux ondes filles. L'une se propage dans la direction y avec
une amplitude plus importante que ’onde mere. La seconde se propage dans la direction
x dans le sillage de I'onde mere avec une amplitude plus faible que celle-ci.

résistance en compression du matériau le long de I'axe y (autour de 13 GPa), résultant
en une distribution inhomogene des régions critiques autour des deux cavités telles que
présentées Fig. 2.19(d). En outre, cette distribution asymétrique des contraintes en com-
pression & cet instant (autour de 13 GPa le long de 'axe y et autour de 8 GPa le long de
I'axe x), a l'origine de I’élongation des cavités le long de I’axe y, ameéne a 'augmentation de
la contrainte de cisaillement le long de I'axe x (Fig. 2.20(a)). Celle-ci est maximale & 270
ps et autour de 4,1 GPa, excédant ainsi la limite en cisaillement L;/2 [90] égale a 4 GPa.
Ceci amene donc a 'apparition de deux zones critiques en cisaillement, symétriquement
réparties le long de 'axe x autour des cavités, telles que représentées sur la Fig. 2.20(b).

Tel qu’énoncé plus haut, la distance d entre les centres des deux taches laser du dé-
pot d’énergie est un parametre jouant un role important dans 'apparition ou non d’un
cisaillement élevé et donc d’une zone critique de fractures potentielles. Si les deux taches
lasers sont trop proches (d < 0.43 pm dans les mémes conditions), les calculs montrent
que les deux cavités formées se combinent durant leur croissance, menant finalement a
une unique cavité. Dans ce cas, la distribution des contraintes en compression au sein de
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F1GURE 2.19 — Profils spatiaux 2D de la contrainte principale en compression avec les
zones critiques associées a (a,b) 200 ps et (c,d) 270 ps. Une distribution inhomogene de
compression est observée. A 200 ps, ’'onde mére et 1’onde fille contribuent toutes les deux
a apparition d’une zone critique en compression autour des cavités. A 270 ps, seule Ponde
fille contribue a I'apparition d’une zone critique en compression autour des cavités.

la matiere environnante est quasiment homogene comme sur la Fig. 2.14. Les cavités sont
alors moins allongées et 'amplitude des contraintes en cisaillement devient trop faible
pour induire une région critique associée. La fusion des deux cavités, comme montrée
dans les expériences de Watanabe et al. [107], justifie 'hypothese selon laquelle la forme
d’un dépot inhomogene est relativement perdue durant les processus hydrodynamiques.
En effet, deux impulsions lasers suffisamment rapprochées (dépdt inhomogene) conduisent
a la formation d’une cavité unique similaire a celle formée par une seule impulsion avec
une énergie deux fois plus importante (dépot homogene). A Dinverse, si la distance d est
trop grande (d > 0.81 pum), 'amplitude de 1'onde fille, générée par la collision des deux
ondes de chocs, n’est pas assez élevée pour induire une répartition fortement inhomogene
des contraintes en compression. Dans ce cas également, 'amplitude des contraintes en
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FIGURE 2.20 — Profils spatiaux 2D de (a) la contrainte de cisaillement maximal avec
(b) la zone critique associée a 270 ps. Une augmentation significative de la contrainte en
cisaillement est observée due a la distibution inhogéne de compression dans le matériau.

Deux régions critiques en cisaillement symétriques apparaissent de part et d’autre des
deux cavités.

cisaillement n’est pas assez élevée pour induire une zone critique de fractures potentielles.

Quant a la variation de I’énergie pour une distance donnée, une diminution des contraintes
en cisaillement avec la diminution de la densité d’énergie absorbée est attendue, puisque
I’amplitude des ondes meres et filles diminuent. Celles-ci devraient donc moins allonger les
cavités et leur distibution en compression devrait étre moins inhomogene. Une disparition
des zones critiques en cisaillement est donc également attendue dans ce cas.

Pour aller plus loin dans I’évaluation de la rupture du matériau, la loi de Weibull est
appliquée a présent (Sec. 1.2.6). Celle-ci fournit les cartes 2D de probabilités de fracture
du matériau en compression (Fig. 2.21 (a)) et en cisaillement (Fig. 2.21 (b)), 270 ps apres
le dépot d’énergie. Les parametres utilisés dans la loi de Weibull sont résumés sur le Tab.
2.5. La surface caractéristique, la contrainte d’activation en compression et le module

Parameétres Valeurs
Surface caractéristique Sy 100 pm?
Surface d’application S 12 pm?

Contrainte d’activation oy en compression | 10 GPa
Contrainte d’activation oy en cisaillement | 4 GPa
Module de Weibull m 7

TABLEAU 2.5 — Tableau des parametres utilisés dans la loi de Weibull appliquée au cas
de la formation instantanée de deux cavités voisines.

de Weibull restent les mémes que dans le cas précédent. Seule la valeur de la contrainte
d’activation oy change en cisaillement et est égale a L,;/2 = 4 GPa. De plus, la surface
S d’application des contraintes est ici environ égale a 12 um?. Celle-ci correspond a la

78



CHAPITRE 2. SIMULATIONS THERMO-ELASTO-PLASTIQUE DE LA
FORMATION DE CAVITES DANS LA SILICE FONDUE

région ou les contraintes sont non nulles, soit sur une surface de rayon environ égal a 2
pm. Comme attendu, les probabilités de fracture sont réparties dans ce cas de maniere
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FIGURE 2.21 — Carte 2D des probabilités de fracture du matériau (a) en compression et
(b) en cisaillement a 270 ps. Une augmentation de la probabilité de fracture en compres-
sion et en cisaillement est observée autour des deux cavités voisines, selon des directions
privilégiées.

inhomogene autour des deux cavités formées. Tandis que la probabilité de fracture en
compression atteint plus de 64% de chance d’activation d'un défaut dans la direction
y (Fig. 2.21 (a)), elle reste inférieure a 10% le long de 'axe x ol se propagent l'onde
mere et I'onde fille de faible amplitude. Quant a la probabilité maximale de fracture par
cisaillement, celle-ci est de I'ordre de 12% dans la direction x et moins de 5% dans la
direction y (Fig. 2.21 (b)). Ainsi, une direction privilégiée de fracture est observée dans
le cas de la formation d’une double cavité, due a l'interaction des deux ondes de choc
meres entre les cavités, qui les ont allongé selon 'axe y et augmenté en conséquence le
cisaillement le long de 'axe x.

2.4.2 Cas 2D de la formation de multiple cavités

Le cas précédent de la double cavité est a présent généralisé au cas de la formation
de multiple cavités. La génération de quatre cavités est présentée ici, ce nombre étant
supposé suffisamment important pour mettre en avant une interaction complexe des ondes
de choc et étre représentatif d’'un nombre plus grand de cavités formées, tel que dans les
expériences [33,96].

Le tableau 2.6 résume ’ensemble des parametres des simulations de la formation de
multiple cavités dans la silice. L’énergie totale déposée est de 24 nJ, soit 6 nJ par cavité.
La distance entre deux taches lasers voisines est de 0.72 pym. Dans un premier temps,
le cas d'un dépot d’énergie de quatre taches lasers simultanées est considéré. Quatre
ondes de chocs sont alors initiées simultanément a partir de chacune des zones irradiées.
Leurs interactions menent a différentes ondes filles, avec des amplitudes plus importantes
que dans le cas précédent de la double cavité, se propageant le long de I'axe y. Dans
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Parametres de la simulation Valeurs
Domaine de maillage 2D 18 pmx18 pum
Taille des mailles 50 nm x50 nm

Densité initiale p 2.2 g/cm?

Limite d’élasticité Y 7.1 GPa

Module de cisaillement G, 22.6 GPa

Densité d’énergie laser absorbée | 2.4 MJ/cm?® (4x0.6 MJ/cm?)
Rayon des dépots d’énergie 0.13 pm
Distance entre les dépdts d’énergie 0.72 pm

TABLEAU 2.6 — Tableau des parametres de la simulation 2D dans le cas de la formation
de multiple cavités.

un deuxieme temps, les quatre dépots d’énergie sont faits successivement avec un délai
de 100 ps entre chacun. La valeur de ce délai assure que chaque dépot d’énergie se fait
dans une zone non-modifiée du matériau. Expérimentalement, ces conditions peuvent étre
mises en place par 'intermédiaire d’une seule impulsion laser divisée en quatre faisceaux
a l'aide d’un dispositif optique approprié. Puis, a 'aide de lignes a retard, chaque faisceau
pourrait étre décalé en temps et en espace afin d’'interagir avec le matériau tous les 100
ps a l'endroit désiré. Dans ce cas, les quatre ondes de choc, initiées a différents temps,
interagissent principalement sur I’axe x avec une accumulation d’ondes de compression
dans cette direction. Le long de 'axe y, la formation d’ondes filles est moins marquée
en raison des ondes de choc initiées a des temps différents. En effet, deux ondes de choc
induites par deux dépots d’énergie décalés dans le temps ne sont pas symétriques, ce qui
a pour conséquence de diminuer de maniere significative le transfert de moment entre la
direction x et y.

Dépots d’énergie simultanés

Le cas de quatre dépots d’énergie instantanés est tout d’abord étudié. La Fig. 2.22
montre la carte spatiale 2D du profil final de densité dans ce cas. Quatre cavités allongées
sont formées selon y, avec des tailles et un rapport d’aspect similaires. Elles sont entourées
par une région de surdensité inhomogene, plus étendue le long de 'axe y. Comme expliqué
précédemment, 'interaction des ondes de chocs conduisant a des ondes filles d’amplitudes
plus grandes le long de I’axe y, méne a une compression plus importante de la matiere dans
cette direction. Comme dans le cas précédent de la double cavité induite par deux dépots
d’énergie simultanés, les mémes phénomenes forment la zone de surdensité observée dont
les valeurs sont autour de 2.4 g/cm? le long de 'axe y et de 2.25 g/cm?® le long de I'axe x.

La Fig. 2.23 montre les cartes 2D de la contrainte principale en compression (2.23(a))
et de la contrainte de cisaillement maximal (2.23(c)), avec leurs régions critiques associées
(2.23(b) et (d)), 280 ps apres le dépdt d’énergie (temps pour lequel la valeur maximale de
la contrainte en cisaillement est observée, autour de 4.1 GPa). Comme dans le cas de la
double cavité, la formation d’ondes filles mene a deux zones symétriques de forte compres-
sion le long de 'axe y (Fig. 2.23(a)), induisant une large région critique en compression
(2.23(b)). Cette répartition inhomogene de compression mene alors a un allongement des
cavités formées, ainsi qu'a l'augmentation du cisaillement le long de 'axe x (2.23(c)).
Deux régions critiques sont alors induites par le cisaillement de par et d’autre des cavi-
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FI1GURE 2.22 — Carte 2D du profil final de densité dans le cas de quatre dépots d’énergie
simultanés. Quatre cavités allongées selon y sont générées dans le matériau, entourées
d’une région surdense inhomogene.

tés dans cette direction(2.23(d)). Aucune contrainte en cisaillement n’est visible entre les
cavités ou la matiere a été fondue et les contraintes ont été annulées. En augmentant la
distance entre les dépdts d’énergie, une partie de la matiere solide devrait étre préservée
et des contraintes en cisaillement devraient étre observables dans ces régions. Cependant,
comme vu dans Sec. 2.4.1, pour des distances trop importantes entre les dépdts (d > 0.81
pm dans les conditions présentes), I'influence des ondes filles s’amenuise et les contraintes
en cisaillement induites ne sont pas assez importantes pour excéder la limite de résistance
en cisaillement du matériau L;/2.

La loi de Weibull est appliquée a présent afin d’évaluer les probabilités de fractures. Les
parametres utilisés sont résumés sur le Tab. 2.7. La surface S d’application des contraintes
est dans ce cas plus grand et environ égal a 24 um?, tandis que les autres paramétres
restent identiques. Celle-ci correspond a la région ou les contraintes sont non nulles, soit
sur une surface de 6 pm le long de 'axe x et 4 um le long de I’axe y. La Figure (Fig. 2.24)
présente les cartes 2D de la probabilité de fracture du matériau en compression (Fig. 2.24
(a)) et en cisaillement (Fig. 2.24 (b)). Dans le cas présent de la formation de multiple
cavités simultanées, la probabilité maximale de fracture par compression est située au
niveau de la région critique observée précédemment sur la Fig. 2.23(b) ou elle est entre
90 et 100% de chance d’activer un défaut entrainant une fracture dans le matériau. Les
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FIGURE 2.23 — Profils spatiaux 2D & 280 ps pour (a) la contrainte principale en compres-
sion avec (b) la zone critique associée; (c¢) la contrainte de cisaillement maximal avec (d)
la zone critique associée. La distibution inhomogene de la contrainte en compression, dues
aux interaction entre les ondes, meéne a 'apparition de régions critiques en compression
le long de I'axe y. Ceci conduit alors a un allongement des cavités et a 'augmentation du
cisaillement le long de I'axe x. Deux régions critiques en cisaillement apparaissent alors
de part et d’autre des cavité selon x.

différentes ondes se propageant dans les autres directions, génerent des régions ou les
probabilités de fracture sont inférieures a 10 %. La probabilité maximale de fracture en
cisaillement se situe dans la direction x, au niveau des zones critiques présentées sur la
Fig. 2.23(d) atteignant des valeurs de l'ordre de 23 %, soit quasiment deux fois plus de
chance d’activer un défaut par rapport au cas de la double cavité (Sec. 2.4.1). Cela est
di au fait que le volume, ou les contraintes appliquées aux matériau sont non nulles, est
deux fois plus important que le cas de la double cavité. La probabilité de rencontrer un
défaut et de 'activer est donc deux fois plus importante. Il est a noter que si on augmente
le nombre de cavité, I'échelle d’espace caractéristique d’étude doit étre augmentée en
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FIGURE 2.24 — Carte 2D des probabilités de fracture du matériau (a) en compression et
(b) en cisaillement & 280 ps. Les probabilité de fracture sont plus élevées par rapport au
cas de la double cavité di a un volume d’application des contraintes plus grand et donc
a une probabilité de rencontre et d’initiation des défauts plus importante.

Parameétres Valeurs
Surface caractéristique Sy 100 pm?
Surface d’application S 24 m?

Contrainte d’activation oy en compression | 10 GPa
Contrainte d’activation oy en cisaillement | 4 GPa
Module de Weibull m 7

TABLEAU 2.7 — Tableau des parametres utilisés dans la loi de Weibull appliquée au cas
de la formation instantanée de multiple cavités voisines.

conséquence de sorte a ce que le rapport S/Sy ne soit pas supérieur a 1. Ces résultats
mettent en avant tout d’abord des directions d’initiation des fractures privilégiées, comme
dans le cas de la double cavité. Cependant, ici, le nombre plus important de cavité voisines
augmente les effets de collaboration des ondes de choc menant a une amplitude des ondes
filles plus grande. Les cavités générées sont donc plus allongées et le cisaillement, bien
qu’il soit comparable en amplitude, est distribué sur une région plus importante dans le
matériau, augmentant ainsi les probabilités de rencontre et d’activation des défauts et
donc la probabilité de fracture.

Dépobts d’énergie successifs

Le cas de quatre dépots d’énergie successifs est a présent traité. La Fig. 2.25 montre
la carte spatiale 2D du profils final de densité dans ce cas. Quatre cavités allongées sont
également générées (de la gauche vers la droite comme indiqué par la fleche). Cependant,
leurs tailles et leurs rapports d’aspect sont légerement différents. La premiere cavité (sur
la gauche), qui se forme librement pendant 100 ps, est approximativement similaire au cas
d’un unique dépot d’énergie, mais la derniere cavité (sur la droite) est plus petite et plus
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F1GURE 2.25 — Carte 2D du profil final de densité dans le cas de quatre dépots d’énergie
successifs. La fleche indique le sens d’application de chaque impulsion laser. Quatre cavités
allongées selon y sont induites de maniere successives et entouré d’une région surdense
inhomogene.

allongée le long de I'axe y. Ceci est dii a 'accumulation progressive des ondes de choc le
long de 'axe x, menant a des états de contraintes de plus en plus important autours des
cavités nouvellement formées. En effet, leur expansion est de plus en plus ralentie puisque
chaque nouvelle cavité est soumise aux ondes de chocs générées par les précédents dépots
d’énergie. En outre, pour les mémes raisons (accumulation des contraintes de compres-
sion), la taille de la région surdense, autour de chaque nouvelle cavité, croit 1égerement,
avec des valeurs autour de 2.5 g/cm? le long de I'axe x et de 2.3 g/cm? le long de l'axe y.

La Fig. 2.26 montre les cartes 2D de la contrainte principale en compression (Fig.
2.26(a)) et de la contrainte de cisaillement maximale (Fig. 2.26(c)), avec leurs régions
critiques associées (Figs. 2.26(b) et (d)), 550 ps apres le dépot d’énergie (temps pour
lequel la valeur maximale de la contrainte en cisaillement est observée, autour de 4.1 GPa
également). L’accumulation des ondes de compression le long de 'axe x (Fig. 2.26(a))
conduit a une unique région critique par compression, située sur la droite de la derniere
cavité formée (Fig. 2.26(b)). Cette distribution de compression mene a une augmentation
de la contrainte en cisaillement le long de I'axe y (Fig. 2.26(c)) et deux régions critiques en
cisaillement symétriques sont créées dans cette direction (Fig. 2.26(d)). Des fractures sont
alors attendues dans ces régions, situées perpendiculairement par rapport a la direction
de formation des cavités, tel qu'observé expérimentalement [33].

La loi de Weibull est appliquée a présent afin d’évaluer les probabilités de fractures. Les
parametres utilisés sont résumés sur le Tab. 2.8. La surface S d’application des contraintes
est dans ce cas plus grand et environ égal a 38 um?. Les autres paramétres restent iden-
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FIGURE 2.26 — Profils spatiaux 2D & 550 ps pour (a) la contrainte principale en compres-

sion avec (b) la zone critique associée; (c¢) la contrainte de cisaillement maximal avec (d)
la zone critique associée.

tiques. Elle correspond ici a une surface de rayon environ égal a 3.5 pm.

550 ps apres le dépot d’énergie, les probabilités de fracture maximales sont situées au
niveau des régions critiques présentées sur les Figs. 2.26(b) et (d), a savoir sur 'axe x,
la ou les ondes de compresison se sont accumulées et sur I’axe y, la ou le cisaillement est
maximal a cause de I’étirement des cavités. Pour la compression, la probabilité de fracture
s’éleve a plus de 90 %, tandis que pour le cisaillement les probabilités de fractures sont
de plus de 32%. Ainsi, des directions privilégiées de fractures sont attendues, notamment
dans les régions de fort cisaillement, telles qu’observées expérimentalement [33].

Ainsi, en changeant seulement un parametre, ici le délai entre divers dépots d’énergie,
les interactions entre les différentes cavités générées peuvent étre controlées et paramétrées
de sorte a obtenir les structures ou les processus désirés. Ces résultats numériques sont en
bon accord avec les observations expérimentales [33,96] qui montrent les mémes tendances,
a savoir, la non apparition de fractures lorsque les cavités générées sont trop éloignées [96],
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Parametres Valeurs
Surface caractéristique Sy 100 pm?
Surface d’application S 24 pum?

Contrainte d’activation oy en compression | 10 GPa
Contrainte d’activation oy en cisaillement | 4 GPa
Module de Weibull m 7

TABLEAU 2.8 — Tableau des parametres utilisés dans la loi de Weibull appliquée au cas
de la formation successive de multiple cavités voisines.
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FIGURE 2.27 — Carte 2D des probabilités de fracture du matériau (a) en compression et
(b) en cisaillement a 550 ps.

puis I’élongation des cavité générées lorsque celles-ci sont plus proches [33]. Enfin, les
observations expérimentales ont bien montré des directions privilégiées des fractures [33]
suivant la dynamique du dépot d’énergie, tel que prédit par les simulations thermo-¢élasto-

plastique.
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Chapitre 3

Simulations de la structuration de la
silice fondue par un faisceau de
Bessel-Gauss femtoseconde

« Tu sais, moi et les

probabilités... »
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Les faisceaux de type Gaussien trouvent de nombreuses applications et offrent un tres
bon controle dans la fabrication de nanostructures telles que les cavités. Cependant, les
manipulations de leur forme, afin d’augmenter leur rapport d’aspect, sont difficiles. Bien
que des méthodes, telle que la filamentation [108], permettent d’augmenter considérable-
ment la longueur du dépot du faisceau laser, celui-ci devient rapidement instable avec
des pertes d’uniformité, limitant ainsi les possibilités de micro-structuration. En 1987,
Durnin prédit d’abord théoriquement l'existence d’ondes non-diffractantes [109]. Les fais-
ceaux de Bessel sont des solutions de 1’équation d’onde paraxiale avec un profil de pro-
pagation invariant [12]. Cependant, cette propriété n’est assurée, sur une distance infinie,
que pour des énergies infinies, ce qui en réalité est impossible. En pratique, la génération
de faisceaux de Bessel-Gauss d’ordre zéro et d’énergie finie, est une bonne approxima-
tion. Durnin et al. proposerent expérimentalement une méthode de génération de tels
faisceaux en éclairant une fente circulaire dans le plan focale arriere d'une lentille [110].
Par la suite, de nombreuses méthodes ont été élaborées afin de produire des faisceaux
de Bessel-Gauss. Ceux-ci peuvent étre générés notamment par hologrammes [111-113] ou
par SLM (Spatial Light Modulator) [12,114-116] mais la méthode la plus standard reste
cependant 1'utilisation d’un axicon qui peut étre de différentes formes et tailles [117-121].
Les faisceaux de Bessel-Gauss ont rapidement trouvé de nombreuses applications dans
des domaines variés, notamment dans la fabrication de guides d’onde (photonique) et de
micro-canaux (nano-fluidique et percage), dans I'ablation par laser et dans la découpe de
verres [12,106,114,122-128]. Les avantages principaux des faisceaux de Bessel-Gauss sont,
entre autres, leur rapport d’aspect trés important, leur relative stabilité, la relative unifor-
mité des dépots induits et la réduction des pertes d’énergie lors de leur propagation dans
la matiere [129]. La compréhension de leur interaction avec les matériaux étant donc tres
importante dans de nombreux domaines, des simulations du dépot d’énergie couplées a la
simulation thermo-élasto-plastique sont effectuées dans ce chapitre afin de comprendre et
décrire la structuration de la silice par un faisceau de Bessel-Gauss femtoseconde. Dans
un premier temps, un état de 'art expérimental et théorique de la génération et de I'in-
teraction des faisceaux de Bessel-Gauss dans la silice est fait. Puis, le code de simulation
ARCTIC, permettant de calculer les dépot d’énergie via la résolution des équations de
Maxwell couplée a la dynamique électronique, est présenté. Dans un deuxieme temps, les
résultats des simulations de l'interaction de faisceaux de Bessel-Gauss, pour deux durées
d’impulsions et des intensités initiales variables, sont montrés et décrits. Les évolutions
des profils de densité électonique et des densités d’énergie des électrons, présentant des
comportements particuliers, sont analysées d’abord dans le cas d’impulsions de 150 fs.
Puis, celles-ci sont ensuite comparées au cas de I'interaction d’impulsions de durée 300 fs.
Dans une derniere partie, les dépdts d’énergie calculés par la simulation ARCTIC sont
introduits dans la simulation thermo-élasto-plastique afin d’évaluer les contraintes et les
déformations induites dans le matériau. Tout d’abord, les champs de températures ini-
tiaux sont établis dans cinq cas différents de durées d’impulsion et d’intensités variables
puis sont discutés quant aux tendances attendues. Enfin, les résultats des simulations
thermo-élasto-plastiques sont présentés et décrits, puis comparés aux observations expé-
rimentales.
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3.1 Etat de Part expérimental et théorique de I’'in-
teraction de faisceaux de Bessel-(GGauss avec les
matériaux

Comme expliqué précédemment, la maniere la plus classique de générer un faisceau

de Bessel-Gauss est d’utiliser un axicon de forme conique tel que présenté sur la Fig.
3.1. Les rayons du faisceau Gaussien illuminant I’axicon vont, de par I’épaisseur variable

axicon Yy

Faisceau
gaussien

- —

FIGURE 3.1 — Schéma de la génération d’un faisceau de Bessel-Gauss en illuminant un
axicon de forme conique par un faisceau Gaussien. w, ng, n, & et ., sont, respectivement,
le rayon du faisceau Gaussien, 1'indice de I’air et de ’axicon, I’angle au sommet de ['axicon
et la distance caractéristique maximale longitudinale du faisceau de Bessel.

de ce dernier, subir différentes déviations convergentes entrainant ainsi des interférences
d’ondes planes dont les vecteurs d’onde sont contenus dans un coéne d’angle § = (n—1)"5%
(notations définies sur la Fig. 3.1). La figure d’interférence induite forme alors un fais-
ceau de Bessel-Gaussconstitué d’un faisceau central de haute intensité entouré d’anneaux
lumineux de moindre intensité comme observé sur la Fig. 3.2 [121]. La particularité des
faisceaux de Bessel-Gauss est la distance tres importante sur laquelle ils sont capables de
se propager le long de leur axe de propagation (bien plus grande que la zone de Rayleigh
des faisceaux Gaussien), sans subir de diffraction et tout en conservant des dimensions
transverses d'un ordre de grandeur plus petites. Cette géométrie confere a ce type de
faisceau des rapports d’aspect trés importants, supérieurs a 10 [12,114,116,121,130]. Sur
la Fig. 3.2 [121] par exemple, tandis que la longueur du faisceau de Bessel-Gauss est de
I'ordre de 60 pm, la largeur du faisceau central n’excede pas 1 pum, exhibant ainsi un rap-
port d’aspect d’environ 60 (Fig. 3.2(b, ¢ et d)). Un tel faisceau a été obtenu en illuminant
un axicon par un faisceau Gaussien de largeur 5 mm puis en imageant le Bessel-Gauss
généré au travers d'un systeme de deux lentilles tel que présenté sur la figure (Fig. 3.2(a)).

En outre, la propriété non-diffractante des faisceaux de Bessel-Gauss repose sur un phé-
nomene d’auto-reconstruction particulier [131-135], selon lequel 'amplitude et la phase
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FIGURE 3.2 — Caractérisation d’'un faisceau de Bessel-Gauss dans air. (a) Schéma du
montage expérimental pour générer un tel faisceau. (b) Image de I'intensité reconstruite du
faisceau. (c) Profil d’intensité le long de I’axe optique. (d) Images de I'intensité reconstruite
du faisceau sur différentes sections transverses le long de 'axe optique. [121]

du faisceau se reconstituent apres avoir rencontré un obstacle dont les dimensions n’ex-
cedent pas les dimensions caractéristiques du faisceau (phénomene limité). Ainsi, lors
de l'interaction d’'un tel faisceau avec la matiere et a 'inverse des impulsions de forme
gaussienne, cette propriété leur confere une bonne stabilité. Lors de leur propagation non-
linéaire dans les diélectriques, ils exhibent, notamment, une résistance a l'effet Kerr et
aux pertes d’énergie non-linéaires [129]. Cependant cette stabilité dépend de trois para-
metres : I'angle conique 6, 'énergie et la durée d’impulsion du laser [12,123]. Pour des
angles coniques supérieurs a 10°, correspondant a une forte focalisation produisant des
faisceaux de Bessel-Gauss de petites dimensions, ceux-ci exhibent une bonne stabilité
permettant la génération avec une seule impulsion d’une structure longue d’une centaine
de pum et large de plusieurs centaines de nm. Pour des angles coniques inférieurs a 10°,
correspondant a des faisceaux de Bessel-Gauss faiblement focalisés avec des dimensions
plus importantes, ceux-ci semblent instables et inefficaces pour transférer correctement
I'énergie laser dans le matériau [123,129]. Cependant, en sélectionnant correctement la
durée d’impulsion et ’énergie du laser, il a été démontré que méme pour des angles co-
niques relativement petits, la stabilité du faisceau pouvait étre augmentée [123]. Ainsi, en
fonction de ces trois parametres, les faisceaux de Bessel-Gauss permettent de structurer
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les matériaux en volume avec des dimensions variées.

Pour des énergies laser de I'ordre du pJ a 800 nm et des durées d’'impulsion de 'ordre
de 100 fs a 1 ps, seule une variation d’indice (dn > 0) est observée apres U'interaction d’un
faisceau de Bessel-Gauss (longueur de l'ordre de 30 & 100 pum et largeur submicromé-
trique) avec la silice, lorsque celui-ci est entierement contenu dans le volume du matériau.
Les observations montrent qu’'un canal se forme en volume lorsque celui-ci exhibe une
ouverture en surface, pour les mémes énergies et durée d’impulsion [12,114,116,123], di
a I’éjection de la matiere en dehors du volume.

Dans le cas du saphir, en revanche, des canaux se forment, dans des conditions d’illu-
mination similaires, lorsque le faisceau de Bessel-Gauss est entierement contenu en vo-
lume [116] comme montré sur la Fig. 3.3. Le seuil de dommage a notamment été évalué

FIGURE 3.3 — (a) Image SEM d’un micro-canal dans le saphir créé par une unique impul-
sion femtoseconde de 2 pJ. (b-d) Différents zooms du micro-canal sur les régions indiquées
dans (a) [116].

autour d’'une énergie laser de 1,2 puJ avec une durée d’impulsion de 140 fs. Des canaux
longs d’environ 30 pm et larges d’environ 300 nm (rapport d’aspect de 100) sont observés
(Fig. 3.3 (a)). Un vide de matiére est créé au centre du canal (Fig. 3.3 (c)) tandis qu’une
réduction du diametre a chaque extrémité du canal est observée (Fig. 3.3 (b et d)). Une
densification du matériau autour du canal est estimée a environ 1,15py. Pour des énergies
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supérieures a 2,4 uJ, la formation de fractures autour du canal, longues de 1 um, sont
observées. De plus, une ellipticité de la forme transverse du canal est également remar-
quable. Celle-ci est certainement due aux variations des propriétés physiques suivant les
directions cristallographiques du saphir, déja évoquées dans les Sections 2.3.3 et 2.4.

Il est a noter que dans le cas de la silice, les densités d’énergie absorbées évaluées sont
de Tordre du kJ/cm? [123,130], tandis que dans le saphir celles-ci sont estimées entre
plusieurs dizaines et centaine de kJ/cm?® (du méme ordre de grandeur que dans le cas
des micro-explosions) [116]. Un effort est donc tout d’abord porté dans 1’évaluation du
dépot d’énergie dans la silice par la résolution des équations de Maxwell, couplées a un
modele de dynamique électronique. Puis le dépdt obtenu est introduit dans la simulation
thermo-élasto-plastique, afin de comprendre les phénomeénes observés lors des expériences.

3.2 Simulations du dép6t d’énergie induit par un fais-
ceau de Bessel-Gauss dans la silice

Dans cette section, la simulation de I'interaction d’un faisceau de Bessel-Gauss focalisé
a I'intérieur d’un volume de silice est présentée. Celle-ci nous donne acces, via la résolution
des équations de Maxwell et en tenant compte de I'ionisation du matériau, a la dynamique
électronique, 1’évolution du champ électrique et a I’énergie laser absorbée dans le matériau.
Ainsi, I’évolution de la densité électronique en bande de conduction est discutée dans un
premier temps en fonction de la durée d’impulsion et des différentes intensités laser. Puis,
I’évolution des profils spatiaux d’énergie des électrons sera examinée dans un deuxiéme
temps.

Le volume de silice considéré pour la simulation a une longueur de 30 pm (axe x)
et des dimensions transverses de 25 ym (axes y et z). La valeur en énergie de la bande
interdite de la silice est de 9 eV [52-55]. Le laser, de longueur d’onde 800 nm, est gaussien
en entrée de boite. Sa largeur (FWHM) est égale a 8 um, de sorte qu’avec un axicon
d’angle o« = 76° (voir Fig. 3.4) le faisceau de Bessel-Gauss généré dans la silice ait une
longueur ,,,, = w/tan(f) = 14 pum et un rayon (premier zéro de la fonction Bessel) du
faisceau central de 0,7 pm. Bien que la longueur du faisceau de Bessel-Gauss soit plus
courte que dans les expériences, les intensités considérées sont adaptées afin de retrouver
des comportements supposés similaires. Le choix de fixer la géométrie pour cette étude a
été fait afin de ne faire varier que les deux autres parametres importants (énergie et durée
d’impulsion). L’angle conique 6 (voir Fig. 3.4) est donc fixé a 26° (forte focalisation) [116]
tandis que les intensités en entrée varient de 2 & 6 TW/cm? pour deux durées d’impulsion
différentes : 150 et 300 fs.

3.2.1 Le code ARCTIC

Le code ARCTIC a été développé au laboratoire du CELIA a partir du code PIC
OCEAN. Il modélise I'interaction laser-solide ou laser-gaz dans une géométrie 1D, 2D et
3D. Comme présenté dans la Sec. 1.1, il résout les équations de Maxwell pour les champs
électromagnétiques couplées aux équations décrivant la réponse non-linéaire de la matiere
(Egs. (1.1), (1.2), (1.3) et (1.4)). Les équations de Maxwell, tenant compte du déplacement
électrique et du champ magnétique, sont résolues selon le schéma de différences finies dans
le domaine temporel (FDTD : Finite Difference Time Domain) de Yee reposant sur une
méthode leapfrog de résolution numérique des équations différentielles. Dans ARCTIC, la
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matiere irradiée est soumise a des processus de photo-ionisation, de collisions élastiques
et de recombinaison. Ces processus sont décrits via ’évolution temporelle de la densité
d’électrons de conduction. Cette dynamique électronique est modélisée par les équations
d’Euler (Egs. (1.14), (1.15) et (1.16)) qui fournit une réponse fluide du gaz d’électrons
soumis a l'action du champ électrique.

Dans le code ARCTIC, le faisceau de Bessel-Gauss est généré dans le matériau par
I'introduction d’'un champ de la forme :

2 05hﬁ{(ﬁhﬂk)2+(w;;;)2]6—M00 (3.1)

—0.5In2 [H’M}

E(0,y,z,t) = Ege

ou d(r) = ksin(f)r avec k le nombre d’onde et r = \/(y —90)% + (2 — 20)2. Yo et zo sont
les coordonnées de focalisation de ’onde sur le plan Oyz.

Analytiquement, la distribution d’intensité d’un tel faisceau peut se calculer via la
relation [119] :

. 2 2 t=Tmazx 2
APpksin(0) x _2L6*21n2<T)

I(p,z,t) = ¢ Sz J2 (kpsin()) e~ 22 (3.2)

w X max

ou P, = IOZI—% est la puissance du laser, w = % est la largeur du faisceau, p = /y? + 22
est la coordonnée radiale, J, est la fonction de Bessel d’ordre zéro et T,,,, correspond au
temps ou l'impulsion gaussienne atteint son maximum d’intensité. La fluence est liée a
I'intensité par F(p,z,t) = I(p, x, t)TL\/£.

Dans le cas d'une impulsion gaussienne de 150 fs a 800 nm avec une intensité initiale [
de 2.5 TW/cm? et une largeur & mi-hauteur w fwhm de 8 pm, les profils de fluence calculés

par la simulation et analytiquement sont comparés sur la Fig. 3.4. Il est a noter que
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FIGURE 3.4 — Profils (a) longitudinal et (b) transverse en fluence d'un faisceau de Bessel-
Gauss généré dans le vide par une impulsion gaussienne de 150 fs a 800 nm avec une
intensité initiale de 2.5 TW/cm? et une largeur & mi-hauteur de 8 um. Les courbes bleues
ont été calculées analytiquement tandis que les courbes vertes ont été prédites par la
simulation ARCTIC.

les profils calculés (dans le vide) par la simulation ARCTIC sont en bon accord avec les
profils analytiques, bien qu’une légere différence soit visible. Celle-ci provient du fait qu'un
axicon de taille infinie est considéré analytiquement, tandis que dans la simulation, I’onde
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gaussienne initiale est coupée au bord du domaine. Ce dernier est donc choisi relativement
grand devant la taille du faisceau gaussien initial afin de pouvoir supposer négligeables
les effets de cette différence sur les résultats présentés ci-dessous.

3.2.2 Simulations de ’interaction d’une impulsion de 150 fs avec
la silice

Cas | I;, (TW/cm?)
1 2.5
2 3
3 4
4 6

TABLEAU 3.1 — Tableau résumant les parametres des différents cas avec des durées d’im-
pulsion de 150 fs étudiés dans le cadre de la simulation de 'interaction laser-silice.

L’évolution du profil de densité électronique produite dans le matériau, le long de I’axe
central de propagation du faisceau de Bessel, est dans un premier temps analysée dans
le cas 1 (voir Tab. 3.1) et présentée sur la Fig. 3.5. Il est a noter que les cas de moindre
intensité ne sont pas montrés car les densités atteintes n’atteignent pas la densité critique
et ne sont donc pas pertinents. Le domaine temporel de la simulation est de 600 fs,
durant lequel 'impulsion interagit avec la silice pendant 150 fs et atteint son maximum a
Tnae = 300 fs. Aux alentours de 250 fs (Fig. 3.5(a)) jusqu’a environ 350 fs (Fig. 3.5(c)),
le matériau est photoionisés et la densité d’électrons en bande de conduction augmente
progressivement jusqu’a une valeur proche de la densité critique n./n. = 0.8. Puis, a partir
de 350 fs, les électrons sont soumis a de I'ionisation par impact. Les électrons en bande
de conduction ont continué d’absorber des photons et ont atteint une énergie suffisante
pour en transférer une partie par impact aux électrons de valence et les mener a leur
tour en bande de conduction. Un phénomeéne d’avalanche électronique se met en place au
maximum d’intensité du faisceau de Bessel-Gauss entre = 6 et x = 7 pum, augmentant
fortement la densité électronique dont la valeur avoisine deux fois la densité critique a
400fs (Fig. 3.5(d)) jusqu’a environ huit fois la densité critique & 500 fs (Fig. 3.5(f)). A ce
temps, un pic et un plateau commencent a se distinguer dans le profil de densité d’électron
en bande de conduction.

Il est a noter que des oscillations quasi périodiques, espacées en moyenne de 1.2 um,
apparaissent sur les profils de densité électronique a 350 et 400 fs (Fig. 3.5(c et d)). Leurs
amplitudes croissent également avec le temps. A 350 fs (Fig. 3.5(c)), la densité électronique
étant proche de la densité critique du matériau (n./n. = 0.8), celle-ci rend localement
opaque le matériau. Les rayons du faisceau sont donc, a cet endroit, 1égerement réfléchis
et le faisceau est diffracté. Cependant, comme évoqué plus haut (Sec. 3.1), les faisceaux de
Bessel-Gauss ont un caractére non-diffractant dus a des phénomenes d’auto-reconstruction
[131-135] permettant de se reformer derriére I’obstacle diffractant, a I'inverse des faisceaux
gaussien par exemple. Ces effets sont caractérisés notamment par des oscillations le long
de 'axe de propagation du faisceau.

Ce comportement oscillatoire particulier peut-étre calculé analytiquement de maniere
approchée, en considérant un faisceau de Bessel-Gauss initial dont 'amplitude est pertur-
bée par un obstacle. Si 'amplitude complexe (normalisée) du champ incident non perturbé
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FIGURE 3.5 — Evolution du profil longitudinal de densité électronique au centre du faisceau
de Bessel-Gauss dans le cas 1 (voir Tab. 3.1) aux temps : (a) 250, (b) 300, (c¢) 350, (d)
400, (e) 450, (f) 500 fs. La densité d’électrons de conduction atteint plusieurs fois la valeur
critique apres 400 fs. Des oscillations de densité sont observées a partir de 350 fs.

est notée Uy et I'obstacle est placé en x = xg, le champ perturbé Up dans la région x > x,
peut-étre obtenu en applicant le principe de Babinet [132,136] tel que Up = U; — Ug,
ou Ug correspond a 'amplitude complexe du champ diffracté au travers d’une ouverture
circulaire dont la taille caractéristique correspond a celle de 'obstacle. En connaissant
la forme analytique de U; [119] et en calculant au travers de l'intégrale de diffraction
de Fresnel son amplitude complexe diffractée par I'ouverture circulaire, alors le champ
perturbé peut-étre retrouvé. L’amplitude complexe du champ incident peut s’écrire :

2 2
x x p
exp | — —i— | Jo (kpd) exp | —— | exp (ifx
Vo p( e 4> o (kpd) p( w) p (ifz)
Le champ diffracté au travers d’'une ouverture circulaire se calcule au travers de I'intégrale
de diffraction de Fresnel :

UC:27T—/U1 p,To)

(3.3)

Ur

exp (ikr) .

pdp (3.4)

97



CHAPITRE 3. SIMULATIONS DE LA STRUCTURATION DE LA SILICE FONDUE
PAR UN FAISCEAU DE BESSEL-GAUSS FEMTOSECONDE

avec r = 1/(p")? + z2. En appliquant le principe de Babinet [132,136] et en considérant
un obstacle placé & xy = 6 pm (correspond a la position ou les faisceaux deviennent per-
turbés dans les cas présentés) avec des dimensions caractéristiques de 200 nm a 500 nm
(correspond aux tailles caractéristiques estimées des régions de densité surcritique), les
profils longitudinaux oscillants des faisceaux de Bessel-Gauss perturbés (Up normalisé)

sont retrouvés (Fig. 3.6). Le champ étant perturbé par I'obstacle, I'intensité et a fortiori
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FIGURE 3.6 — Champ Up (normalisé) d’auto-reconstruction d’un faisceau de Bessel-Gauss
pour un obstacle sphérique situé a xo = 6 pm et de rayon : (a) 0.2, (b) 0.3 (c¢) 0.4 et (d)
0.5 pum. Les oscillations sont espacées de 1.2 um (proportionnel & la longueur d’onde) et
leur amplitude augmente avec la taille de 'obstacle

la densité électronique en subissent eux aussi les conséquences. Leurs profils sont donc
similaires et comme observées, les oscillations croient avec la taille de I'obstacle, reprodui-
sant I’augmentation de la taille de la zone de densité surcritique au cours du temps. De
plus, un espacement entre chaque oscillation de 1.2 um est retrouvé et est proportionnel
a la longueur d’onde \; (vérifié par le calcul). Ainsi, de maniére approchée, en supposant
un seul obstacle, le comportement oscillatoire des profils longitudinaux des faisceaux de
Bessel, dus a leurs phénomeénes d’auto-reconstruction, est retrouvé.

En augmentant 'intensité du laser en entrée, correspondant aux cas 2, 3 et 4 (voir
Tab. 3.1), le pic et le plateau précédemment observés a 500 fs sont plus distincts et le
pic de densité électronique a atteint une valeur de saturation. Des oscillations dues aux
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phénomenes d’auto-reconstruction des faisceaux de Bessel-Gauss Fig. 3.7 sont la aussi
observées. En outre, dans un premier temps, la densité électronique dans le plateau aug-

12 12 12

(a) (b) (c)

10 10 10

8 8 8

N/N,

2 2 2 J
0 o —J 0
0 5 10 15 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30

x(um) x(um) x(m)

FIGURE 3.7 — Profils longitudinaux finaux de densité électronique au centre des faisceaux
de Bessel-Gauss dans les cas (a) 2, (b) 3 et (c) 4 (voir Tab. 3.1). Les profils sont constitués
d’un pic principal de densité et d’un plateau qui diminue lorsque l'intensité augmente.

mente avec U'intensité, jusqu’a une valeur maximale de I'ordre de 9n. pour le cas 2 (Fig.
3.7(a)). Puis, pour les cas suivants, plus l'intensité en entrée est grande, plus le plateau
est abaissé, passant de 9n. a 4.5n. pour le cas 3 (Fig. 3.7(b)) et & 1n, pour le cas 4
(Fig. 3.7(c)), ce qui, au premier abord est contre intuitif. Cette évolution de la valeur de
la densité électronique du plateau en fonction de l'intensité est résumée sur la Fig. 3.8.
Celle-ci montre d’abord une augmentation de la densité d’électrons de conduction dans le
plateau jusqu’a une intensité de I'ordre de 3 TW /cm?, puis une diminution de la valeur de
densité pour des intensités plus importantes. Il est a noter que son évolution a été appro-

chée (courbe d’ajustement) par une fonction oc +exp [—W

I } avec I,,q, l'intensité
maximale et d la déviation standard. La capacité d’ionisation de I'impulsion laser derriere
le pic de densité généré diminue donc lorsque 'intensité augmente. Ce comportement est
di a la formation de plus en plus rapide et grande de la zone de densité surcritique située
autour du maximum d’intensité du profil longitudinal du faisceau de Bessel-Gauss (autour
de Tpar/2 = 7 pm). Comme expliqué plus haut, le champ laser est alors perturbé, tel
que montré Fig. 3.9 par les cartes 2D de la composante du champ électrique F, dans le
cas 3 (voir Tab. 3.1). Les cartes 2D associées de densité sont également présentées. La
Figure 3.9(a, b) montre tout d’abord la forme du champ non perturbé, a 250 fs, lorsque la
densité électronique n’a pas encore atteint la densité critique du matériau. Cependant, a
partir de 350 fs (Figs. 3.9(c, d)), celle-ci atteint plusieurs fois la densité critique en raison
du phénomene d’avalanche électronique, notamment dans la région d’intensité maximale
du faisceau de Bessel. Le champ est alors perturbé et diffracté par la zone de densité
surcritique ou la partie centrale du faisceau de Bessel-Gauss semble étre coupée en deux
a partir de z ~ 5 — 6 um jusqu’a se reformer un peu plus loin autour de x ~ 12 — 13
pm. Ceci met en évidence le caractere non-diffractant des faisceaux de Bessel-Gauss et de
leur capacité d’auto-reconstruction. A 400 fs (Figs. 3.9(e, f)), la zone de reconstruction
du faisceau s’est élargie d’une centaine de nanometres et s’est allongée d’environ 5 ym en
raison de I'augmentation de la taille de la région de densité surcritique. Lorsque I'inten-
sité du laser augmente (non montré) le résultat principal émergeant est ’élargissement et
I’élongation de plus en plus importante de la zone de reconstruction du faisceau. En effet,
l'augmentation de la taille de la zone de densité surcritique avec 'intensité du laser (pic
de densité) augmente la taille caractéristique de 'obstacle situé sur I’axe de propagation
de I'impulsion. De ce fait la quantité de rayons diffractés est plus importante et a pour
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in } avec I, I'intensité
maximale et d la déviation standard. La densité dans le plateau, observé sur les profils
de densité, augmente d’abord avec l'intensité jusqu’a une valeur maximale puis diminue

jusqu’a devenir quasiment nulle pour les plus hautes intensités.

effet d’élargir le faisceau, rendant leur capacité d’auto-reconstruction moins efficace et al-
longeant la zone de reconstruction. Ainsi, les champs reconstruits derriere I'obstacle ayant
donc une amplitude moindre (de plus en plus faible en augmentant I'intensité du laser),
la photoionisation du matériau sur I'axe de propagation a x > #2e= est moins importante,
limitant ainsi ’ionisation par impact et donc la valeur de la densité électronique dans le
plateau, expliquant ainsi la perte de densité électronique observée dans cette région en
élevant 'intensité (Fig. 3.9).

Ce phénomene a des répercutions sur les profils longitudinaux finaux de densité d’éner-
gie des électrons présentés ci-dessous sur la Fig. 3.10. Sur I'ensemble des figures, un pic
d’énergie est visible, situé en amont de la zone de densité surcritique produite pendant
I'interaction, c¢’est a dire 1a ou l'ionisation est la plus efficace car le champ du laser n’est
pas perturbé. Ce pic se déplace vers les x décroissant lorsque l'intensité augmente car
celle-ci dépasse le seuil d’ionisation sur ces positions. La valeur du pic de densité d’éner-
gie ne varie pas de maniére monotone avec l'intensité. Il a une valeur environ égale a
70 kJ/cm? dans le cas 1 (Fig. 3.10(a)) tandis que sa valeur dans le cas 2 est inférieure,
d’environ 50 kJ/cm? (Fig. 3.10(b)). Pour les cas 3 et 4 (Figs. 3.10(c et d)), en revanche,
les densités d’énergie dans le pic augmentent de nouveau et sont égales, respectivement, a
100 et 140 kJ/cm3. Ce comportement est dii & I'élargissement du faisceau lorsque la zone
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FIGURE 3.9 — Cartes 2D du champ électrique F), et de la densité associée dans le cas
3 (voir Tab. 3.1) pour les temps : (a, b) 250, (¢, d) 350 et (e, f) 400 fs. Au début de
I'irradiation, & 250 fs, le champ est non perturbé A partir de 350 fs le champ commence
A étre perturbé par la densité électronique surcritique. A 400 fs, le champ est fortement
perturbé. Un élargissement et une élongation plus importante de la zone de reconstruction
du champ électrique est visible et la densité est distribuée principalement dans une région
localisée autour de l'intensité maximale du faisceau de Bessel-Gauss (pic de densité).

de densité surcritique s’élargit avec 'augmentation d’intensité en entrée. En effet, dans
le cas 2, l'intensité au centre du faisceau de Bessel-Gauss (qui est plus large) diminue,
transférant donc moins d’énergie aux électrons (Fig. 3.10(b)). Cependant, en augmentant
encore 'intensité dans les cas 3 et 4, bien que le faisceau s’élargisse de plus en plus, I’éner-
gie transférée redevient supérieure, induisant donc des pics plus importants (Figs. 3.10(c
et d)) par rapport au cas 1. Pour les Figs. 3.10(a, b et ¢), un plateau est visible derriére
le pic d’énergie, avec la présence des oscillations du champ en auto-reconstruction. La
valeur en énergie de ce plateau diminue lorsque 'intensité s’éleve. La densité d’énergie du
plateau dans le cas 1 est en moyenne de 30 kJ/cm?® (Fig. 3.10(a)), tandis que pour les
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F1GURE 3.10 — Profils longitudinaux finaux de la densité d’énergie des électrons en bande
de conduction dans les cas (a) 1, (b) 2, (c) 3 et (d) 4 (Tab. 3.1). Les profils sont constitués
d’un pic central d’énergie et d'un plateau qui, respectivement, augmente et s’atténue avec
I’'augmentation d’intensité. Des oscillations sont visibles dans les plateaux. Pour le cas 4,
de plus haute intensité, le plateau disparait.

cas 2 et 3 elles sont, respectivement, de 10 et 5 kJ/cm?® (Figs. 3.10(b et c)). Dans le cas
4 (Fig. 3.10(d)), le plateau a quasiment disparu, ne subsistant alors quun pic d’énergie
tres localisé. Ce phénomene est lui aussi dii a I’élargissement et ’élongation du faisceau
de Bessel-Gauss en auto-reconstruction. Ce dernier ne pouvant plus ioniser efficacement
le matériau, comme vu précédemment sur les profils de densités électroniques, de moins
en moins d’électrons absorbent 1’énergie du laser, diminuant ainsi la densité d’énergie du
plateau.

3.2.3 Simulations de ’interaction d’une impulsion de 300 fs avec
la silice

A présent, la durée d’impulsion du laser est doublée, passsant de 150 fs & 300 fs
(intensité maximale au temps T}, = 600 fs). L’évolution du profil de densité d’électrons
en bande de conduction, le long de ’axe central de propagation du faisceau de Bessel,
dans le cas 5 (voir Tab. 3.2) est tout d’abord montrée sur la Fig. 3.11. Comme dans le cas
précédent, le matériau est dans un premier temps photoionisés et la densité d’électrons en
bande de conduction augmente progressivement entre 500 fs et 660 fs (Fig. 3.11(a,b,c et d))
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Cas | I; (TW/cm?)
5 2
6 2.5
7 4

TABLEAU 3.2 — Tableau résumant les parametres des différents cas avec des durées d’im-
pulsion de 300 fs étudiés dans le cadre de la simulation de I'interaction laser-silice.
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FIGURE 3.11 — Evolution temporelle du profil longitudinal de densité électronique au

centre du faisceau de Bessel-Gauss dans le cas 5 (voir Tab. 3.2) aux temps :

(a) 500,

(b) 600, (c) 640, (d) 660, (e) 700, (f) 800 fs. La densité d’électrons de conduction atteint
plusieurs fois la valeur critique, mais sur des temps plus long. Des oscillations de densité
sont ici aussi observées.

jusqu’a atteindre la densité critique du matériau un peu avant 700 fs (Fig. 3.11(e)). Puis, a
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partir de 700 fs, 'ionisation par impact contribue a 'ionisation du matériau et conduit de
plus en plus d’électrons en bande de conduction. Un phénoméne d’avalanche électronique
apparait alors tout d’abord au maximum d’intensité du faisceau de Bessel-Gauss autour
de z = 7 pm, augmentant drastiquement la densité électronique dans cette région puis
par la suite sur une distance de l'ordre de 10 um sur 'axe central de propagation de
I'impulsion laser. La densité électronique sature alors (plateau) sur I’ensemble du profil. 11
est a noter qu’avec une impulsion plus longue, ’avalanche électronique apparait bien plus
tard, ne saturant qu’en fin d’interaction la densité électronique, pour 'intensité considérée
en entrée. De plus, des oscillations sont la encore visibles dans les profils de densité
électroniques a partir de 600 fs jusqu’a 700 fs (Fig. 3.11(b, ¢, d et e)), pour les mémes
raisons qu’évoquées précédemment (phénomenes d’auto-reconstruction).

Les profils longitudinaux finaux de densités électroniques pour les cas 6 et 7 sont
montrés ci-dessous (Fig. 3.12). Dans les deux cas, bien que l'intensité a augmenté, des
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F1GURE 3.12 — Profils longitudinaux finaux de densité électronique au centre des faisceaux
de Bessel-Gauss dans les cas (a) 6 et (b) 7 (voir Tab. 3.2). Les profils sont uniquement
constitués d’un plateau a la valeur de saturation de la densité électronique.

plateaux a la valeur de saturation de la densité électronique en bande de conduction sont
observés dans les deux profils. En effet, malgré 1’élargissemment des zones de densité
surcritiques avec 'augmentation d’intensité, celles-ci ne sont formées que plus tard par
rapport a une impulsion de 150 fs, laissant plus de temps au laser pour photoioniser et
chauffer un nombre d’électrons plus important sur ’ensemble du faisceau. Ainsi, lorsque
I’avalanche électronique apparait, elle entre en jeu sur la quasi-totalité de I’axe de propa-
gation et non pas, comme dans le cas précédent, au niveau d’une région localisée en amont
de la zone surcritique. En augmentant encore l'intensité, ce comportement est cependant
attendu.

Les profils longitudinaux finaux de densité d’énergie dans les cas 5, 6 et 7 sont présentés
sur la Fig. 3.13. Comme dans le cas précédent d’une impulsion de 150 fs, un pic de densité
d’énergie est visible en amont de la zone de densité surcritique. Cependant, il varie ici de
manieére monotone puisque sa valeur augmente avec l'intensité. Il est égal a 120, 200 et 230
kJ/cm? pour, respectivement, les cas 5, 6 et 7 (Fig. 3.13(a, b et ¢, respectivement)). Ce
comportement différent est dii a un établissement des zones de densité surcritique et donc
a I’élargissement du faisceau de Bessel-Gauss plus lent. Ce dernier peut donc transférer
efficacement de ’énergie aux électrons pendant un temps plus long, limitant ainsi 1'effet
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FI1GURE 3.13 — Profils longitudinaux finaux de la densité d’énergie des électrons en bande
de conduction dans les cas (a) 5, (b) 6, et (c) 7 (Tab. 3.2). Les profils sont ici aussi
constitués d’un pic central d’énergie et d’un plateau qui, respectivement, augmente et
s’atténue avec 'augmentation d’intensité. Des oscillations sont visibles dans les plateau.

de diminution de I’énergie du pic pour une intensité plus élevée.

En outre, ici aussi un plateau apparait derriere le pic d’énergie. Cependant, celui-ci est
beaucoup moins marqué dans le cas 5, puisque le phénomene de saturation de la densité
électronique n’arrive que tard dans I’évolution de son profil, rendant donc 1’absorption
d’énergie du laser par les électrons homogene. Les valeurs de densité d’énergie dans le
plateau diminuent lorsque l'intensité augmente, bien que de maniere moins abrupte, par
rapport aux cas 1 a 4 avec une durée d’impulsion de 150 fs. La densité d’énergie varie en
moyenne de 70 & 50 puis 25 kJ/cm?, respectivement, pour les cas 5, 6 et 7 (Fig. 3.13(a,
b et ¢, respectivement)). En effet, 1'élargissement de la zone de densité surcritique et
donc du faisceau, diminue la quantité d’énergie transférée aux électrons dans la zone de
reconstruction (plateau). Cependant, les quantités d’énergie laser absorbées sont bien plus
grandes que dans le cas précédent, du fait de 'augmentation de la durée d’impulsion.

Ainsi, en augmentant la durée d’impulsion du laser, tout en gardant la méme géomé-
trie du faisceau et les mémes intensités, il a été mis en évidence ici 'amélioration de la
stabilité du faisceau de Bessel-Gauss ainsi que la possibilité d’utilisation d’énergie plus
élevées afin de structurer de manieére plus nette les matériaux en volume. Dans la section,
suivante, les champs de températures issus des dépots d’énergie précédemment prédits
dans les différents cas sont introduits dans la simulation thermo-élasto-plastique afin de
calculer les déformations induites par de tels dépots. Des comparaisons aux observations
expérimentales seront effectuées dans cette section.

3.3 Simulations Thermo-Elasto-Plastique de la dé-
formation d’un volume de silice par un faisceau
de Bessel-Gauss

Dans le cas de la déformation d’'un matériau par un faisceau de Bessel-Gauss, la coupe
transverse du dépdt d’énergie correspond approximativement au cas de la formation d’une
cavité, telle que présentée précédemment dans la Sec. 2.3. La géométrie 2D de la simulation
nous donnant acces également a la coupe le long du dépot d’énergie, la déformation dans
la section longitudinale est donc étudiée.

Les coupes longitudinales, prises au centre des dépots d’énergie calculés en 3D par la
simulation ARCTIC dans les différents cas physiques présentés précédemment, sont alors
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insérées dans le code CHIC en tant que conditions initiales de la simulation thermo-¢élasto-
plastique. Il est a noter que ces dépdts d’énergie 3D sont de forme quasi-cylindrique. Ainsi,
bien que la géométrie de la simulation thermo-élasto-plastique soit 2D, les distributions de
températures dans le matériau et les formes des chocs initiés seront, par abus de langage,
qualifiées de cylindriques ou sphériques en fonction des cas.

Pour rappel, les temps d’interaction du laser avec le matériau, établissant le dépot
d’énergie, prennent place jusqu’a quelques picosecondes dans le cas d’une impulsion fem-
toseconde alors que les temps hydrodynamiques de déformation du matériau prennent
place bien plus tard, sur des échelles de temps de la dizaine de picosecondes jusqu’a la
nanoseconde. Ainsi, le dépdt d’énergie est considéré comme une condition initiale de la
déformation du matériau sous la forme d’'une carte de températures initiales du réseau.
Une projection des valeurs de température dans le maillage du code ARCTIC est faite
sur le maillage du code CHIC qui est pris identique.

Cas | 77 (fs) | I (TW /cm?)
1 150 2
2 150 2.5
3 150 4
4 300 2
5 300 2.5

TABLEAU 3.3 — Tableau résumant les parametres des différents cas étudiés dans le cadre
de la simulation thermo-élasto-plastique.

Cinq cas sont étudiés dans cette section et résumés dans le Tab. 3.3. Les trois premiers
cas (cas 1, 2 et 3) correspondent a 'interaction d'un faisceau de Bessel-Gauss avec la silice
pour des impulsions de 150 fs avec, respectivement, des intensités en entrée égales a 2,
2.5 et 4 TW/cm?. Les deux derniers cas (cas 4 et 5) correspondent & l'interaction d'un
faisceau de Bessel-Gauss avec la silice pour des impulsions plus longues, de 300 fs avec,
respectivement des intensités en entrée égales a 2 et 2.5 TW /cm?.

Comme dans le cas de la formation d’une cavité, ’abscence d’une troisieme dimen-
sion dans la direction z et des contraintes o, 7,. et 7, devrait légerement modifier les
temps des dynamiques de formation des micro-canaux et de leurs dimensions. Cepen-
dant, les comportements quant aux réponses du matériau devraient étre identiques et les
dimensions des structures obtenues devraient étre du méme ordre de grandeur.

3.3.1 Etablissement des champs de températures initiaux

Comme vu dans la Sec. 1.1.4, en supposant que l'intégralité de I’énergie laser absorbée
par les électrons Egs soit transférée aux ions, la température du réseau (77,) est obtenue
via 'Eq. (1.24). La capacité calorifique électronique est calculée via la relation C,. =
3/2n.kp, ou kg est la constante de Boltzmann. La capacité calorifique ionique est déduite
par la relation C,; = pcy o, dans le cas de la silice, p = 2200 kg.m™3 et ¢y = 1000
J.kg LK™, dans les conditions normales de pression et de température (réseau froid).

Dans les différents cas présentés (voir Tab. 3.3), le dépot d’énergie est réparti de
maniere générale selon un cylindre variant entre 10 et 12 ym le long de I’axe de propagation
du laser et en moyenne large d’environ 0.2-0.3 pm. Son rayon est donc du méme ordre de
grandeur que le rayon de 0.13 um des dépots d’énergie du chapitre 2 sur la formation de
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cavité. Cependant, a la différence des faisceaux gaussiens, le rapport d’aspect du dépot
d’énergie est ici cent fois plus élevé.

La Figure 3.14 présente tout d’abord les profils initiaux de températures le long de
I’axe de propagation dans le cas 1, 2 et 3 correspondant a des durées d’impulsions de 150
fs. Dans le cas 1 (Fig. 3.14 (a)), les températures au centre du dépot augmentent de 300
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FI1GURE 3.14 — Profils initiaux de température du matériau le long de ’axe de propagation
du laser dans les cas (a) 1, (b) 2 et (¢) 3 (voir Tab. 3.3).

K a un peu moins de 800 K de x = 4 pum jusqu’a z = 10 pm, puis diminuent et retournent
a la température ambiante du solide autour de x = 20 pum. Cela est dii aux faibles
densités électroniques produites (proches mais inférieures a la valeur de densité critique du
matériau) lors de I'interaction avec le laser, (cas non montré en Sec. 3.2). Peu d’électrons
de conduction ont pu absorber 1'énergie du laser et la transmettre au réseau (densité
d’énergie absorbée inférieure a 1 kJ/cm?), induisant donc une faible augmentation de
température. Des oscillations sont également visibles au sommet du dépot de Bessel-Gauss
avec des variations d’environ 70 a 90 K en raison des phénomenes d’auto-reconstruction
du faisceau pendant l'interaction (voir Sec. 3.2).

Dans le cas 2, le profil de température le long de I’axe de propagation (Fig. 3.14 (b)) est
constitué d’un pic, situé entre x =5 pm et x = 7 pm et d'un plateau, allant de x = 7 pm
a z = 10 pum due a la distribution de densité électronique induite lors de l'interaction avec
I'impulsion laser (voir Sec. 3.2). La distribution de température n’est donc pas homogene
le long de I’axe de propagation du laser. Elle atteint plus de 3.10* K dans le pic et 1,5.10* K
dans le plateau. Cette élévation de température s’explique par la production d’une densité
d’électrons de conduction beaucoup plus importante, atteignant plusieurs fois la densité
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critique du matériau. Ceux-ci ont donc pu absorber une quantité d’énergie laser bien plus
grande. Dans ce cas les densités d’énergie absorbées sont de 'ordre de 70 kJ/cm? dans le
pic et 30 kJ/cm? dans le plateau (voir Sec. 3.2). Les oscillations dans le plateau, observées
et discutées précédemment (Sec. 3.2), sont ici aussi visibles, comme attendues. Les traces
de leurs variations en température, d’environ 2000 K, devraient se retrouver dans les
déformations induites. De plus, une différence significative de déformation est attendue
dans le matériau entre le pic et le plateau, les températures dans les deux régions étant
différentes d'un facteur 2.

Dans le cas 3 (Fig. 3.14 (c)) des températures élevées, atteignant plus de 5.10* K et
capables d’induire des déformations significatives dans le matériau, sont distribuées tres
localement au niveau du pic, dans une zone longue de moins de 1 ym entre z = 3 pm et
xr = 4 pm. Des températures plus basses, de l'ordre de 1000 K sont observées dans une
zone plus étendue le long de I'axe de propagation, sur un plateau d’environ 10 pm, entre
r =25 pm et x = 15 pm, ou les oscillations ont disparues (lissées). Cela est di a la limite
d’auto-reconstruction des faisceaux de Bessel-Gauss (voir 3.2). Les densités électroniques
produites derriere le pic sont alors faibles, de l'ordre de la densité critique réduisant la
quantité d’énergie absorbée et donc les températures induites.

La Figure (Fig. 3.15) montre a présent les profils initiaux de températures le long de
I’axe de propagation du faisceau dans le cas 4 et 5 correspondant a des durées d’impul-
sions de 300 fs. Dans le cas 4, le profil de température est également constitué d’un pic
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FI1GURE 3.15 — Profils initiaux de température du matériau le long de ’axe de propagation
du laser dans les cas (a) 4, (b) 5 (voir Tab. 3.3).

entre r = 5 pm et x = 7 pm et d'un quasi-plateau entre x = 7 pm et x = 10 um, pour
les mémes raisons qu’énoncées plus haut, mais les températures générées sont globale-
ment plus importantes. Tandis que dans le pic elles atteignent un peu moins de 6.10* K,
dans le plateau elles sont d’environ 3,5.10* K, soient plus de deux fois les températures
observées dans le cas 2. En effet, comme vu dans la Sec. 3.2, les densités électroniques
atteintes pendant l'interaction sont comparables, mais celles-ci étant atteintes sur des
temps plus long di a un impact collisionnel retardé, le faisceau de Bessel-Gauss est moins
perturbé avec des phénomenes d’auto-reconstruction diminués. Les électrons en bande de
conduction, notamment dans le plateau ont pu alors absorber des quantités d’énergie plus
importantes. Ainsi, les densités d’énergie laser absorbées sont de 'ordre de 120 kJ/cm?
dans le pic et de 80 kJ/cm?® dans le plateau. Les températures induites sont donc d’autant
plus élevées. Cela a également des conséquences sur la différence de température entre le
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pic et le plateau qui est ici légerement moins importante. Des oscillations de température
d’environ 2000 K sont visibles dans le plateau.

Dans le cas 5, tandis que la température dans le pic atteint quasiment 9.10* K, soit
trois fois plus que dans le cas 2 et 1,5 fois plus que dans le cas 4, la température dans
le plateau atteint plus de 2.10* K et est répartie de maniére quasi-homogeéne sur plus de
12 pm. En augmentant 1'énergie, les effets d’auto-reconstruction du faisceau atteignent
leur limite (voir Sec. 3.2). Cependant les densités électronique élevées étant atteintes sur
des temps plus longs, ces effets de limitation arrivent plus tard lors de l'interaction. Les
électrons de conduction ont donc pu absorber sur des temps plus longs ’énergie du laser
dans la région du plateau sur des distances plus importantes. Des oscillations plus faibles
(apparition d’artefacts numériques) que dans les cas 2 et 4 sont visibles, avec des variations
en température inférieures a 1000 K. Dues aux pertes de forme des dépots d’énergie lors
des mouvements hydrodynamiques comme mentionnées dans le chapitre précédent (Sec.
2.2), leurs variations en température ne devraient quasiment pas se retrouver dans les
déformations induites. Cependant, la différence de température entre le pic et le plateau
étant plus importante que dans le cas 4, une différences de déformations significatives
entre les deux régions est attendue.

Les simulations thermo-élasto-plastique de la formation de structures induites par
I'interaction de faisceaux de Bessel-Gauss dans des volumes de silice sont a présent décrites
et étudiées. Dans un premier temps, les cas analysés sont les cas 1, 2 et 3 (Tab. 3.3). Puis,
dans un deuxieme temps, les cas analysés sont les cas 4 et 5 (Tab. 3.3).

De maniere générale, la distribution de température, induite par le dépot d’énergie
qui a échauffé le matériau localement, va générer des déformations sous l'effet de la re-
laxation de la matiere. Dans le cas d'un dépdt de forme cylindrique, un choc de forme
similaire est initié¢ et se propage dans le matériau. Dans une géométrie 2D, selon la coupe
longitudinale du cylindre, cela revient a une onde de choc se propageant selon la direc-
tion perpendiculaire (direction y) a l'axe central du dépot d’énergie de part et d’autre
de celui-ci (Fig. 3.16 (Zone 1)). Dans le cas ou un pic d’énergie est également présent,
une onde de choc quasi-sphérique est également initiée (Fig. 3.16 (Zone 2)). Celle-ci va
alors interagir avec I’onde de choc initiée depuis le plateau du dépot d’énergie de maniere
constructive, augmentant dans les zones d’interaction les contraintes générées (Fig. 3.16
(Zone 3)).

3.3.2 Cas 2D de la formation de structure dans la silice par une
impulsion de 150 fs

Les simulations de la déformation d’un volume de silice par le dépdt d’énergie dans
les cas 1, 2 et 3 (Tab. 3.3) sont analysées dans cette section.

Tout d’abord les cartes spatiales 2D de la distribution de densité finale (Fig. 3.17 (a))
et de la distribution de contrainte principale en compression (Fig. 3.17 (b)), 200 ps apres
le dépot d’énergie, sont présentées dans le cas 1. Dans ces conditions physiques (voir
Tab. 3.3), seule une onde de forme cylindrique a été initiée autour du dépot d’énergie.
En effet, ce dernier n’était pas constitué d’un pic et d’un plateau comme présenté sur
la Fig. 3.14. L’onde générée se propageant était une onde acoustique (élastique) dont les
valeurs de contraintes (équivalente) étaient inférieures a la limite élastique du matériau Y.
Cette onde n’a donc induit que de tres légeres variations de densité, de 'ordre de 0.01%,
entre r = 4 pm et x = 18 pum, sur une largeur de 0.6 pm (Fig. 3.17 (a)). La variation de
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FIGURE 3.16 — Profil spatial de la contrainte principale en compression dans le cas 5 (Tab.
3.3), 200 ps apres le dépot d’énergie induit par le faisceau de Bessel-Gauss. Illustre au
mieux les mécanismes d’interaction des chocs initiés par le dépot d’énergie constitué d’un
pic et d'un plateau. Zone 1 : Onde de choc cylindrique initiée par le plateau, se propageant
radialement dans la direction perpendiculaire a 1’axe central du dépot d’énergie. Zone 2 :
Choc sphérique initié par le pic principal d’énergie du dépot. Zone 3 : Zone d’interaction
des deux ondes de choc.

I'indice de réfraction du matériau est donc du méme ordre de grandeur d’apres la relation
M = %, supposant de petites déformations et une structure électronique inchangée.
Comme attendu, aucun micro-canal ni surdensité ne se sont donc formés, les variations
de densité de matiere étant trop faibles. Les modifications générées dans le matériau sont
négligeables, d’un ordre de grandeur inférieur a celles formant un guide d’onde. En jouant
finement avec la valeur d’intensité initiale de I'impulsion, la génération d’un guide d’onde
(variation de densité et d’'indice de réfraction de I'ordre de 0.1%) est attendue.

En outre, la contrainte principale en compression induite est en moyenne de 'ordre
de 200 MPa (Fig. 3.17 (b)). Des contraintes maximales en compression de l'ordre de 400
MPa sont situées au centre du dépot d’énergie ou la température est la plus élevée, de
Iordre de 800 K a la densité du solide. Aucune région critique ne peut étre induite dans
ce cas, les contraintes étant largement inférieures aux limites de résistance du matériau.

Dans le deuxieme cas (voir Tab. 3.3), les températures et les pressions produites par
le dépot d’énergie associé (Fig. 3.15(a)) ont initié une onde de choc sphérique (pic) et
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FIGURE 3.17 — (a) Carte 2D du profil final de densité et (b) distribution de la contrainte
principale en cisaillement induits par le dépots d’énergie dans le cas 1 (voir Tab. 3.3). Des
variations négligeables de la densité du matériau sont visibles. Les contraintes principales
en compression sont bien inférieures a la limite de résistance en compression.

une onde de choc cylindrique (plateau). Comme vu ci-dessus (Fig. 3.16), les deux ondes
ont interagi de maniere constructive et leurs amplitudes ont dans ce cas dépassé la limite
élastique du matériau Y, induisant des déformations permanentes dans le solide. Les cartes
spatiales 2D de la distribution de densité finale (Fig. 3.18 (a)) et du profil longitudinal
associé (Fig. 3.18 (b)) sont présentées. Un micro-canal, long d’environ 6 pm et large de
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FIGURE 3.18 — (a) Carte 2D du profil final de densité et (b) profil final longitudinal de
densité associé induits par le dépots d’énergie dans le cas 2 (voir Tab. 3.3). Un micro-canal
inhomogene est généré, présentant des oscillations due a la forme du dépot d’énergie.

0.4 pm en moyenne s’est formé (Fig. 3.18 (a)). La densité minimale au centre du canal est
inférieure a 0.4 g/cm?®. Une zone de surdensité, dont la valeur est de 'ordre de 2.25 g/cm?
est visible dans la région ou les ondes ont interagi. Aucune région surdense significative
n’est observée ailleurs autour du micro-canal. Quant au profil longitudinal final de densité
au centre du micro-canal formé (Fig. 3.18 (b)), celui-ci est inhomogene et présente des
oscillations de densité, trace des oscillations observées dans le profil du dépdt d’énergie
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présenté dans la Sec. 3.3.1 (Fig. 3.15). De plus la différence de densité entre la région du
pic central du dépot d’énergie (situé entre x =5 pm et x = 7 um) et la région du plateau
(situé entre z = 7 ym et x = 10 pm) varie de 0.4 g/cm® a 0.6 g/cm®. Un micro-canal
s’est donc formé mais celui-ci est inhomogene pour les conditions physiques du cas 2 (Tab.
3.3).

La Figure 3.19 montre les cartes spatiales de la contrainte principale en compression
(Fig. 3.19 (a)) et du cisaillement maximal (Fig. 3.19 (b)), 100 ps apres le dépdt d’énergie
(temps pour lequel la contrainte en cisaillement est la plus importante) dans le cas 2. Deux
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FIGURE 3.19 — Cartes 2D de (a) la contrainte principale en compression et (b) la contrainte
de cisaillement maximale, calculées dans le cas 2 (voir Tab. 3.3), 100 ps apres le dépdt
d’énergie.

régions de contrainte en compression maximale, symétriques par rapport a l'axe central
du dépot d’énergie, sont induites (Fig. 3.19 (a)). Ces deux régions se situent dans les zones
d’interaction des ondes de choc initiées par le pic central et le plateau du dépot d’énergie.
Les contraintes principales en compression produites y sont de I'ordre de 14 GPa, 100 ps
apres le dépot d’énergie, dépassant alors la limite de résistance moyenne en compression L,
du matériau. La contrainte de cisaillement maximale est, elle aussi, plus importante dans la
région d’interaction des ondes de choc (Fig. 3.19 (b)). Plus précisément, elle est maximale
a la perpendiculaire des zones de compression maximale et dépasse 4 GPa. En effet, de la
méme maniere que dans le cas des multiples cavités, la compression étant distribuée de
maniere inhomogene, le cisaillement augmente dans la direction perpendiculaire. De plus,
des oscillations importantes, observées sur le dépot d’énergie associé du cas 2 (Fig. 3.15)
sont visibles de maniere significative sur les profils spatiaux de la contrainte de cisaillement
maximale. Cela s’explique par le fait que le cisaillement s’accumule autour de chaque
oscillation du dépdt d’énergie, générant des modulations dans 'onde de choc cylindrique
initiée, de la méme maniere qu’autour de plusieurs cavités voisines en formation, signe de
la génération de sous-structures (formation d’un micro-canal inhomogene dans ce cas).
L’estimation des distributions de probabilité de fracture en compression et en cisaille-
ment dans le cas 2 est présentée sur la Fig. 3.20. Il est a noter que les parametres utilisés
pour la loi de Weibull et résumés dans le Tab. 3.4 sont identiques a ceux utilisés dans
le chapitre précédent sur la formation de cavités. Seules les surfaces S d’application de
contraintes non nulles sont différentes en fonction des cas. Dans le cas 2, S est environ
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Parametres Valeurs
Surface caractéristique Sy 100 pm?
Surface d’application S 30 um?

Contrainte d’activation oy en compression | 10 GPa
Contrainte d’activation oy en cisaillement | 4 GPa
Module de Weibull m 7

TABLEAU 3.4 — Tableau des parametres utilisés dans la loi de Weibull appliquée au cas 2
(voir Tab. 3.3).

égale a 30 um?. Celle-ci correspond a une surface de 10 um le long de I'axe x et 3 um le
long de 'axe y. La probabilité d’activation d'un défaut dans le matériau, initiant alors
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FIGURE 3.20 — Distribution spatiale de la probabilité de fracture (a) en compression et
(b) en cisaillement, dans le cas 2 (voir Tab. 3.3), 100 ps apres le dépot d’énergie. Des
fractures sont attendues dans des directions privilégiées, autour du pic central du dépot
d’énergie ou les probabilités de fracture sont maximales en compression et en cisaillement.

une fracture, est maximale dans les deux régions ot les ondes de choc ont interagi. Dans le
cas de la compression (Fig. 3.20 (a)), celle-ci atteint plus de 90 % dans ces régions, tandis
que dans le reste du matériau elle ne dépasse pas 10 %. Dans le cas du cisaillement (Fig.
3.20 (b)), la probabilité de fracture maximale atteint 23 % autour du pic central du dépot
d’énergie, tandis qu’elle est inférieure a 1 % dans le reste du matériau. Des fractures sont
donc attendues dans des directions privilégiées autour du pic central du dépot d’énergie.

Dans le troisiéme cas, seule une onde de choc quasi-sphérique a été initiée par le
pic observé dans le dépdt d’énergie associé (Fig. 3.15(b)). L’amplitude de cette onde, en
excédant la limite élastique du solide, a alors induit des déformations permanentes. L’onde
cylindrique initiée par le plateau avait une amplitude inférieure a la limite élastique Y
(onde acoustique) et n’a donc pas induit de déformations permanentes. Les cartes spatiales
2D de la distribution de densité finale (Fig. 3.21 (a)) et du profil transverse associé (Fig.
3.21 (b)) sont présentées. Une cavité, a été générée par le pic de température (Fig. 3.21
(a)). La densité dans la cavité est de l'ordre de 0.25 g/cm?, sa longueur de 1 ym et sa
largeur de l'ordre de 0.4 pm, tandis qu'une région surdense ’entoure avec une valeur
maximale de densité de 2.4 g/cm?. Des variations de densité de l'ordre de 10 % sont
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FIGURE 3.21 — (a) Carte 2D du profil final de densité et (b) profil transverse de densité
associé, induits par le dépots d’énergie dans le cas 3 (voir Tab. 3.3). Une cavité et un guide
d’onde sont induits, respectivement, par le pic central et le plateau du dépot d’énergie.

observées dans la zone du plateau de la distribution de température initiale, menant a
des variations l'indice de réfraction du matériau du méme ordre de grandeur. Le profil
transverse final de densité de la cavité formée (Fig. 3.21 (b)) est similaire au profil de
densité d’une cavité induite par l'interaction d’un faisceau gaussien fortement focalisé
dans la silice et présenté dans la Sec. 2.3. Tout d’abord les dimensions de la cavité sont
identiques. Sa largeur de 0.4 pum est deux fois moins importante que sa longueur de 1
pm dans la direction perpendiculaire. Sa forme est également assimilable a une larme
telle qu’observée expérimentalement [16,17]. De plus, les densités calculées au centre de
la cavité et dans la région surdense autour sont similaires.

Dans les conditions physique du cas 3 (Tab. 3.3), une cavité comparable & celles
générées par des faisceaux gaussiens fortement focalisés dans la silice a donc été induite
par le pic central du dépot d’énergie du faisceau de Bessel-Gauss tandis quun guide d’onde
a été généré dans la région du plateau du dépdt d’énergie, ou des variations de 'ordre de
10 % ont été calculées.

La Figure 3.22, montre les cartes spatiales de la contrainte principale en compression
(Fig. 3.22 (a)) et du cisaillement maximal (Fig. 3.22 (b)), 100 ps apres le dépdt d’énergie
(temps pour lequel la contrainte en cisaillement est la plus importante) dans le cas 3.
100 ps apres le dépdt d’énergie, la contrainte maximale en compression est de 1'ordre de
14 GPa autour de la cavité en formation (Fig. 3.22 (a)), excédant la limite de résistance
en compression L. du matériau. De plus, elle est répartie de maniere quasi-homogene,
grossierement de la méme maniere que dans le cas de la formation d’une cavité unique
(voir Sec. 2.3). Le cisaillement dans ce cas est plus faible, comme le montre la distribution
de la contrainte en cisaillement maximale. (Fig. 3.22 (b)). Celle-ci, répartie autour de
la cavité, n’excede pas 3.7 GPa, 100 ps apres le dépdt d’énergie. Puis le cisaillement
diminue par la suite, restant donc inférieur a la limite de résistance en cisaillement du
matériau L;/2. Les probabilités de fracture estimées par la loi de Weibull (non montré)
sont, comme dans le cas de la formation d'une cavité unique (Sec. 2.3), inférieures a 10
%. Aucune fracture n’est donc attendue dans les conditions physiques du cas 3 (Tab. 3.3).
En augmentant encore I’énergie, le phénomene d’augmentation du pic central d’énergie
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FIGURE 3.22 — Cartes 2D de (a) la contrainte principale en compression et (b) la contrainte
de cisaillement maximale, calculées dans le cas 3 (voir Tab. 3.3), 100 ps apres le dépdt
d’énergie.

et de la diminution du plateau s’accentue. Une cavité de plus en plus homogene est donc
attendue, avec une probabilité de fracture du méme ordre de grandeur.

Ces simulations mettent donc en avant le caractere tres sensible des parametres lasers.
Un intervalle d’intensité (ou d’énergie) tres restreint permet d’obtenir une formation d’un
micro-canal dans la silice avec une impulsion de 150 fs. Pour une intensité trop faible, peu
d’énergie laser est absorbée et le matériau n’est pas assez chauffé pour qu’une déformation
significative soit observée expérimentalement [123]. De méme, pour une intensité trop
forte, toute 1’énergie laser est absorbée localement résultant en un pic de température.
Une cavité se forme mais aucun micro-canal n’est observé la encore [123].

3.3.3 Cas 2D de la formation de structure dans la silice par une
impulsion de 300 fs

Les simulations de la déformation d’un volume de silice par le dépot d’énergie des cas
4 et 5 (voir Tab. 3.3) sont décrites dans cette section.

Dans le cas 4, les températures et pressions initient une onde de choc globalement
cylindrique, le pic et le plateau dans le dépot d’énergie (Fig. 3.15 (a)) étant moins dif-
férenciés dans ce cas. Il est a noter que des interactions peu importantes entre les deux
chocs initiés par le pic et le plateau ont tout de méme lieu. L’onde de choc a une am-
plitude suffisante pour excéder la limite élastique du solide et induire des déformations
permanentes. La Figure 3.23 montre la carte spatiale 2D de la distribution de densité
finale (Fig. 3.23 (a)) et du profil longitudinal associé¢ (Fig. 3.23 (b)). Un micro-canal long
d’environ 10 pm et large de 0.5 pm et entouré d’une région surdense (Fig. 3.23 (a)) est
formé. La densité en son centre est en moyenne de 0.25 g/cm? tandis que dans la zone
surdense la densité est en moyenne de 2.25 g/cm3. La région surdense est répartie de
maniere inhomogene autour du micro-canal. La taille de celle-ci diminue dans la direction
des x croissants. Cela est dii aux oscillations de plus en plus faibles dans la distribution
de température associée. Comme le montre le profil final longitudinal au centre du micro
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FIGURE 3.23 - (a) Carte 2D du profil final de densité et (b) profil final longitudinal de
densité associé induits par le dépots d’énergie dans le cas 4 (voir Tab. 3.3). Un micro-canal
homogene est généré.

canal (Fig. 3.23 (b)), celui-ci est plus homogene que dans le cas 2, bien qu’il exhibe en-
core de légeres variations de densités en son centre. Ceci vient du fait que les amplitudes
des oscillations dans la distribution de température sont moins importantes. La forme du
dépot d’énergie étant en partie perdue lors des déformations du matériau, le micro-canal
exhibe peut de variations en densité.

La Figure 3.24, montre les cartes spatiales de la contrainte principale en compression
(Fig. 3.24 (a)) et du cisaillement maximal (Fig. 3.24 (b)), 200 ps apres le dépdt d’énergie
(temps pour lequel la contrainte en cisaillement est la plus importante) dans le cas 4. Les
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FIGURE 3.24 — Cartes 2D de (a) la contrainte principale en compression et (b) la contrainte
de cisaillement maximale, calculées dans le cas 4 (voir Tab. 3.3), 200 ps apres le dépdt
d’énergie.

contraintes principales en compression induites par ’onde de choc sont réparties autour du
micro-canal en formation et sont maximales au niveau du front de ’onde de choc (Fig. 3.24
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(a)). Celles-ci atteignent 17-18 GPa, 200 ps apres le dépdt d’énergie dans les deux régions
ol les ondes du pic central et du plateau du dépot d’énergie interagissent. Elles dépassent
donc largement la limite de résistance en compression du matériau. Elles sont sinon, en
moyenne, plus faibles sur le reste du front de I'onde initiée par le plateau, de l'ordre de
13-14 GPa. Les contraintes de cisaillement maximales sont distribuées tout autour du
micro-canal en formation et sont maximales autour du pic central de température (Fig.
3.24 (b)). Elles atteignent plus de 4 GPa de part et d’autre de l'entrée du micro-canal,
puisque dans cette région, la matiere est fortement cisaillée par I'ouverture du canal. Elles
restent inférieures a 3,6 GPa dans le reste du matériau. De plus, les oscillations observées
dans la distribution de cisaillement dans le cas 2 ont disparues ici, puisque celles-ci sont
plus faibles comme dit plus haut.

Les distributions de probabilité de fracture en compression et en cisaillement dans le
cas 4, 200 ps apres le dépot d’énergie sont présentées sur la Fig. 3.25. Les parametres
utilisés pour la loi de Weibull sont identiques que dans le cas 2 (voir Tab. 3.4) La
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FIGURE 3.25 — Distribution spatiale de la probabilité de fracture (a) en compression et
(b) en cisaillement, dans le cas 4 (voir Tab. 3.3), 200 ps apres le dépot d’énergie. Des
fractures sont attendues dans des directions privilégiées, autour du pic central du dépot
d’énergie ou les probabilités de fracture sont maximales en compression et en cisaillement.

probabilité de fracture dans le matériau, 200 ps apres le dépot d’énergie, est dans ce cas
maximale autour du pic central de la distribution de température et le long du front de
I'onde initiée par le plateau. Dans le cas de la compression (Fig. 3.25 (a)), celle-ci varie
entre 60 et 90 % dans ces régions, tandis que dans le reste du matériau elle ne dépasse
pas 10 %. Dans le cas du cisaillement (Fig. 3.25 (b)), la probabilité de fracture maximale
atteint environ 27 % de part et d’autre de I'entrée du micro-canal, tandis qu’elle est
inférieure a 10 % dans le reste du matériau. Des fractures sont donc attendues dans des
directions privilégiées autour du pic central du dépot d’énergie.

Dans le cas 5, le dépot d’énergie initie une onde de choc sphérique (pic) et une onde
de choc cylindrique (plateau) (Fig. 3.15 (b)). Celles-ci ont des amplitudes suffisamment
élevées pour induire des contraintes excédant la limite élastique du matériau et générer
des déformations significatives dans le matériau. La Figure 3.26 montre la carte spatiale
2D de la distribution de densité finale (Fig. 3.26 (a)) et du profil longitudinal associé
(Fig. 3.26 (b)). Un micro-canal est généré, long d’environ 12 pym et large de 0.6 pm
(Fig. 3.26 (a)). Celui-ci est entouré d’une région surdense localisée au niveau du pic de
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FIGURE 3.26 — (a) Carte 2D du profil final de densité et (b) profil final longitudinal de
densité associé induits par le dépots d’énergie dans le cas 5 (voir Tab. 3.3). Un micro-canal
inhomogene est généré.

température initial. La densité au centre du micro-canal est en moyenne de 0.25 g/cm?
tandis que dans la zone surdense la densité est en moyenne de 2.25 g/cm?. Cependant ici,
les déformations engendrées par le pic central de la distribution de température initiale
sont plus importantes que celles engendrées par le plateau. Le canal s’élargit au niveau du
pic a cause de 'onde de choc sphérique initiée d’amplitude plus importante et atteint un
rayon de l'ordre de 0.8 ym. Le profil final longitudinal au centre du micro canal (Fig. 3.26
(b)), montre que le canal formé par le plateau est quasi-homogene, n’exhibant que peu de
variations en densité (densité moyenne d’environ 0.5 g/cm?). Cependant, le micro-canal
total formé est inhomogene a cause de la différence de densité notable dans le pic, qui est
inférieure & 0.25 g/cm?; soit deux fois moins que dans le plateau.

La Figure 3.27, montre les cartes spatiales de la contrainte principale en compression
(Fig. 3.27 (a)) et du cisaillement maximal (Fig. 3.27 (b)), 600 ps apres le dépdt d’énergie
(temps pour lequel la contrainte en cisaillement est la plus importante) dans le cas 5. Les
contraintes principales en compression induites par ’onde de choc sont réparties, ici aussi,
autour du micro-canal en formation et sont maximales au niveau du front de I’onde de choc
(Fig. 3.27 (a)). Celles-ci sont de l'ordre de 12 GPa, 600 ps apres le dépot d’énergie dans
les deux régions, ou les ondes initiées par le pic central et le plateau du dépot d’énergie
interagissent, dépassant alors la limite de résistance en compression du matériau. Sur le
reste du front de I'onde initiée par le plateau, les contraintes principales en compression
sont en moyenne, plus faibles, de l'ordre de 8-9 GPa. Les contraintes de cisaillement
maximales sont distribuées autour de la région ou le pic central de température a initié
une onde de choc sphérique qui induit des déformations plus importantes que 'onde de
choc cylindrique initiée par le plateau (Fig. 3.24 (b)). L’élargissement de I’entrée du micro-
canal génere alors des contraintes en cisaillement importantes de part et d’autre de cette
région. Elles atteignent donc plus de 4 GPa autour de l’entrée du micro-canal et restent
bien inférieure dans le reste du matériau.

L’estimation des distributions de probabilité de fracture en compression et en cisaille-
ment dans le cas 5, 600 ps apres le dépot d’énergie, est montrée sur la Fig. 3.28. Les
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FIGURE 3.27 — Cartes 2D de (a) la contrainte principale en compression et (b) la contrainte
de cisaillement maximale, calculées dans le cas 5 (voir Tab. 3.3), 600 ps apres le dépdt
d’énergie.

parametres utilisés pour la loi de Weibull sont identiques ici aussi mis a part pour la
surface S d’application de contraintes non nulles qui a ce temps est environ égale a 84
pm?. Elle correspond a une région de 12 pum le long de l'axe x et 7 pm le long de 'axe
y. La probabilité de fracture dans le matériau est dans ce cas maximale autour du pic
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FIGURE 3.28 — Distribution spatiale de la probabilité de fracture (a) en compression et (b)
en cisaillement, dans le cas 5 (voir Tab. 3.3), 600 ps apres le dépdt d’énergie. Des fractures
sont attendues dans des directions privilégiées, autour du pic central du dépot d’énergie
ou les probabilités de fracture sont maximales en cisaillement, et dans la direction y sur
le trajet de 'onde fille induites par les deux ondes de chocs du pic et du plateau.

central de la distribution de température et dans la direction y sur le trajet de 'onde fille
induites par les deux ondes de chocs du pic et du plateau. Dans le cas de la compression
(Fig. 3.28 (a)), celle-ci varie entre 80 et 90 % dans cette direction, tandis que dans le
reste du matériau elle ne dépasse pas 10 %. Dans le cas du cisaillement (Fig. 3.28 (b)),
la probabilité de fracture maximale a augmenté par rapport aux autres cas et atteint
quasiment 60% de part et d’autre de I'entrée du micro-canal, tandis qu’elle est inférieure
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a 10 % dans le reste du matériau. Des fractures sont donc attendues dans des directions
privilégiées dans les régions de fortes probabilités.

Cas Modifications observées
Faibles variations d’indice
Micro-canal inhomogene
Quasi-cavité (pic) et guide d’onde (plateau)
Micro-canal homogene
Micro-canal inhomogene

Y | W I~

TABLEAU 3.5 — Tableau résumant les différentes modifications observées dans la silice en
fonction des différents cas étudiés.

Ainsi, il a été montré dans ce chapitre qu'un faisceau de Bessel-Gauss avec une impul-
sion de 150 fs peut former un micro-canal d’une dizaine de microns de long et de 0.4 ym
de large a condition de régler précisément 1’énergie du laser pour une géométrie donnée.
Les différentes modifications observées en fonction des cas présentés sont résumées sur
le Tab. 3.5. Pour des impulsions avec des énergies trop faibles, seules des petites varia-
tions de densité sont induites conduisant expérimentalement a 1’observation de variation
de l'indice de réfraction [123]. De méme, pour des énergies trop fortes, I’énergie laser ne
peut étre absorbée de maniere efficace sur des distances aussi longues. Une modification
du matériau apparailt donc de maniere tres locale, avec la formation d’une cavité. Les
températures induites par le dépot d’énergie sont, sur le reste de I’axe de propagation du
laser, trop faibles. Celles-ci n’induisent que de faibles variations de densité, conduisant
expérimentalement a 1’observation de variation de I'indice de réfraction [123]. De plus, les
micro-canaux générés ne semblent pas homogenes du fait de variations de température im-
portantes dans le dépdt d’énergie. En augmentant la durée d’impulsion, dans cette étude
jusqu’a 300 fs, il a été estimé que les dépots d’énergie étaient plus stables, exhibant des
variations moins importantes. Des micro-canaux plus homogenes et plus importants en
taille ont été obtenus. Le parametre énergétique du laser semble également moins sensible
ce qui est en bon accord avec les expériences [123]. Cependant, en augmentant trop I’éner-
gie, les entrées des micro-canaux peuvent s’élargir en raison des pics de densité d’énergie
la aussi observés dans les dépots d’énergie, les rendant alors inhomogenes.

Ainsi, il a été mis en évidence ici, notamment au travers de la capacité d’auto-
reconstruction des faisceaux de Bessel-Gauss, que la stabilité du faisceau dépend tres
sensiblement de l'intensité du laser et est limitée pour une durée d’impulsion et une
géométrie du faisceau données. L’augmentation de la durée d’impulsion du laser, princi-
palement, stabilise les faisceaux et permettent de former dans la silice des micro-canaux
plus homogenes, tels qu’observée expérimentalement [12,123,129].
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PAR UN FAISCEAU DE BESSEL-GAUSS FEMTOSECONDE
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Conclusion et perspectives

« Difficile a voir. Toujours en
mouvement est ['avenir »

Maitre Yoda

Mon travail de theése mené durant trois ans au laboratoire du CELIA entre 2015 et
2018 a été présenté dans ce manuscrit. Ce travail portait, de maniére générale, sur ’étude
théorique de I'interaction d’un laser femtoseconde avec des matériaux solides transparents
(diélectriques). Plus spécifiquement, il s’est axé sur I’étude de la structuration d’un volume
de silice fondue (amorphe), irradié par une seule impulsion laser femtoseconde. Le but
principal était de comprendre les différents mécanismes en jeu lors de l'interaction laser-
diélectrique et de prédire la formation de diverses structures dans le matériau. Pour cela,
une modélisation de '’ensemble de la séquence des processus physiques a été menée. La
résolution de la propagation de 'impulsion laser dans le matériau, via les équations de
Maxwell et couplées a un modele de dynamique électronique tenant compte des différents
processus d’ionisation du solide, a permis de prédire le dépot d’énergie par laser. Puis,
ce dernier a été introduit dans un code de simulation hydrodynamique, ot un modele de
thermo-élasto-plasticité a été développé, permettant de calculer les déformations et les
contraintes induites. Un modele de prédiction de rupture du matériau a également été
proposé, donnant acces a la probabilité d’initiation de fracture, notamment au travers
de T'utilisation d’une loi de Weibull. L’étude de la formation, dans la silice, de micro-
cavités générées par un faisceau gaussien fortement focalisé, ainsi que la formation de
micro-canaux induits par des faisceau de Bessel-Gauss, a ainsi pu étre menée.

Dans le premier chapitre, les différents modeles utilisés ainsi que leurs hypotheses ont
été présentés. Dans un premier temps, la modélisation de I'interaction laser-matériau di-
électrique a été développée. La propagation de I'impulsion laser dans le solide diélectrique
est traitée par la résolution des équations de Maxwell. Celles-ci sont formulées dans le
cadre de la propagation du laser dans un milieu solide ot un champ électrique de déplace-
ment et des densités de courant, dépendantes des densités électroniques, sont considérés.
Les équations de Maxwell, dépendantes des densités et des vitesses des électrons dans le
matériau, sont ensuite couplées a un modele de dynamique électronique. En considérant
I'ensemble des électrons comme un gaz, un modele fluide (équations d’Euler) est utilisé
pour prédire la dynamique des électrons. Les différents parametres et termes sont discu-
tés, tels que les fréquences de collision des électrons. Puis, afin de prédire les évolutions
de densité d’électrons en bande de conduction, les différents mécanismes d’ionisation et
de recombinaison du matériau et leurs modélisations sont présentés. Les expressions des
taux d’ionisation, associées a l'ionisation multiphotonique, 'ionisation par effet tunnel
et I'ionisation par impact, sont notamment exposées. Enfin, un modele de chauffage du
réseau ionique par les électrons de conduction, supposés contenir la totalité de 1’énergie
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laser absorbée, a été présenté dans le cadre du modele a deux températures.

Dans un deuxieme temps, la rhéologie des matériaux, c’est a dire, les réponses hydro-
dynamique et mécanique de la matiere, ont été introduites. Tout d’abord, les différents
types d’ondes mécaniques pouvant se propager dans le matériau ont été détaillés. Celles-ci
induisent des contraintes dans le solide et en fonction de la réponse de celui-ci, de son
comportement rhéologique, les déformations engendrées peuvent varier. Le comportement
général visco-élasto-plastique d’'un solide a alors été exposé. Puis le comportement élasto-
plastique d’un solide idéal, pour lequel la viscosité peut-étre négligée, a été décrit. Ensuite,
le modele hydrodynamique décrivant la dynamique de déformation du matériau, constitué
des équations de conservation d’Euler sous forme lagrangienne, a été détaillé. Notamment,
il a été mis en avant la généralisation de la pression thermodynamique P par un tenseur
des contraintes de Cauchy &. Le critére de plasticité choisi dans le cadre de cette étude
est le critere de von Mises. Celui-ci a été justifié et d’autres criteres ont été présentés. De
plus, 'hypothese d’un comportement plastique parfait du solide a été faite, pour laquelle
la limite d’élasticité du matériau est supposée rester constante quelque soit la contrainte
appliquée lui étant supérieure. Afin d’assurer numériquement des changements de phases
sans discontinuité, un modele de ramollisement a également été introduit et les différents
changements de phase (solide-solide et solide-liquide) ont été discutés. Enfin, un modele
de prédiction de rupture du matériau a été proposé au travers de ’analyse des contraintes
et de I’établissement des contraintes principales et du cisaillement maximal. Deux criteres
ont été mis en avant dans le cas des matériaux fragiles telle que la silice. Tout d’abord le
critere de Mohr a été exposé, pour lequel une rupture intervient des lors que les contraintes
calculées dépassent les limites de résistance du matériau. Puis, un critere probabiliste a
été présenté, suivant une loi de Weibull, donnant acces a une prédiction des distributions
de probabilité de fracture en fonction de la contrainte appliquée et tenant compte de la
densité et la taille des défauts présents dans le matériau.

Le but du deuxieme chapitre était de décrire et de comprendre la déformation d’un
volume de matériau chauffé par une impulsion laser femtoseconde fortement focalisée
et confinée dans le matériau solide froid. Plus précisément, ce chapitre portait sur la
description de la formation de cavités dans un volume de silice. Dans un premier temps,
un état de 'art expérimental et théorique a été dressé et les hypotheses considérées pour la
simulation thermo-élasto-plastique ont été justifiées, notamment a propos de la géométrie
de la simulation ou encore a propos de la non prise en compte de la viscosité dans ce cas.

Dans un deuxieme temps, la simulation de la génération d’une cavité unique par laser
femtoseconde dans la silice a été décrite. Tout d’abord, le modele élasto-plastique a été
comparé au modele fluide dans une géométrie 1D. La formation d'une région surdense a
été observée mais les dynamiques de formation des cavités étaient similaires. La nécessité
de la prise en compte d'une géométrie 2D, ou les contraintes en cisaillement n’étaient
pas négligeables entre autres, a donc été mise en évidence. La simulation thermo-¢élasto-
plastique a alors ensuite été détaillée. Il a notamment été montré la dépendance de la
dynamique de formation de la cavité quant aux comportements élasto-plastique du so-
lide. L’évolution du rayon de cavité exhibe en effet une dynamique en trois étapes reliées
tout d’abord a la déformation élasto-plastique de la matiere soumise a de fortes contraintes
par 'onde de choc initiée. L’accumulation des contraintes en cisaillement autour de la ca-
vité a également mis en évidence leur importance dans ’arrét de son expansion. Puis, une
deuxieme étape de fermeture, due a la relaxation des déformations élastiques (réversibles)
précédemment induites et une troisieme étape de stabilisation de la cavité, a cause des
déformations permanentes générées, ont été observées, conduisant a une taille finie, mesu-
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rable expérimentalement. Une prédictions de fractures potentielles a également été menée,
indicant une absence de fracture autour de la cavité. Une comparaison des résultats aux
observations expérimentales a été faite et un bon accord entre simulation et expérience a
été mis en avant.

Dans un troisieme temps, les simulations thermo-élasto-plastiques de la formation de
multiples cavités induites par des impulsions femtoseconde dans la silice ont été décrites.
Tout d’abord le cas simplifié de la formation de deux cavités voisines a été présenté.
L’interaction des ondes de choc initiées par chacun des deux dépots d’énergie a notamment
été détaillée. Les générations d’une onde mere et de deux ondes filles, 'une d’amplitude
plus importante et 'autre d’amplitude moindre, ont été mises en évidence. Leur direction
de propagation étant perpendiculaire, les distributions de compression induites dans le
matériau sont inhomogenes. Il a donc été montré une élongation des deux cavités formées
et une augmentation du cisaillement de part et d’autre des cavités. De plus, une région
surdense inhomogéene autour des deux cavités est observée, due aux amplitudes variables
des ondes de compression et donc des déformations induites dans le solide. Puis, I’analyse
des contraintes a mené a la prédiction de deux régions symétriques de fractures potentielles
selon des directions privilégiées ot le cisaillement était maximal, en fonction de la distance
entre les deux cavités. Ce cas a ensuite été généralisé a la formation simultanée, puis
successive, de multiples cavités dans la silice. Dans le premier cas, de la méme maniere
que dans le cas de la double cavité, des cavités allongées (elliptiques) sont formées a cause
de la génération d’ondes filles d’amplitude plus importante lors de l'interaction des divers
chocs. Une région surdense inhomogene est induite et une augmentation du cisaillement
est observée. Deux régions symétriques de fractures potentielles ont 1a aussi été mises en
évidence. Puis, dans le deuxieme cas, des cavités allongées sont également formées mais en
raison de l'interaction des ondes de choc initiées de maniere successive, une accumulation
de contraintes en compression est observée dans le sens de déplacement du laser. Des
régions de fractures potentielles sont alors situées dans des directions privilégiées opposées
au cas précédent. Ces simulations ont donc mis en avant la possibilité de controle de la
formation et de l'interaction des différentes cavités afin d’obtenir les structures ou les
processus désirés. De plus, les simulations ont ici aussi été comparées aux observations
expérimentales et sont en bon accord.

Le chapitre 3 traitait de la structuration en volume de la silice par des faisceaux de
Bessel-Gauss femtoseconde. Le but principal de ce chapitre était de simuler I’ensemble de
I'interaction d’un tel faisceau avec le solide, en calculant le dépot d’énergie induit et de
I'inclure dans la simulation thermo-élasto-plastique. Dans un premier temps, un état de
I’art expérimental et thérorique sur la formation et 'interaction de tels faisceaux avec des
matériaux diélectriques a été réalisé.

Dans un deuxieme temps, les simulations du dépot d’énergie induit par un faisceau
de Bessel-Gauss dans la silice ont été présentées. Des impulsions dont la durée était de
150 fs ont d’abord été considérées, pour différentes intensités. Les simulations ont mis en
évidence des distributions de densité électronique particulieres, formées d'un pic et d'un
plateau en densité et variables en fonction de I'intensité initiale de 'impulsion. Ce pic et
ce plateau sont dus aux phénomenes d’ionisation lors de l'interaction laser diélectrique.
Le matériau est d’abord photoionisé et des densités proches de la valeur critique sont
atteintes localement autour de la valeur d’intensité maximale du profil longitudinal du
faisceau de Bessel-Gauss. A ce moment, les rayons convergeants provenant de I'axicon
et formant le faisceau de Bessel-Gauss sont réfléchis localement par la région de densité
surcritique. Le faisceau de Bessel-Gauss est donc diffracté, mais en vertu de son caractére
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non-diffractant, son profil longitudinal est alors reconstruit plus loin derriére la région de
densité surcritique. Les phénomenes d’auto-reconstruction mis en jeu derriere cette région
diffractante ont montré 1’établissement d’oscillations visibles dans le profil longitudinal.
Puis, le laser continuant de chauffer les électrons en bande de conduction, Iionisation
par impact contribue a son tour a ’augmentation des densités électroniques. Cependant,
puisque la distribution de densité d’électrons (précurseurs) en bande de conduction est
inhomogene, plus importante autour du pic d’intensité et diminuée derriere a cause d’in-
tensités plus faibles avec 1’élargissement du faisceau, l'ionisation par impact n’est pas
aussi efficace sur la totalité de 'axe de propagation de I'impulsion. Elle est notamment
importante autour du pic d’intensité et un phénomene d’avalanche électronique apparait
alors plus tot dans cette région. Le pic de densité et le plateau formés proviennent de ce
phénomene et en fonction de I'intensité du laser et donc du moment ou les phénomenes
d’ionisation par impact apparaissent, le pic de densité peut se former plus tot dans l'inter-
action et diminuer alors les densités dans le plateau, jusqu’a sa disparition totale lorsque
les phénomenes d’auto-reconstruction du faisceau de Bessel-Gauss sont insuffisants. Les
distributions inhomogenes de densité d’électrons de conduction, absorbant 1’énergie du
laser, sont alors retrouvées dans les profils de densité d’énergie menant aux dépots d’éner-
gie dans le matériau. Des impulsions avec une durée de 300 fs ont été ensuite considérées.
Les durées plus importantes de ces impulsions retardent principalement les effets de 'io-
nisation par impact et donc permettent une augmentation des densités électroniques sur
I’ensemble de I'axe de propagation du laser. Une augmentation de I’énergie laser absorbée
a alors été observée et I'établissement de dépots d’énergie plus homogenes, bien que tou-
jours constitués d’un pic et d’un plateau, ont été mis en évidence. De maniere générale,
la stabilité du faisceau de Bessel-Gauss a été améliorée avec I'augmentation de la durée
d’impulsion.

Dans un troisieme temps, les dépots d’énergie prédits ont été introduits dans la si-
mulation thermo-élasto-plastique. Dans le cas des impulsions de durée de 150 fs, pour
des intensités initiales trop faibles, seules de légeres variations de densité du matériau et
donc de son indice de réfraction, ont été observées. Pour une intensité intermédiaire, la
formation d’'un micro-canal inhomogene a été simulé, exhibant des variations de densi-
tés importantes dues aux oscillations observées dans le dépot d’énergie et a la différence
importante de température induite entre le pic central d’énergie et le plateau. Pour des in-
tensités supérieures, seule une micro-cavité est induite par le pic central de température;
le plateau quant a lui génere des variations de l'indice de réfraction menant alors a la
formation d'un guide d’onde. Enfin, pour des impulsions avec des durées de 300 fs, la for-
mation d’'un micro-canal homogene est observée dans le cas d’intensités pas trop élevées.
La différence de températures induite entre le pic et le plateau ainsi que les variations
de températures dans le plateau dues aux oscillations observées dans le dépot d’énergie
calculé, sont en effet en partie perdues lors des déformations du matériau. Pour des inten-
sités plus importantes, un micro-canal inhomogene est généré a cause de 'augmentation
de I’énergie dans le pic du dépot. Ainsi, la taille de 'entrée du canal s’élargit tandis que
le reste du canal reste homogene. La encore, les résultats ont été comparés a l'expérience
et sont en bon accord.

Ainsi, durant cette these, une modélisation d'un certain nombre de processus phy-
siques, permettant de prédire notamment les dépdts d’énergie d’impulsions laser femto-
secondes et de calculer les contraintes et les déformations induites dans les matériaux
diélectriques, a été menée. Notamment, un modele de thermo-élasto-plasticité 2D a été
développé et introduit dans le code hydrodynamique CHIC, contribuant a son évolution.
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Puis les dépdts d’énergie calculés via le code ARCTIC ont été introduits dans CHIC afin
d’obtenir des prédictions plus réalistes de 'interaction laser-dié¢lectrique. Cette modélisa-
tion fut appuyée par différentes études de la structuration de la matiere dans les cas de la
génération de nano-cavités et de micro-canaux dans la silice fondue, en bon accord avec
les observations expérimentales, afin de comprendre et de décrire la formation de telles
structures.

En perspective de ce travail, un effort devrait tout d’abord étre porté sur le développe-
ment d’une simulation numérique thermo-élasto-plastique dans une géométrie 3D, ou au
moins axi-symétrique. De cette maniere, ’ensemble des contraintes du tenseur de Cauchy
seraient considérées afin de prédire et quantifier d’'une maniere plus réaliste les déforma-
tions induites par un laser femtoseconde dans les matériaux. Egalement, différents critéres
de plasticité devraient étre pris en compte en fonction des cas considérés. Par exemple, des
criteres de plasticité dépendant de la pression thermodynamique pourraient étre utilisés
afin de rendre compte des phénomenes de densification de la silice. De plus, des études en
régime mutli-impulsionnel pourraient étre menées ainsi que des études sur la formation
et l'interaction de structures induites par plusieurs faisceaux de Bessel-Gauss. La prise
en compte des propriétés physiques du matériau en fonction de la direction dans l'es-
pace (plans cristallographiques) pourrait étre aussi une bonne perspective afin d’étudier
la déformation de matériaux cristallins anisotropes, tels que le saphir. Enfin, une générali-
sation du modele d’élasto-plasticité vers un modele de visco-élasto-plasticité pourrait étre
envisagée afin d’étudier des cas d’interaction laser-diélectrique ou la viscosité du maté-
riau ne peut-étre négligée et ainsi rendre compte de phénomene particulier. Par exemple,
la déformation de la silice par un laser non fortement focalisé, induisant des gradients
de température moins importants dans le solide, devrait tenir compte de la viscosité du
matériau.
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Annexe A

Fonctions spéciales

Intégrales elliptiques
L’intégrale elliptique compléte de premiere espece s’écrit [137] :

1 1 1
— -4
V1 — k2sinf /0 aj\/(l — 22)(1 — k22?)

K(k) = /O " 1

L’intégrale elliptique complete de seconde espece s’écrit [137] :

V1 — k%22

w/2 1
E(k:):/ dov/1 — K2sin :/ dz
0 0 1— a2

Fonction de Dawson

La fonction (ou intégrale) de Dawson s’exprime de la maniére suivante :

O(z) = /Ox dt exp <t2 - xQ)

Fonction erreur complémentaire

La fonction erreur complémentaire est de la forme :

erfe(r)=1-— \/2% /UI dt exp (—tQ)
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Annexe B

Modeles de viscoélasticité linéaire

Modele de Maxwell

Le modele de Maxwell modélise le comportement linéaire d’un fluide viscoélastique
[70]. 11 peut étre représenté par 'association en série d’un ressort et d’un amortisseur
(Fig. B.1). L’équation rhéologique s’écrit dans ce cas :

0
EYoung g
§ n

FIGURE B.1 — Schéma du modeéle de Maxwell

n do(t)  de(t)

¢ —
Ot B dt "t

(B.1)

En posant tout d’abord o(t) = 0y, on en déduit I'expression de la souplesse de fluage :

1

t
F(t)= -+ B.2
=7 Byoume (B.2)
Puis en posant €(t) = ggn on en déduit 'expression de la rigidité de fluage :
__t
R(t> = EYounge TMt (BS)
ouly = Eyn est le temps caractéristique du modele.
oung

Modele de Kelvin-Voigt

Le modele de Kelvin-Voigt modélise le comportement linéaire d un solide viscoélastique
[70]. Il peut étre représenté par ’association en paralléle d’un ressort et d’un amortisseur
(Fig. B.2). L’équation rhéologique s’écrit dans ce cas :

de(t)
dt

O(t) = EYoungE(t) +n (B'4)
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~ MWWA_ 0 ”

E Young

F1GURE B.2 — Schéma du modele de Kelvin-Voigt

Dans ce modele, 'expression de la souplesse de fluage est :

1 ot
Ft) = {1 e TK] (B.5)
EYoung
ou Tk = Ey” est le temps caractéristique du modele. La rigidité de fluage est quant a
oung
elle une constante :
R(t) = EYoung (BG)
Modele de Burger
9 .
EYoung
EYoung o
D n
n

F1GURE B.3 — Schéma du modele de Burger ; contraintes et déformations de chaque mo-
dule

En supposant, dans un souci de simplicité, les raideurs de chaque ressort et les vis-
cosités de chaque amortisseur respectivement égales a Eyoung €t 1 (Fig. B.3), les lois de
comportement de chaque module du modele de Burger [70] sont les suivantes :

Oel = EYounggel (B?)
Ty =1y (B.8)
Od = EYounged + 775d (Bg)

Ces différents modules étant associés en série, la déformation totale et la contrainte totale
du systeme s’écrivent :
E=¢ca+e,+eq (B.10)
0 =0, =0,=04 (B.11)
Le calcul de la souplesse de fluage dans un premier temps s’obtient en posant o = oy.
Dans ce cas on obtient :

0o o) 0o _Evoung,
e(t) = + —t+ {1—6 n ] B.12
( ) EYoung n EYoung ( )
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et on en déduit F(t).
Dans un deuxieme temps le calcul de la rigidité de fluage est moins rapide. En dérivant
I'Eq. (B.10) et en y injectant les Egs. (B.7, B.8 et B.9) on obtient :

G o i
€=—+2 —
n EYoung EYoung

£ (B.13)

En dérivant deux fois 'Eq. (B.7) et 'Eq. (B.8) et en remplacant dans I’'Eq. (B.10) égale-
ment dérivée deux fois, on obtient :

o o
- — B.14
EYoung n ( )

Ea=E&—

En remplacant £; dans I’'Eq. (B.13) par la relation précédente, on en déduit I’équation
rhéologique du modele :

d no. o o noo.
— =—+3 B.15
dt |j€ * EYoung 6‘| n " EYoung * E} 7 ( )

Young

Pour ¢(t) = gy on obtient '’équation différentielle du second ordre suivante :

E oun E2oun
G+ 32 gy Yo g = ) (B.16)
n n

En posant les conditions 0(0) = ¢ et (0) = %00 on obtient la solution :

o} EYoung bt EYoung at
9 — _ Troung B.1
o(t) = p— [(a ; ) e (b » e (B.17)

ou a et b sont les racines de 1’équation :

2
EYoungx + EYoung

2 +3 =0 B.18
p o (B.18)
1 EYoung
a:—§<3+\/5)T (B.19)
et ] >
_ _tfa_ HYoung
b=—3 (3-V5) , (B.20)
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Annexe C

Criteres de plasticité

Criteres de plasticité indépendants de la pression hy-
drodynamique

a, — Tresca

— von Mises

FiGURE C.1 — Domaines d’élasticité dans I'espace des contraintes principales selon les
criteres de Tresca et de von Mises.

Criteére de Tresca

Le critére de Tresca [138], ou critére de la contrainte de cisaillement maximale, est
un critere de plasticité purement mécanique. Il traite de la résistance des matériaux aux
efforts en cisaillement au travers de l'utilisation du cercle de Mohr et des contraintes
principales (voir section 1.2.6). En sachant que la contrainte de cisaillement maximale
peut étre exprimée dans le cadre des contraintes planes comme 7,,,, = %(01 —orp), les
conditions de déformation élastique s’écrivent dans ce cas : |o7| <Y et |op| <Y sioj et

o sont de méme signes; ou |o; — oy7| <Y si o7 et o7 sont de signes opposés.

Critére de von Mises

Le critere de von Mises, ou critere de ’énergie de déformation élastique, est un critere
énergétique. Un solide, lorsqu’il est déformé par une sollicitation extérieure, tend a stocker
de I'énergie interne, tel un ressort (modele d’élasticité linéaire 1.2.2). Cette énergie peut
s’écrire de maniere générale U, = %aijaij dans la convention de sommation d’Einstein
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ANNEXE C. CRITERES DE PLASTICITE

(Ug = %ae en traction-compression et U, = %7'7 en cisaillement) et peut étre séparée en
deux termes, de la méme manieére que le tenseur des contraintes :

Uel = Uvolume + Udeformation (Cl)

ol Uyoiume est I'énergie de variation du volume sans déformation et Uge formation €St 1'énergie
de déformation élastique sans changement de volume. Dans le cas de milieux isotropes
pour lesquels la pression P est supposée ne pas induire de déformations plastiques, le
critere de plasticité ne porte que sur Ugeformation qui peut s’écrire :

Udeformation = 21[LTT (§§) (02)

ou encore en fonction des contraintes principales :

1

m [(01 — 011)2 + (011 — 0111)2 + (o111 — 01)2} (C.3)

Ude formation —

La déformation est élastique dans le cas ou cette énergie ne dépasse pas une certaine

énergie limite. En prenant comme sollicitation de référence la traction uniaxiale avec

or =Y, 01 = o = 0, tout en restant général, on obtient la valeur de cette énergie
limite : 1

Ulimite — —YQ (04)

de formation 6

Finalement, on obtient comme critere de plasticité :

Y]

‘;’Tr (5.8) <y (C.5)

Les domaines d’élasticités dans 1’espace des contraintes principale selon ces deux cri-
teres sont représenté sur la Fig. C.1.

Criteres de plasticité dépendants de la pression hydro-
dynamique

Des observations de la silice fondue (amorphe), apres sollicitation, ont montré un phé-
nomene de densification permanente [139], 7.e. un changement de volume permanent dii au
régime de plasticité particulier de ce matériau. Ainsi, en plus de la déformation plastique
due au cisaillement, il semblerait que la pression hydrostatique P dans le matériau puisse
également induire un régime de plasticité. Afin de prendre en compte ce phénomene, une
extension du critére de plasticité de von Mises a été proposé par G. Kermouche [77,140].
Pour une sollicitation en compression (pression positive), la fonction de plasticité s’écrit :

/- () ()

ou Py, est la limite plastique hydrostatique. Pour une sollicitation en traction (pression
négative), la fonction de plasticité du critére de von Mises est assumée :

f = O¢q — Y (C?)
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Annexe D

Validation de la diffusion de la
chaleur monotempérature

Dans cette annexe est présenté le schéma numérique de la prédiction de la diffusion
de la chaleur et sa validation. L’équation de la chaleur a une température (température
du matériau) peut s’écrire de maniere générale de la forme suivante :

dr

o = A0 (D.1)

pCv ——
En notant x et y les coordonnées cartésiennes avec i et j les numéros de maille associés
a chaque direction de 'espace, et en supposant la conductivité thermique ), constante
(voir Sec. 2.2), le schéma numérique explicite utilisé dans le code de simulation pour la
résolution de cette équation, s’écrit :

n+1 0 n n n mn 0 n
pCy ﬂ,j - CZTL,] _ )\th ,‘Z—YZ+1] 2,1—;73 + izjifl,j + tTi,j‘l’l - 27—‘2,] + 71] 1 (D 2)
At pCy A2 Ay? '

avec Ax = THITEL of Ay = PHTHAL

Ce schéma a été validé dans le cas ou aucun processus hydrodynamique n’était en jeu,
en comparant les résultats obtenus avec une solution analytique. Ce cas correspond a la
diffusion de la chaleur dans un solide a partir d’une source placée au centre d'un domaine
2D de 100 pm de coté (100x 100 mailles), initialement de forme gaussienne. Celle-ci a une
température initiale maximale T},q, de 5.10° K (amplitude de la gaussienne) avec une
largeur initiale & mi-hauteur de 20 ym (soit 7o = 10 pm le rayon initial). Une solution

analytique & ce probleme est de la forme [100] :

o= () s () e oo

ou erf est la fonction erreur, t correspond au temps, r = /22 + y? est la coordonnée
radiale 2D, xk = % est la diffusivité thermique et Ty, est une condition limite ici égale
a la température ambiante du matériau, soit 300 K.

L’évolution temporelle du profil radial de température comparée a la solution ana-
lytique est présentée sur la Fig. D.1 Le profil de température diminue de 5.10° K &
moins de 8.10* K et la chaleur se diffuse dans le matériau sur une longueur de diffusion
de 2.5 pm, en 10 ps. Les résultats de la simulation sont en bon accord avec la solution
analytique. Les erreurs relatives moyennes ont été calculées (non-montrées ici). Celles-ci
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ANNEXE D. VALIDATION DE LA DIFFUSION DE LA CHALEUR
MONOTEMPERATURE

2,0x10° = ° —

L5xI0 = Ty 4 B

LOX10’ [ ooy 0,

Temperature (K)

5,0x10" —

0,0

r(m)

FiGure D.1 — Evolution temporelle du profil radial de température prédit par le shéma
numérique explicite de diffusion de la chaleur (traits bleus) et solutions analytiques (cercles
rouges) de 1 a 10 pus. Les erreurs relatives moyennes calculées (non montrées) diminuent
au cours du temps et sont de I'ordre de 107! & 10~2 %. De plus, elles diminuent lorsque
le nombre de mailles augmente, les rendant négligeables. Ceci valide donc le schéma nu-
mérique développé et inclu dans la simulation.

sont de l'ordre de 107* % a t = 1 pus et diminuent au cours du temps jusqu’'a 1072 % a
t = 10 ps. De plus, 'erreur relative diminue avec le nombre de mailles. Pour un domaine
avec 500x500 mailles, I'erreur relative moyenne est de I'ordre de 1072 % a t = 1 us et
diminuent au cours du temps jusqu’a 107 % a ¢t = 10 us, puisque au départ les gradients
de températures sont important et la distibution est répartie sur quelques mailles. Avec le
temps, la distribution de température s’étale sur un plus grand nombre de maille rendant
alors plus précise la résolution de ’équation de la chaleur. Les erreurs relatives moyennes
étant négligeables, le schéma numérique développé et inclu dans la simulation est donc
bien validé.

Le couplage de la diffusion de la chaleur au modele élasto-plastique a été validé égale-
ment par 'utilisation du code ESTHER [80-84] fournissant les mémes résultats pour des
cas identiques.
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Annexe E

Modele de prédiction du rayon de
cavité final

Dans cette annexe, un modele simple de prédiction du rayon final d’une cavité formée
par un laser femtoseconde est proposé. Une section radiale du volume de matériau solide

< Lo >
— I t=t,
rcéavltf H2bo” buans ~ bates Etape 1: formation
. 000000 t=t, de la cavité

_ (compression)
FMmax L= I-0_ I-trans_ Lélas_ I-plas
«— > < >

s A t=t,

Ttinal L= I-0_ I-'(rans,_ I-plasz Fmax — Lélas

Etape 2 et 3: fermetureet
| stabilisation de la cavité
t=t.. | (relaxationdes déformations
élastiques)

JL

T
‘I

FiGURE E.1 — Hlustration du modele de prédiction du rayon de cavité final en fonction
de la valeur du rayon maximal de cavité et des déformations élastiques totale calculés
pendant la simulation. Ce modele valide les arguments avancés dans la description de la
dynamique de formation de la cavité et permet un gain de temps de calcul.

est considéré dans ce modele, sous ’hypothése que les phénomenes décrits soient les mémes
dans toute les directions (déformations homogenes). Cette section solide a une longueur
initiale Ly & t = to. A ¢t = #; la section est comprimée par Ponde de choc durant la phase
d’expansion de la cavité en formation (étape 1). Le matériau subit des déformations tout
d’abord élastiques ainsi que des changements de phase. La section a donc a cette instant
une longueur (de matériau solide) L = Ly — Lirans — Letas 00 Lipans est la longueur de
matériau solide ayant subit un changement de phase et L., est la longueur totale de
déformation élastique. A ¢ = t,, le matériau subit en plus des déformations plastiques et
dans ce cas L = Lo — Lirans — Letas — Lplas OU Ly est la longueur totale de déformation
plastique. A t = t3, Ponde n’induit plus de déformations permanentes autour de la cavité
et devient une onde élastique. Le rayon de cavité maximal est donc atteint et vaut 7,4, =
Lirans + Leias + Lpias- Enfin, apres I'étape de fermeture de la cavité ou les déformations
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ANNEXE E. MODELE DE PREDICTION DU RAYON DE CAVITE FINAL

élastiques sont relaxées (étape 2), la cavité se stabilise (étape 3) avec un rayon final
T final = Tmaz — Leias- D€ cette maniere, une estimation de la taille finale des cavités est
calculée en fonction du rayon final atteint et des déformations élastiques induites.
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Résumé

Les lasers femtosecondes sont un outil efficace pour induire des modifications structurelles localisées
en volume dans les matériaux diélectriques. Initialement transparents, les diélectriques ne commencent a
absorber efficacement ’énergie laser que lorsque l'intensité excede le seuil de claquage optique du matériau.
Cette propriété, couplée a une durée d’impulsion femtoseconde plus courte que les temps caractéristiques
de relaxation de la matiere, permet d’obtenir un dépot d’énergie précis et localisé dans le volume irradié.
Pour modéliser la formation de telles structures, un modele thermo-élasto-plastique en géométrie 2D
planaire, incluant la transition solide-liquide via un modele de ramollissement, a été implémenté dans un
code hydrodynamique lagrangien. Des études de la formation d’une cavité et de l'interaction de multiple
cavités ont tout d’abord été réalisées en supposant un dépdt instantané d’énergie laser dans le volume
d’une cible de silice fondue. La relaxation de la matiére chauffée, portée a 1’état de plasma dense, induit
alors la propagation d’ondes de choc dans le solide froid environnant. Des déformations permanentes
peuvent apparaitre dans le matériau si la contrainte, induite par ces ondes, excede la limite élastique. Ces
premieres études ont notamment permis de comprendre et de décrire les différentes étapes de la formation
de micro-structures, fortement corrélées au comportement élasto-plastique du solide environnant. De plus,
en utilisant une loi de Weibull, tenant compte de la densité de défauts dans la matiere, des probabilités
de fractures dans le matériau ont été calculées. Dans un second temps, la structuration de la silice fondue
par un faisceau de Bessel a été considérée. Un solveur de Maxwell 3D, couplé a une description fluide de
la dynamique électronique, a été utilisé pour modéliser le dépdt d’énergie laser. Les résultats ont permis
de comprendre comment s’établit le dépot d’énergie et rendent compte des effets des différents processus
d’ionisation sur les évolutions des profils de densité et d’énergie électronique. Des simulations thermo-
élasto-plastiques ont ensuite étaient réalisées en utilisant le dépdt d’énergie calculé. Différents types de
déformations induites dans la silice ont pu étre mis en évidence en fonction de ’énergie et de la durée de
I'impulsion incidente, en accord avec les observations expérimentales.

Abstract

Femtosecond laser pulses are an efficient tool to induce localized structural modifications in the bulk
of dielectrics materials. The dielectrics, initially transparent, start to efficiently absorb the energy when
the laser intensity exceeds the optical breakdown threshold of the material. This property, coupled to a
femtosecond pulse duration smaller than the caracteristic relaxation times of matter, allows to induce a
localized and accurate energy deposition in the irradiated volume. In order to model the formation of such
structures, a 2D thermo-elasto-plastic model, including solid-liquid transitions through a softening model,
has been implemented in a lagrangian hydrodynamic code. Studies on the formation of a single cavity
and several interacting cavities have been firstly performed, assuming an instantaneous energy deposition
in the bulk of fused silica. The relaxation of the heated matter, transformed to a warm dense plasma,
induces shock waves in the surrounding cold solid. Permanent deformations may appear if the stress,
induced by the waves, exceeds the yield strength of the material. This first study allowed to understand
and describe the various steps of the micro-structures formation, which are strongly correlated to the
elasto-plastic behavior of the surrounding solid. Furthermore, by using a Weibull’s law, accounting for
defects density in the material, cracks probabilities have been predicted. Secondly, the structuration of
fused silica by a Bessel beam has been considered. For that purpose, a 3D Maxwell solver coupled to a
fluid description of the electron dynamics has been used to model the laser energy deposition. Results
allow to understand how the energy deposition establishes and show the effects of the different ionization
processes on the electron density and energy profiles. Then, thermo-elasto-plastic simulations have been
carried out including the calculated energy deposition. Various kinds of induced deformations in fused
silica have been obtained depending on the incident pulse energy and duration, which is in agreement
with experimental observations.
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