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Résumé

Chaque année, le nombre de demandeur d’organe augmente en France comme dans
le reste du monde. Pour combattre ce fléau, il existe aujourd’hui des technologies
permettant d’imprimer du vivant, telle que la Bioimpression Assistée par Laser
(LAB). Robuste et précise, cette méthode s’appuie sur les propriétés d’interaction
laser-matière pour éjecter une bio-encre constituée de cellules vivantes. Pour éviter
l’utilisation d’une couche absorbante sacrificielle, généralement utilisée, on focalise
directement un faisceau laser dans la bioencre afin de générer un plasma puis une
bulle de cavitation. La position de cette bulle est essentiellement maitrisée pas la
longueur d’onde, et sa taille est gérée par l’énergie et la durée d’impulsion du laser.
Ce sont les facteurs clés pour maîtriser l’éjection de matière biologique. Cependant,
l’inhomogénéité locale apportée par les cellules perturbe l’impact du laser et donc
la reproductibilité des jets, mais une fois imprimées, ces cellules sont viables et
permettent de reconstruire des tissus vivants.

Mots clés : bioimpression, cellule, laser, claquage optique, plasma, cavitation, bulle,
jet

Laser-matter study for bioprinting

Every year, the transplant waiting list gets bigger in France as in all over the world.
To fight this curse, Bioprinting makes organ printing possible, especially with Laser
Assisted Bioprinting (LAB). Robust and precise, this method use laser-matter
interaction to eject a bioink made of living cells. To avoid the use of absorbing
sacrificial layer, we directly focalize a laser beam into a living cells bioink, to create
a plasma then a cavitation bubble. Its position, which is mainly driven by laser
wavelength, and its size, managed by the energy and pulse duration, are the most
important keys to control liquid jet ejection. However, the laser energy deposition
and jet ejection is disturbed because of cells local concentration disparity, but when
cells are printed, they are still viable and able to reconstruct living tissues.

Key words : bioprinting, cells, laser, optical breakdown, plasma, cavitation, bubble,
jet
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Quel sera l’avenir de la médecine dans 10, 20 ou 50 ans ? Sera-t-il possible de
diagnostiquer des maladies avant même la naissance de nos futurs enfants ou de
soigner n’importe quelle maladie ? Ces questions n’ont encore de réponse que dans
la science-fiction. Imaginez quelques instants cette machine, guidée par une intel-
ligence artificielle, scanner l’ensemble de votre corps pour y déceler les moindres
coupures, brûlures ou organes défectueux. Imaginez une lumière invisible ou tel-
lement blanche qu’elle vous aveuglerait, vous régénérer en l’espace de quelques
secondes... Vous êtes dans un futur, (pas si) lointain.

Revenons maintenant à la réalité. Aujourd’hui, le secteur de la santé est dans
un nouvel élan, celui des nouvelles technologies et des outils du numérique. Les
innovations sont de plus en plus nombreuses et révolutionnent la médecine telle
que nous la connaissons avec l’utilisation des nanotechnologies, de l’e-santé, de la
micro-électronique ou encore du « Big Data ». Néanmoins, que ce soit du diagnostic
au soin apporté au patient, il reste des zones d’ombre et des limites technologiques
nous empêchant de franchir une nouvelle étape dans le monde de la médecine.

Le coeur, le foie, les poumons ou même la peau, ces organes qui nous com-
posent sont difficilement remplaçables voire irremplaçables. Est-ce qu’un médecin
peut traiter son patient sans le mettre sur une liste d’attente d’organes ? Cette
question parait beaucoup moins floue et impensable qu’il y a deux décennies. Ce-
pendant, malgré les avancées technologiques du XXeme siècle, nous sommes encore
loin de pouvoir transplanter un organe conçu par une machine. En attendant, les
listes d’attentes de greffons s’allongent avec les défauts que nous lui connaissons, à
savoir, le système de priorisation, les rejets et le manque d’organes. En France, la
pénurie fait rage avec 24 000 personnes sur liste d’attente. Grâce aux donneurs, 6
000 greffes ont été réalisées en 2017, chiffre en hausse chaque année, mais toujours
insuffisant 1. L’Etat français a mis en place début 2017, des mesures pour aug-
menter le nombre de donneurs (décret et modifications des limites d’âge), mais les
besoins ne cessent de grandir. Ces besoins cliniques encouragent les chercheurs et
entreprises de biotechnologies, à développer des outils capables de subvenir à ces
nouveaux besoins. Un nouveau secteur d’activité est alors né, l’ingénierie tissulaire.

1. Don d’organes : on est tous donneurs - Publié le 26 juin 2018 par la Direction de l’infor-
mation légale et administrative (Premier ministre)
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Chapitre 1

La Bioimpression

L’ingénierie tissulaire est un secteur prometteur où l’ingénierie, la biologie et
la science des matériaux se mêlent dans le but de développer des substituts biolo-
giques capables de créer, remplacer et réparer les fonctions d’un tissu, d’un organe
[1]. Le produit d’ingénierie tissulaire peut prendre différentes formes. On peut
parler de cellules isolées comme par exemple, l’implantation de cellules dans le
cartilage du genou que l’on retrouve souvent sous le nom de thérapie cellulaire.
Mais l’ingénierie tissulaire c’est surtout la constitution d’un ensemble de cellules
et d’un biomatériau. Dans ce cas, le principe est simple, des cellules sont prélevées
du patient, mises en culture et amplifiées afin de créer une banque cellulaire. Elles
sont ensuite mélangées à des biomatériaux contenant des actifs et autres facteurs
de croissance, pouvant être activés à distance (chaleur, lumière, champ magné-
tique, etc.). Après croissance de cet organoïde dans les conditions qui lui sont
favorables, il arrive à maturation pour une future greffe sur patient. Des résultats
très encourageants ont déjà été réalisés pour des modèles de foie [2] et de peau
[3][4][5].

Dans le monde de l’ingénierie tissulaire, plusieurs enjeux majeurs sont à sur-
monter pour pouvoir obtenir des organes. Le premier est d’avoir en sa possession
une source capable de générer des cellules à la demande et non rejetées par le futur
patient comme l’utilisation de cellules souches [6][7][8]. En restant dans le domaine
biologique, un autre enjeu concerne celui de la viabilité des cellules lors du proces-
sus d’impression. D’un point de vue technologique, l’ingénierie tissulaire cherche
aussi à automatiser le plus de procédures possible afin d’éviter les opérations ma-
nuelles tout en gagnant en reproductibilité et complexité. Le but étant, à partir
d’un même fichier de CAO (Conception Assistée par Ordinateur), de reproduire n
fois le même organe. Les premières approches répondant à ces problématiques, avec
l’utilisation de matrices (souvent cité par scaffold dans la littérature), ont pour le
moment montré des résultats intéressants mais pas entièrement satisfaisants [9]
[10]. Les principaux défauts résident dans les limitations physiques et mécaniques
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du scaffold ainsi que dans l’impossibilité de vasculariser les tissus imprimés. Pour
pallier ce problème une communauté a vu le jour, celle de la Bioimpression.

Acteurs  clés  de  la  bio-impression

Figure 1.1 – Acteurs majeurs de la communauté de la Bioimpression en 2017

Basée sur le principe de la fabrication additive, la Bioimpression ajoute des
cellules couche par couche dans le but de créer des modèles d’organes complexes et
multicellulaires. Depuis ses débuts en 1988 avec le Docteur Robert J. Klebe et le
Cytoscribing (une méthode de positionnement de cellules pour recréer un tissu 2D
[12]), les acteurs de la Bioimpression se sont multipliés dans le monde entier (fig.
1.1), avec chacun ses spécialités et technologies. La majorité de ces entreprises sont
des start-ups ou des TPE (Très Petite Entreprise). On peut regrouper ces méthodes
d’impression en deux catégories : les technologies avec buse et les technologies sans
buse. Dans la première catégorie, on retrouve la Bioextrusion, l’impression par jet
d’encre, ou encore l’impression par micro-vanne. Dans la seconde, on recense la
photo-polymérisation, l’optical-tweeezer, l’electrospinning, l’impression par onde
acoustique et enfin, l’impression assistée par laser.
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1.1 La Bioextrusion - exemple d’une machine

Biomatériau

Cartouche

Seringue

Cellule

Piston

Figure 1.2 – Schéma basique d’un système d’impression par bioextrusion [13]

L’extrusion est un procédé de fabrication basé sur la compression d’un maté-
riau contraint de traverser une buse afin d’en prendre la forme. Appliqué au monde
de la biologie, la bio-extrusion est utilisée comme un procédé d’impression. Elle est
souvent représentée comme fonctionnant avec deux réservoirs d’encre, l’un conte-
nant un biomatériau, l’autre contenant des cellules. L’éjection se fait par un piston
venant faire pression sur le liquide le faisant ainsi sortir de la tête d’impression, en
commençant par le biomatériau puis les cellules.

Cette technologie permet de travailler avec des encres très concentrées, proche
des concentrations tissulaires. Elle a donc un débit d’impression important. Les
seuls inconvénients de cette méthode sont la résolution, qui est supérieure à 500µm,
et la viabilité puisque beaucoup de cellules meurent après impression ou pendant
la maturation à cause des importantes forces de cisaillement qu’elles subissent lors
du passage dans la buse de la tête d’impression ou encore à cause du bouchage des
buses lors de fortes concentrations cellulaires.
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1.2 Impression par jet d’encre

Biomatériau

Actuateur
Piezo

Cellule

Figure 1.3 – Schéma basique d’un système d’impression par jet d’encre piezo [14]

Cette technique est largement inspirée des imprimantes de bureau classique,
néanmoins sa précision et son rendement ont été améliorés. L’encre cellulaire est
stockée dans une cartouche elle-même placée dans la tête de l’imprimante. Une
décharge électrique stimule un cristal piézo-électrique qui convertit le signal en
force mécanique. Une surpression est créée et provoque l’éjection d’une goutte.
L’avantage de cette méthode, contrairement aux autres, est qu’elle nécessite une
faible concentration cellulaire afin d’éviter que les cellules obstruent l’orifice des
têtes d’impression qui est de plus en plus petit afin de gagner en résolution. De
fait, le débit d’impression se réduit à mesure de la réduction de la taille de la buse.
Le temps d’impression est rallongé dans des proportions qui peuvent mettre en
danger la viabilité du tissu en cours d’impression. Comme pour l’extrusion, les
forces de cisaillement de la buse diminuent la viabilité cellulaire post-impression.
Une technologie similaire existe, appelée « Impression par microvanne », est décrite
par la suite.
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1.3 La Bioimpression assistée par laser

Substrat

Laser

Faisceau
laser

Outils de 
Focalisation

Bioencre

Figure 1.4 – Schéma basique d’un système d’impression par laser [15]

Dérivée de l’impression de films minces de solides, cette technique permet le
dépôt de gouttes de biomatériaux et de cellules. Le principe repose sur un fais-
ceau laser focalisé sur une cartouche, elle-même composée d’une lame de verre
sur laquelle est disposé le liquide à imprimer. Un substrat receveur est placé au-
dessus du système pour réceptionner le liquide éjecté. La Bioimpression par laser
s’est rapidement démarquée des autres techniques car elle n’utilise ni masque, ni
buse. Elle tire donc de cet avantage la meilleure résolution possible, à savoir la
cellule unique, comme le montre la figure 1.5, où le nombre de cellules déposées
est contrôlé par l’énergie du laser. De plus, l’impression assistée par laser montre
un réel succès en terme de viabilité cellulaire, avec un taux de survie compris entre
90% et 100% et une capacité de différenciation maintenue, C’est sur cette méthode
que se concentre l’intégralité de la thèse, dont on discutera plus en détail dans la
partie suivante.
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Figure 1.5 – Impression de cellules sur collagène à différentes énergies
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Chapitre 2

Enjeux de la thèse

La Bioimpression assistée par laser prend ses origines dans les années 1960, où
le laser émerge comme un outil précis et robuste permettant de retirer de la matière
[16]. La première révolution de cette technique est de l’utiliser pour déposer de la
matière [17][18]. Les premiers articles scientifiques sur ce sujet, datent de la fin des
années 1980 avec le Docteur Bohandy qui s’en sert pour déposer des films fins de
métaux à l’aide d’un laser Excimer [19]. Le« Laser Induced Forward Transfer » -
LIFT - est né.

Les recherches autour du LIFT se sont développées mais toujours autour de
matériaux inorganiques. Le problème réside dans le fait que le matériau est vapo-
risé par l’impact du laser, puis réceptionné par un substrat receveur. L’utilisation
de cette technique n’est alors pas adaptée au monde de la Bioimpression. Pour y
parvenir, différentes techniques se sont confrontées au fil du temps. Le MAPLE
(Matrix-Assisted Pulsed Laser Evaporation) s’est avéré être une alternative pro-
metteuse. Elle consiste à créer une matrice de matériau absorbant, sur laquelle
repose le matériau à imprimer. Sous l’effet de l’énergie du laser, le matériau est
évaporé, propulsant ainsi le biomatériau sur le substrat receveur [20][21][22][23]
[24]. La contrainte de cette technique est l’utilisation d’une matrice et la nécessité
de la retirer post impression. Très rapidement l’alternative de cette méthode est de
recouvrir une lame donneuse d’un matériau sacrificiel et absorbant à la longueur
d’onde du laser sur lequel on étale le liquide à imprimer. Elle a souvent pris diffé-
rents noms dans la littérature, comme LDW [25] , LIFT [26] ou BioLP [27]. Dans
la suite, nous faisons le choix de l’appeler LAB (Laser-Assisted Bioprinting).

Le principe du LAB peut se résumer en cinq étapes (fig.2.1). Un faisceau la-
ser est focalisé sur une cartouche d’impression composée d’une lame de verre sur
laquelle a été déposée une fine couche (< 100µm) de matériau absorbant à la
longueur d’onde du laser, puis la bioencre ou le biomatériau à imprimer. Cette
couche peut alors être de différente nature : métallique (l’or [29] ou le titane [30]),
polymère (triazene [31]) et hydrogels (gélatine [32]). L’impulsion laser est alors
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Figure 2.1 – Schéma descriptif du LAB (a) Focalisation d’un pulse laser sur la
cartouche (b) Energie absorbée par la couche sacrificielle (c) Une bulle de cavitation
est créée et grossit (d-e) La bulle s’effondre et un jet se créé (f) Une goutte est
éjectée et atteint la surface du receveur. Inspiré de [15][28]

absorbée par cette couche, qui la transfère en énergie mécanique au liquide du
dessus. On parle alors de couche sacrificielle car les énergies mises en jeu outre-
passent les seuils d’ablation du matériau. Les effets de pression engendrés dans
le liquide entraînent un phénomène de cavitation, c’est-à-dire la formation d’une
bulle, qui grandit jusqu’à atteindre la surface. Un flux de liquide se met alors en
place entre le bas de la bulle et le haut, jusqu’à déformer la surface libre. Lorsque
les tensions de surface de cette interface sont dépassées, le liquide n’a pour solu-
tion que de s’éjecter vers le haut. Un jet de bioencre est alors créé. Celui-ci se
développe jusqu’à éjecter à son tour une goutte. En plaçant un substrat receveur
à bonne distance, elle y est interceptée. On répète ainsi l’opération n fois à l’aide
d’un scanner pour imprimer un motif de cellules ou de biomatériau, comme réalisé
en figure 2.2. Ces impressions (fig.2.2) sont le résultat et le fruit d’études para-
métriques complètes autour des nombreux paramètres que composent le LAB [15].
D’ailleurs, on en recense plus d’une centaine, mais on les résume souvent sous six
catégories : le laser, la focalisation, la bioencre, la couche sacrificielle, le substrat
receveur et l’environnement (fig.2.3). Chacune d’entre elles impacte directement
la capacité et le résultat de l’impression. Par exemple, les caractéristiques du laser
comme l’énergie déposée, permet entre autres, de contrôler le volume de liquide
éjecté ainsi que le nombre de cellules. Quant à la longueur d’onde, elle doit être
adaptée à la cartouche (transparente pour le support et absorbante pour la couche
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Figure 2.2 – Impression de biomatériau (gauche) et de Fibroblastes (droite) -
réalisées sur la NGB17.03 à Poietis

sacrificielle) et non destructrice pour les cellules. Concernant la bioencre, il a été
montré que la viscosité jouait un rôle majeur dans la maîtrise du processus d’im-
pression [33][34]. Il n’y a aujourd’hui pas de valeur idéale de viscosité, mais les
études montrent surtout la nécessité d’adapter le procédé lorsqu’elle évolue.

La versatilité du LAB est l’un de ses principaux points forts. Elle est capable
d’imprimer différentes encres [35] [36], de différentes concentrations cellulaires et
de tailles différentes [37], allant du nanomètre à la centaine de micromètres [38].
Elle permet aussi d’imprimer des éléments sur n’importe quel matériau et à dif-
férentes distances (de quelques centaines de micromètres à plusieurs millimètres).
Cette technologie s’adapte aussi aux conditions environnementales en modifiant
les paramètres laser et les conditions de focalisation. Sa résolution est aujourd’hui
imbattable car elle permet d’imprimer à la cellule unique. Grâce à la technologie
laser et aux systèmes optiques, sa précision est de l’ordre du micromètre et peut
atteindre des vitesses d’impression de l’ordre de 10 000 gouttes par seconde.

Malgré tout, l’un des inconvénients de cette technique est l’utilisation d’une
couche sacrificielle. Elle est à usage unique et des résidus subsistent dans les impres-
sions. Même si les matériaux utilisés sont biocompatibles, l’impact de ces résidus
à long-terme est méconnu. Cette contrainte est donc un réel frein aux développe-
ments techniques d’une bioimprimante par laser et aux projets qui y sont liés, en
particulier pour les applications cliniques.

Pour pallier ce problème, deux laboratoires de Bordeaux, BioTis U1026, une
Unité Mixte de Recherche (UMR) de l’INSERM (Institut National de la Santé et
de la Recherche Médicale) et le CELIA, unité mixte de recherche (UMR 5107) en
partenariat avec l’Université de Bordeaux, le CEA, et le CNRS, spécialisée dans
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Figure 2.3 – Schéma explicatif des paramètres globaux du LAB - inspiré de [15]

l’interaction laser-matière et leurs applications depuis plus de 15 ans, lancent en
2014 une première campagne d’expérience sur l’étude de la dynamique et de la
statistique des jets induits par laser sans couche sacrificielle. Cette première étude
a permis de mettre en évidence les capacités d’impressions en fonction de l’énergie
et de la durée d’impulsion d’un laser infrarouge [39].

Issue de BioTis, Poietis, start-up dans le développement de bioimprimantes
par laser et la commercialisation de modèle de peau à façon, lance en 2016 une
collaboration avec le CELIA (UMR 5107) à travers la thèse CIFRE présentée ici,
qui a pour but d’étudier les phénomènes d’impression de cellules vivantes sans
couche sacrificielle et de l’appliquer au développement d’un modèle de peau. Pour
y arriver, l’idée générale est de simplifier la méthode d’impression, à savoir, générer
un jet de bioencre en y focalisant directement l’impulsion laser à l’intérieur. De
précédentes études encourageantes ont montré la possibilité d’imprimer des liquides
homogènes sans couche sacrificielle [40][41][42], mais certains points sont encore
flous ou non applicables au monde biologique et aux contraintes industrielles. Pour
étudier un problème complexe, il est nécessaire de le simplifier pour mieux en
comprendre les subtilités. Ce travail de thèse se divise en trois parties distinctes.
La première permet de comprendre comment une bulle de cavitation est générée
dans un liquide en fonction de différents paramètres laser. La deuxième traite de
l’interaction entre cette bulle et la surface ainsi que la dynamique d’un jet d’encre.
Enfin, le problème se complexifie en dernière partie avec l’ajout d’inhomogénéité
dans la solution imprimable et la réalisation d’un modèle de peau.
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Chapitre 3

Matériel et Méthodes

Tout au long de la thèse, deux lieux de travail ont permis la réalisation de l’en-
semble des tests expérimentaux : Poietis et le CELIA (UMR 5107). On retrouve
à Poietis l’ensemble des équipements liés aux bioimprimantes et au monde biolo-
gique ainsi qu’un banc d’essai laser. Au CELIA (UMR 5107), trois chaînes laser
sont mises à disposition pour étudier l’interaction entre les différents paramètres
laser et les jets. Pour pouvoir étudier et observer les phénomènes physiques mis en
jeux durant le processus d’impression, deux systèmes d’imagerie sont utilisés, le
TRI (Time Resolved Imaging) et une caméra ultra-rapide. L’ensemble des études
sur cellules ont été réalisées dans les locaux de Poietis afin de respecter les règles
d’hygiènes et de sécurité.

3.1 La bioimprimante
Poietis développe et intègre ses propres machines de Bioimpression bimodale.

Elles sont basées sur un même schéma général. La modalité impression laser per-
met d’imprimer les cellules, tandis que la partie microvanne permet d’imprimer
les hydrogels, comme le collagène. Des platines de translation et de rotation per-
mettent d’ajuster les distances et déplacements (têtes d’impressions et substrats).
Généralement, ces substrats sont des plaques multipuits six puits pour culture
cellulaire, à placer soi-même dans un support prévu à cet effet. L’ensemble est ins-
tallé sous un système à barrière de flux d’air afin de garder l’enceinte propre. Pour
contrôler ces équipements et le processus de bioimpression, Poietis a développé sa
propre suite logicielle composée d’une conception assistée par ordinateur (fig.3.1) 1

et d’un logiciel de gestion d’impression.

1. Illustration disponible sur le site de Poietis à l’adresse : www.poietis.com
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Figure 3.1 – NGB 17.03 et sa CAO

3.1.1 Impression par microvanne
Le principe utilisé pour imprimer les hydrogels réside sur l’utilisation d’une

électro-vanne, appelée valve solénoïde. Un liquide sous pression est inséré à l’in-
térieur de la tête dont sa progression est bloquée par un clapet magnétique. Dès
que l’on alimente le système en courant électrique, une bobine électromagnétique
s’active et soulève ce clapet. L’objectif est d’ouvrir la valve pour éjecter le liquide
de la buse de sortie par différentiel de pression. Lorsque l’alimentation électrique
est coupée, l’aimant arrête de fonctionner et la valve se referme. Pour gérer la
quantité de liquide éjectée, on applique une tension qui permet de la maintenir ou-
verte sans l’endommager (3V). Toute la durée durant laquelle le signal électrique
est non nul, de l’ordre de la milliseconde, le liquide est éjecté. D’autres paramètres
peuvent aussi influencer le volume déposé comme la pression que l’on applique au
liquide en entrée de la tête, ou encore, la taille des buses de sortie. Il en existe de
différents diamètres, de 50µm à 250µm. Afin de maintenir à température le liquide
à l’intérieur de la tête d’impression, un système Peltier y est intégré permettant de
refroidir, si besoin, les réservoirs et les tuyaux menant jusqu’à la tête d’impression.
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3.1.2 Impression par laser
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Figure 3.2 – Chaîne de Bioimpression par laser - NGB 17.03

Un laser commercial délivre des impulsions brèves à la demande du scanner
et d’un ordinateur de contrôle. Un obturateur automatique sécurise l’ensemble
de la chaîne entre chaque séquence d’impression. Le faisceau traverse dans un
premier temps une lame demi-onde placée sur une monture rotative, dont le rôle
principal est de tourner la polarisation du faisceau tout en la gardant linéaire.
Le cube polariseur placé en aval, décompose et sépare l’axe ordinaire et extra-
ordinaire du faisceau. L’ensemble lame demi-onde et cube permettent alors de gérer
la puissance en fonction de l’angle de la lame. Puis une lame quart d’onde repasse la
polarisation de linéaire à circulaire afin d’optimiser l’ablation de la couche d’or lors
des impressions. Pour modifier la taille du faisceau, un confocal de grandissement
10 est positionné en amont du scanner afin de remplir (pleine pupille) un objectif.
Enfin, ce même scanner modifie l’angle du faisceau de manière très précise (<
0.01◦) en direction d’un objectif télécentrique qui redresse le faisceau et le focalise
sur la cartouche d’impression. L’ensemble scanner et objectif de focalisation est
fixé à des platines de translation, tout comme le substrat receveur afin de gérer au
micromètre près et automatiquement toutes les distances.

Le principe d’impression est relativement simple. On génère une séquence d’im-
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pression à l’aide de la CAO, qui convertit chaque point en coordonnée tout en
intégrant les paramètres du laser à appliquer. Le scanner, la lame demi-onde et
les platines de support s’ordonnent entre elles pour établir les trajectoires et les
paramètres optimaux afin d’imprimer le motif demandé.
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3.2 Systèmes d’imagerie
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Figure 3.3 – Schéma basique d’un système d’ombroscopie

Pour pouvoir observer la dynamique d’une bulle générée par laser et l’éjection
du liquide qui y est liée, des systèmes d’imagerie spécifiques sont nécessaires. Dans
le cadre de la thèse, deux de ces systèmes sont utilisés, le TRI (Imagerie Résolue
en Temps) et une caméra ultra-rapide. Ils se basent tous les deux sur le même
principe, à savoir l’ombroscopie (fig.3.3). On éclaire la scène à l’aide d’une LED
ou d’une lumière intense, dont on récolte l’ombre générée par l’objet observé. On
appellera la source lumineuse et sa lentille de projection « illuminateur ». Quel
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Figure 3.4 – Schéma explicatif d’un système d’imagerie synchrone

que soit le dispositif utilisé, la caméra et l’illuminateur sont contrôlés par un or-
dinateur et un boîtier de synchronisation (fig.3.4). L’utilisateur crée sa séquence
d’acquisition qui est envoyée au boîtier de synchronisation puis est convertie en
des trains d’impulsions. Les sorties 1,2 et 3 de la figure 3.4, ne se déclenchent que
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lorsque la synchronisation externe du boîtier est sur un front montant. Pour syn-
chroniser tous les éléments, on utilise en général le laser comme référence. Celui-ci
délivre une « horloge » utilisée comme déclencheur du boîtier de synchronisation.
En prenant compte les délais de chaque élément, le chronogramme envoyé doit être
judicieusement travaillé et adapté aux types d’expériences.

3.2.1 Le TRI

Figure 3.5 – Exemple d’une reconstitution par TRI d’une dynamique de jet induit
par laser avec couche sacrificielle

Le système d’Imagerie Résolue en Temps (TRI) tire son avantage par son coût
(< 5000e) et sa facilité de mise en place. Totalement indépendant de sa fréquence
de fonctionnement (nombre d’images par seconde), le principe du TRI est le sui-
vant : on capture un instant précis d’un événement que l’on répète n fois en décalant
temporellement la prise de photo pour en reconstituer toute l’évolution (fig.3.5).
Si l’événement n’est pas répétable ni reproductible, une grande quantité de photos
par prise (> 20) est nécessaire pour interpréter l’histoire complète, ce qui en fait
son plus gros défaut. De même, si on cherche une grande résolution temporelle (par
exemple, un événement qui durerait 300µs, avec une résolution de 1µs, il faudrait
répéter 300 fois le même événement). Pour s’assurer une marge de sécurité, on
acquiert de manière générale, 10 à 20 photos d’un même événement, même s’il est
reproductible et répétable. On passe alors de 300 photos à 6000. Pour s’éviter une
telle quantité de données, et des contraintes manipulateurs, l’astuce est de définir
des temps caractéristiques et de réduire la résolution temporelle. Lorsqu’une dyna-
mique est totalement inconnue, il faut dans un premier temps sonder son histoire,
c’est-à-dire relever le moment où l’événement commence et se termine, puis, par
dichotomie, trouver les temps qui le caractérisent. Comme énoncé précédemment,
le TRI se base sur le principe d’ombroscopie. Un illuminateur inonde la scène
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puis une caméra dotée d’un zoom capture l’ombre générée par l’objet observé ; le
tout étant contrôlé par un ordinateur et une synchronisation adéquate. Durant la
thèse, les images sont capturées par une caméra de chez iDS (modèle UI-5360CP)
et d’un zoom (4X) de chez Island Optic System, et enregistrées par le logiciel
uEye c©, fonctionnant en mode « Trigger ». Dans notre cas, l’illuminateur est une
LED émettant à 905 nm qui illumine la scène pendant 100 ns. Pendant ce laps de
temps, la caméra n’a pas d’autre choix que de capturer cette scène, qui, dans cette
gamme temporelle et notre cas d’étude, n’évolue pas de manière significative. La
synchronisation joue alors un rôle essentiel dans l’acquisition d’image par TRI. Elle
permet de gérer le décalage temporel de l’illuminateur, mais aussi de synchroniser
tous les éléments au même T0 indépendamment des retards de chacun.

3.2.2 La caméra ultra-rapide

Figure 3.6 – Exemple d’une chronologie de jet acquit par caméra ultra rapide.
L’intervalle entre chaque image est de 10 µs

L’utilisation d’une caméra ultra-rapide répond en grande partie au seul in-
convénient du TRI, la reconstitution d’images. Les fréquences des caméras ultra-
rapides peuvent atteindre le million d’images par seconde, donc une résolution
temporelle de 1µs entre chaque image capturée. En reprenant le même exemple
que précédemment, la caméra ultra-rapide à cette fréquence n’a besoin que d’une
seule acquisition pour capturer les 300 images. En gardant le même principe des
10 à 20 photos par temps, seulement 10 à 20 événements sont donc nécessaires.
Ainsi, on peut obtenir une histoire complète pour chaque événement beaucoup
plus rapidement qu’avec un TRI. Ce gain de temps a un prix, puisqu’une caméra
ultra-rapide de cette résolution peut facilement atteindre 500 000e à l’achat. En
collaboration avec le LOMA, (Laboratoire Ondes et Matière d’Aquitaine), une ca-
méra Phantom pouvant atteindre 181 000 images par seconde, nous a été prêtée.
Dotée d’un zoom et d’un éclairage visible, la résolution spatiale du système est
de 10µm. Malgré cette faible résolution, l’acquisition de dizaine de milliers de jets
en quelques semaines a permis une étude plus approfondie de la dynamique des
jets et de bulles. Le fonctionnement de la caméra ultra-rapide est simple, elle est
reliée au boîtier de synchronisation comme le montre la figure 3.4, tout comme le
laser. Seul l’éclairage diffuse en continu. A 181 000 image par seconde, une image
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est prise toutes les 5, 5µs, ce qui est limitant pour des dynamiques qui ne durent
que 20µs, par exemple. Pour pallier ce problème, on utilise la caméra ultra-rapide

Figure 3.7 – Exemple de reconstitution de vidéos via une caméra ultra rapide
avec la méthode du TRI

comme un TRI en décalant temporellement le déclenchement de la caméra. De
cette manière, on peut obtenir une résolution temporelle de 500 ns en décalant
11 fois la séquence d’acquisition. On commence par enregistrer une vidéo à T0,
puis une seconde à T0 + 0.5µs et on répète l’opération jusqu’à T0 + 5µs (fig.3.7a).
Puis, via une routine sous imageJ 2, on combine chaque séquence pour obtenir une
dynamique résolue à 500 ns (fig.3.7).

2. Logiciel de traitement d’image, disponible en téléchargement à l’adresse suivante :
https ://imagej.nih.gov/ij/download.html
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3.3 Les montages d’expériences
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Figure 3.8 – Schéma basique des zones d’intérêt (a et c) pour observer une bulle
(b) pour observer un jet sur une lame de verre

Outre la bioimprimante développée par Poietis, quatre bancs d’essais ont été
mis en place afin de mener à bien ces travaux de recherche. Au sein de Poietis,
un banc d’essai y a été dédié où trois types de lasers industriels se sont succédés
avec deux outils de focalisation. Quant aux bancs d’essais du CELIA, trois sources
ont été testées pour trois longueurs d’onde différentes. Quel que soit le banc et
l’endroit, on peut dissocier les études en deux parties. Dans un premier temps,
l’étude de la dynamique de bulle se réalise dans une cuve. Le faisceau laser est
focalisé directement dans une cuve (transparente) remplie du liquide à étudier
(fig.3.8a). On observe alors par transparence, la dynamique de la bulle à l’aide
d’un système d’imagerie préalablement expliqué. La cuve ainsi que le système
d’imagerie sont positionnés sur des platines de translation (3 axes par élément).
Pour l’étude des jets, le même dispositif peut être utilisé, en ajustant la hauteur des
caméras en dehors de la cuve, ou en utilisant une lame de verre à travers laquelle
passe le laser (fig.3.8b). Dans le cas des lames, on focalise le faisceau à travers en
attaquant par l’interface air-verre. Le liquide est préalablement étalé sur la lame à
l’aide d’une pipette de précision (type pipetman) de 20µL. Les lames mesurent 15
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mm de diamètre pour une épaisseur de 700µm et sont positionnées sur un support
adéquat pouvant les recueillir sans bouger.

3.3.1 Le banc R&D Poietis
Le principe du banc d’essai R&D de Poietis se base sur celui de la chaîne dans

la bioimprimante NGB 17.03 expliquée dans le paragraphe « Bioimprimante ».
Le schéma complet du montage est exposé en figure 3.10. On peut le résumer en
quatre grandes sections : le laser, la mise en forme du faisceau, la focalisation et
la zone d’impression. La partie mise en forme du faisceau comprend la gestion de
l’énergie (association d’une lame demi onde et d’un cube de polarisation) et d’un
confocal pour agrandir le faisceau. Trois lasers se sont succédés : un SATSUMA c©
d’Amplitude Systèmes, un SIRIUS c© de Spark Lasers et un laser YLPP c© d’IPG
Laser GmbH. A chaque laser ses spécificités comme le résume le tableau ci-dessous.

Satsuma Spark YLPP Unité
Longueur d’onde 1030 1064 1064 [nm]

Cadence 200 40 30 [kHz]
Puissance moyenne 5 5 30 [W]

Energie 25 120 1000 [µJ ]
Taille de faisceau 2 1 8 [mm]
Durée d’impulsion 350 fs - 10 ps 8 ps 150 ps - 3 ns –

Pour chaque laser, un système de grandissement différent doit être installé
pour ajuster la taille du faisceau en entrée de scanner et de la pupille d’entrée
de l’objectif de focalisation. Pour rappel, un confocal est une association de deux
lentilles convergentes et un afocal d’une divergente avec une convergente. On place
la seconde lentille de manière à confondre son plan objet au plan image de la
première lentille. D’un faisceau parallèle en entrée sort un faisceau parallèle en
sortie mais agrandi. Le rapport des focales donne le grandissement du système.

Les optiques de focalisation sont de deux types : un objectif télécentrique type
F-Thêta d’ouverture numérique 0.12 et un objectif de microscope d’ouverture 0.25.
L’intérêt d’utiliser une lentille télécentrique F-Thêta est de pouvoir focaliser un
faisceau à différentes positions. Sur un champ donné, il convertit un faisceau ayant
subi un angle, en un décalage (x, y), tout en le focalisant sur un même plan focal
(fig.3.9a). Le défaut de ces objectifs est la faible ouverture numérique qu’ils pro-
posent et le compromis avec le champ d’impression. Plus le champ sera grand, plus
l’ouverture diminuera, et inversement. Pour tester des ouvertures plus fortes, il faut
utiliser des objectifs de focalisation laser (fig.3.9b). Ils ressemblent à ceux utilisés
en microscopie mais sont adaptés à la longueur d’onde d’utilisation et supportent
les fluences laser sans risque d’endommagement. Les seuls inconvénients qu’on leur
trouve, sont l’impossibilité de scanner la cible et d’avoir des courtes focales. Plus
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Figure 3.9 – Schéma basique d’objectif télécentrique type F-Thêta (a) et laser
(b)

l’ouverture numérique est grande, plus la focale diminue, ce qui peut très rapide-
ment amener une nouvelle contrainte au banc d’essai comme la proximité entre le
support de la lame et l’objectif.
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3.3.2 Les chaînes lasers du CELIA
Chaîne à 1030 nm : Solstice

La chaîne est basée sur une amplification d’impulsion comprimée (FCPA «Fiber
Chirped Pulse Amplification ») dotée d’une fibre microstructurée dopée à l’ytter-
bium, délivrant des impulsions jusqu’à 500µJ à 100kHz. Le spectre est centré à
1032nm avec une bande spectrale de 6nm. La qualité du faisceau est quantifiée via
le M2 mesuré à 1.4. Pour gérer l’énergie, on associe une lame demi onde et cube
polariseur.

La longueur de l’impulsion peut être variée en translatant deux réseaux du
compresseur FCPA, jusqu’à 30ps. Puis, à l’aide d’une ligne à dispersion, on ajuste
finement cette durée d’impulsion de 400 fs à 400 ps. La ligne à dispersion est cali-
brée en mesurant les impulsions par autocorrélation à l’aide d’un autocorrélateur
de génération de second harmonique (PulseCheck c© de APE). Dans le cadre de la
thèse, seulement 400 fs et 10 ps ont été testées sur ce banc.

Afin de réduire la cadence initiale de 100kHz, le faisceau est envoyé à travers
une cellule de pockels contenant un cristal de KDP 3, que l’on impose à 1Hz. Le
fonctionnement d’une cellule de pockels peut être expliqué en quelques mots : elle
contient un cristal biréfringent variable en fonction de l’intensité électrique appli-
quée et modifie ainsi la polarisation du faisceau. Une fois associée à un polariseur,
elle permet de laisser passer ou non le faisceau à des cadences très rapides (jusqu’à
la nanoseconde) et gérer ainsi la fréquence d’un faisceau laser qui le traverse.

Le faisceau est ensuite focalisé à l’aide d’un objectif ouvert à 0.25 dans une
cuve ou sur des lames de verre de 15 mm de diamètre.

Ce banc d’expérience a été monté dans un premier temps avant le début de
la thèse, dans le cadre d’une collaboration entre le CELIA et l’INSERM[39], puis
réutilisé et adapté dans le cadre d’une nouvelle collaboration entre Poietis, le CE-
LIA, le LOMA et BioTis dans le but d’étudier la dynamique des jets et des bulles
à l’aide d’une caméra ultra-rapide. On retrouve alors cet élément comme seul outil
de visualisation de jets et de bulles. Une LED émettant dans le visible éclaire en
continu la scène, dont l’ombre est capturée par la caméra. L’ensemble est syn-
chronisé à l’aide d’un générateur de retard (20 voies), ISEO c© configurable et
synchronisé à une horloge de 77 MHz.

3. KH2PO4 : Phosphate de monopotassium
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Chaîne à 1300 et 2000 nm : Aurore
La chaîne Aurore du CELIA se base sur un laser Ti :Sa émettant à 800 nm, 20
W à 1 kHz pour une durée de 400 ps est compressé pour atteindre 25 fs de durée
d’impulsion. Injecté dans un amplificateur paramétrique de type TOPAS, il en sort
un signal à 60 fs (mesuré via un autocorrelateur), centré à 2000 nm et un « idler »
à 1300 nm.

Brièvement, l’amplificateur paramétrique est basé sur le principe d’optique
non-linéaire. Un photon incident du signal entrant passe à travers un cristal non-
linéaire et en sort divisé en deux photons de faible énergie. La température et les
angles entre le faisceau et le cristal impactent directement les longueurs d’onde
du signal et de l’idler. Grâce à ce système, on peut sonder des longueurs d’onde
de 1200 à 1400 nm ainsi que de 1700 nm à 2400 nm. Une fois la longueur d’onde
sélectionnée, le système ressemble fortement au précédent.

L’ensemble des optiques et des traitements sont adaptés pour travailler à 2000
nm puis à 1300 nm. Des traitements Or sont utilisés pour les miroirs, et des lentilles
de CaF2

4 pour la focalisation. Une lame demi-onde et un cube de polarisation
adapté à chaque longueur d’onde sont utilisés pour gérer l’énergie du système. Sur
échantillon, l’énergie disponible atteint 100µJ . Une cellule de pockels en RTP 5 et
un polariseur à grille permettent à nouveau de gérer la fréquence des impulsions
(fixée à 1 Hz), puis le faisceau est filtré spatialement à l’aide d’un iris. On focalise
ensuite le faisceau dans une cuve à l’aide d’une lentille de focale 20 mm dont
l’ouverture numérique est d’environ 0,10. La taille du faisceau est mesurée à 17µm
pour un M2 de 1.5 au plan focal.

Non transparent à ces longueurs d’onde, la cuve absorbe le faisceau c’est la
raison pour laquelle on focalise le faisceau à travers l’interface air-liquide. Une
deuxième configuration a aussi été testée, en focalisant le faisceau à travers une
lame de CaF2 sur laquelle on étale le liquide étudié. On utilise alors le TRI pour
observer la dynamique des bulles et des jets, le tout synchronisé par un générateur
ISEO master-clock, déclenché sur un signal de référence de la chaîne.

4. Fluorure de calcium
5. RbTiOPO4 : Rubidium Titanyle Phosphate
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Chaîne à 515 nm : BlastBeat
Pour ce dernier montage, la chaîne Blast Beat du CELIA est utilisée. A partir d’un
laser fibré commercial à base d’Ytterbium (de la société Amplitude Systèmes), des
impulsions de 150fs à 1030nm à une cadence de 166kHz passent à travers un cristal
doubleur de fréquence de BBO 6 permettant de convertir ces impulsions à 515nm.
La puissance disponible à ce niveau est de 20W avec une durée d’impulsion mesurée
par autocorrélation à 150fs.

Le faisceau est acheminé à l’aide de miroirs jusqu’à une lame demi onde et un
TFP « Thin Film Polarizer » afin de gérer la puissance délivrée sur le reste du
système. Puis une cellule de pockels en KDP 7 ainsi qu’un autre polariseur à film
mince gère la fréquence du signal fixé à 1Hz.

On focalise le faisceau dans une cuve via une lentille de 20 mm. Le faisceau
au plan focal est mesuré à 11µm pour un M2 de 1.7. Une photodiode est installée
en-dessous de la cuve dans le but de capturer le signal résiduel du laser. Le tout
est, une nouvelle fois, synchronisé à l’aide d’une d’un générateur ISEO sur lequel
on gère les délais entre chaque élément.

6. Bêta-borate de baryum
7. KH2PO4 : Phosphate de monopotassium
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3.4 Culture biologique et encres

Ker.

Fibro.

Figure 3.14 – Schéma basique d’une méthode de séparation de cellules d’explants

Les cultures de cellules sont obtenues à partir d’explants de peaux humaines
issus de chirurgie plastique (plastie abdominale, mammoplastie ou prépuce), après
consentement éclairé du donneur. Les explants sont dégraissés puis découpés en
morceaux d’une dizaine de mm3 puis trempés dans une solution de Trypsine mé-
langé à de l’EDTA (Éthylènediaminetétraacétique), mélange qui a pour rôle de
couper les liaisons entre les cellules. Les différents types cellulaires sont séparés
donnant d’un côté des fibroblastes et de l’autre des kératinocytes. Ces cellules
sont ensuite filtrées puis mises en culture pour amplification. Dans les milieux de
culture, on rencontre souvent les éléments suivants : le DMEM (Dulbecco’s Modi-
fied Eagle’s Medium) qui est un milieu de culture cellulaire nécessaire au maintien
et à la prolifération des cellules, le SVF (Sérum de Veau Ftal) qui est un réactif
d’origine animal qui apporte des nutriments et facteurs de croissance essentiels
aux cellules, ainsi que du rouge de phénol pour vérifier à l’oeil les éventuelles
contaminations et changements de pH et enfin de la normocine, un antibiotique
(antifongique et antibactérien). Pour assurer le bon développement des cellules,
les milieux sont changés tous les deux jours et les flasques sont nettoyées avec du
PBS (Phosphate-buffered saline) par la même occasion.

3.4.1 Culture primaire de fibroblastes
Les fibroblastes sont les cellules principales du derme (de la peau). Leur fonc-

tion principale est la synthèse de collagène, de l’élastine et des glycoprotéines de
structure. Les fibroblastes sont capables de produire mais aussi de dégrader le col-
lagène et la matrice extracellulaire avec laquelle ils interagissent par des récepteurs
membranaires de type intégrine. Ils sécrètent donc aussi des collagénases et des
protéases. Leur activité est intense au cours des phénomènes de cicatrisation ; ils
participent également à la défense anti-infectieuse et antivirale de la peau. Les
fibroblastes sont des cellules adhérentes qui, en culture, montrent une morphologie
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Figure 3.15 – Observation d’une culture de fibroblates

caractéristique en fuseau allongé (fig.3.15). Leur milieu de culture de prédilection
est un milieu composé de DMEM, de SVF et de normocine. Lorsque la confluence
de la flasque (le rapport entre l’espace occupé par les cellules et la surface totale
de la flasque) avoisine les 90-100%, les cellules doivent être « passées » à l’aide
d’un mélange Trypsine-EDTA pendant 2 à 3 minutes. Le nombre de passages est
limité à 10 et la densité d’ensemencement des fibroblastes est de 3000 à 10 000
cellules/cm2 selon les besoins.

3.4.2 Culture primaire de kératinocytes

Figure 3.16 – Observation de kératinocytes en culture. Les flèches indiquent les
cellules issues de la couche basale
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Les kératinocytes (fig.3.16) représentent 90 à 95 % des cellules de l’épiderme
(de la peau). Leur morphologie et leur rôle diffèrent en fonction de la zone de l’épi-
derme où ils sont localisés. Dans la couche basale, ils forment une assise de cellules
cubiques ou prismatiques et sont hautement prolifératifs. Ils sont liés à la jonction
dermo-épidermique par des hémidesmosomes. Dans la couche épineuse, ils sont
répartis en trois à cinq assises de cellules polyédriques à noyau arrondi et semblent
hérissés d’épines signalant la présence de desmosomes. Dans la couche granuleuse,
ils sont répartis en une à trois couches de cellules granuleuses aplaties contenant
des grains de kératohyaline et des granules lamellaires. Dans la couche cornée,
couche externe de l’épiderme, ils sont sous forme de grandes cellules polyédriques
plates complètement kératinisées, sans noyau, ni organite, ni kératohyaline : ce
sont les cornéocytes. Lors de la mise en culture des kératinocytes primaires à par-
tir de peau humaine, seules les petites cellules issues de la couche basale garderont
leur potentiel de prolifération. Leur milieu de culture utilisé est le CnT-Prime c©
de la société CELLnTEC, dont le composé exact est non divulgué mais adapté
à ce type cellulaire. Lorsque la confluence de la flasque avoisine les 70%, les cel-
lules doivent être « passées » à l’aide d’un mélange Trypsine-EDTA pendant 5
minutes. Le nombre de passages est limité à 4 et la densité d’ensemencement des
kératinocytes et 10 000 cellules/cm2.

3.4.3 Préparation des encres

Figure 3.17 – Méthode de préparation des encres cellulaires. (a) Cellules pas-
sées (b) post centrifugeuse (c) élimination du surnageant (d) suspension dans un
premier volume (e) encre cellulaire dans son volume final

Une fois les cellules à la bonne confluence (comme désigné précédemment),
elles sont passées à l’aide d’une solution de Trypsine-EDTA puis comptées avec
une cellule de Malassez. En fonction du nombre de cellules disponibles et de la
concentration désirée, on calcule le volume final de la solution par

Vf = Ncellules

Cf
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avec Vf le volume final, Ncellules le nombre de cellules comptées avec la cellule de
Malassez et Cf la concentration cellulaire finale. Le tube contenant les cellules, est
centrifugé (1500 rpm pendant 5 min) afin de d’isoler les cellules. Après avoir éliminé
le surnageant, on suspend de nouveau les cellules dans un volume V < Vf , que
l’on prélève afin d’en connaître le volume à ajouter pour terminer la préparation
de l’encre.

3.4.4 Test du « Live-Dead »

Figure 3.18 – Exemple de Live-Dead de fibroblastes 24h post impression (a)
Photo normale (b) Vivants (c) Morts

Le test du live-dead permet de contrôler le nombre de cellules vivantes post
impression. Le principe repose sur la fluorescence des cellules en fonction de leur
état. On mélange de l’ethidium et de la calcéine à du milieu cellulaire, que l’on
utilise comme bain pour les cellules imprimées. Après une quinzaine de minutes, on
les retire et les observe sous une lumière émettant à 488nm et 521nm. L’ethidium
pénètre dans la cellule lorsque la membrane est altérée (cellule morte), et lorsqu’il
s’attache à son ADN, il fluoresce dans le rouge (fig.3.18c). Quant à la calcéine, elle
est acceptée par la membrane cellulaire et y pénètre. Lorsque la cellule est vivante,
les enzymes actives à l’intérieur coupent une liaison de calcéine qui fluoresce dans
le vert (fig.3.18b). Sur six zones différentes de l’impression, on compte le nombre de
cellules vivantes et le nombre de cellules mortes, que l’on compare à un échantillon
témoin. De cette manière, on obtient le pourcentage de survie des cellules. Par
convention, des tests sont effectués à 6h, 24h et 48h post impression. A partir d’une
viabilité de 75%, on considère que le système est viable. Il faut noter qu’après un
test de viabilité, l’échantillon est mort et on ne peut pas le réutiliser.
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Deuxième partie

Génération et dynamique d’une
bulle induite par laser
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Chapitre 1

Générer une bulle dans un
liquide, par laser

1.1 L’interaction laser-matière
Lorsqu’un laser interagit avec la matière, les photons excitent les cortèges élec-

troniques des atomes et molécules qui le constituent. L’étude de cette interaction
connaît depuis le début des années 1990 un développement important, lié à l’émer-
gence de lasers impulsionnels de fortes puissances [44][45].

On retrouve parmi ces études, une branche appelée LIB « Laser-Induced Break-
down » traduit en français par « claquage induit par laser », définit par l’ionisation
partielle ou complète d’un solide, d’un gaz ou d’un liquide traduit par la formation
d’un plasma. Par définition le plasma est un quatrième état de la matière constitué
d’un mélange entre noyaux et électrons qu’on ne rencontre naturellement que dans
les étoiles et le milieu interstellaire.

L’eau, principal liquide constituant l’ensemble de notre étude, est une molécule
composée de deux atomes d’hydrogènes et d’un atome d’oxygène. Chaque atome
est constitué d’électrons situés sur différentes bandes orbitales et liés par une in-
teraction électromagnétique. Le noyau d’un atome possède une charge électrique
positive grâce aux protons qui le constitue, alors que les électrons ont une charge
négative. Cette opposition de charge implique alors une attirance naturelle entre
ces deux éléments, ce qui permet à l’atome dans un état fondamental, de ne pas
perdre ses électrons. Mais lors d’un claquage optique, si l’énergie d’un photon est
insuffisante pour arracher ces électrons du noyau, alors un autre processus physique
se met en place, qu’on appellera, processus non-linéaire.

Dans les liquides transparents, comme ceux que nous allons étudier, des pre-
miers modèles sont exposés par Kennedy [47] et Sacchi [48] permettant de mieux
comprendre les phénomènes physiques qui régissent la formation d’un plasma. Ces
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deux premiers modèles montrent une réelle avancée dans la compréhension de ces
phénomènes, et sont complétés depuis une dizaine d’année, par les travaux de
Vogel [49][50][51]. Ses travaux expérimentaux et les modèles qui en découlent se
basent sur une première approximation, celle d’un liquide considéré comme un ma-
tériau diélectrique. Pour mieux comprendre cette notion, un rappel est nécessaire
concernant les niveaux d’énergies d’un matériau.

1.1.1 Les niveaux d’énergies dans les matériaux
Dans un matériau, les niveaux d’énergies (ou orbitales moléculaires) occupés

par les électrons forment des bandes d’énergies continues, séparées par des bandes
d’énergies ne contenant aucune orbitale moléculaire (fig.1.1). La première bande

Métaux
Semi-

conducteurs
Diélectriques

BV

BC BC

BV

e- Bande interdite

Figure 1.1 – Schéma de structures électroniques pour les métaux, semi-
conducteurs et diélectriques

est appelée bande de valence (BV), elle est la plus remplie. La seconde, appelée
bande de conduction (BC), est la bande non remplie. Enfin, la bande sans orbitale,
est appelée bande interdite. Les électrons de la BV, sont dans des états localisés et
participent à la conduction électrique du matériau, alors que ceux délocalisés dans
la BC, participent à la conduction électronique. Les propriétés électriques et élec-
troniques dépendent donc de la répartition des bandes et de celle qui les séparent.
On peut sensiblement représenter les structures de trois façons : les métaux, les
semi-conducteurs et les diélectriques.

Dans le cas des métaux, la bande de valence et la bande de conduction sont
confondues, d’où le fait qu’ils soient d’excellents conducteurs.

Pour les semi-conducteurs, les bandes sont séparées par une bande interdite
très faible qui est facilement surpassable en injectant de l’énergie pour transférer
les électrons d’une bande à l’autre.

Enfin, les derniers qui retiendront notre attention dans le reste de la thèse sont
les diélectriques. La bande de valence et de conduction sont séparées par une large
bande interdite, difficilement surpassable à moins d’apporter beaucoup d’énergie
ou plusieurs grappes d’énergie.
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Mais cette représentation peut s’avérer parfois erronée dans le cas de matériaux
impurs. Ces impuretés engendrent des niveaux intermédiaires d’énergies dans la
bande interdite, réduisant ainsi le nombre de photons nécessaires pour ioniser
(fig.1.2).

Figure 1.2 – Schéma d’une structure électronique d’un diélectrique (a) parfait,
dont le nombre de transition est de 3 (b) présentant des impuretés.

1.1.2 Description qualitative du claquage optique dans l’eau
L’eau est un élément complexe, considéré comme diélectrique comme le suggère

Sacchi [48] et Vogel [50], dont la bande interdite s’élève entre 6.5eV et 9.5eV .
Contrairement aux gaz, où le claquage optique produit des électrons libres et des
ions, dans les liquides, la notion d’électron libre n’existe pas. On y retrouve aussi
bien des électrons qui restent accrochés à une molécule que des électrons « quasi-
libre », c’est-à-dire, possédant une énergie cinétique suffisamment grande pour
bouger dans le liquide sans être capturées par des puits de potentiels [47]. On
définit donc l’ionisation par la transition entre l’état lié des électrons à quasi-libre.

Etant donné la bande interdite de 6.5 − 9.5eV pour l’eau et les longueurs
d’onde qui vont être étudiées (2000 nm, 1300 nm, 1030 nm et 515 nm), les énergies
associées (de 0.7eV à 2.4eV ) sont insuffisantes pour franchir directement la bande
interdite. Pour exciter un électron jusqu’à la bande de conduction, deux processus
sont mis en avant, la photoionisation et l’ionisation par impact.

La photoionisation recense à ce jour deux processus, l’ionisation multiphoto-
nique (MPI «MultiPhoton Ionization ») et l’ionisation par voie tunnel [53]. Briève-
ment, la MPI est le fait de passer la barrière d’énergie via l’absorption de plusieurs
photons, et l’ionisation tunnel par la distorsion de cette barrière facilitant le pas-
sage d’un électron d’une bande à l’autre comme schématisé dans la figure 1.3. Pour
différencier un cas de l’autre, Keldysh introduit un paramètre, portant son propre
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Figure 1.3 – Schéma explicatif de l’ionisation tunnel et multiphotonique. Extrait
et traduit de [52]

nom [54]. On calcule ce paramètre par

γ = ω

√
2me∆
eE

Avec me la masse d’un électron, e sa charge, ∆ la valeur de la bande interdite, ω
la fréquence du champ électromagnétique, et E l’amplitude du champ électrique.
La figure 1.4 représente la probabilité d’ionisation en fonction du paramètre de
Keldysh γ, en utilisant le modèle proposé par Vogel [53], celui de Keldysh, ainsi
que la seule contribution de l’effet tunnel et MPI. On y observe alors une dominance
de l’effet tunnel pour γ � 1 et une MPI dominante pour γ � 1.

Comme illustré en figure 1.5, une fois l’électron amené dans cet état de quasi-
liberté par photoionisation, il peut absorber des photons dans un processus de non
résonance appelé « Bremsstrahlung inverse » lors de collisions avec des particules
lourdes (ions et noyau atomique)[55]. L’électron gagne alors en énergie cinétique
durant cette absorption et suite à des effets de Bremsstrahlung inverse répétés,
cette énergie devient suffisante pour produire un nouvel électron quasi-libre lors
d’une ionisation par impact [56].

Pour pouvoir réaliser une ionisation par impact, l’énergie apportée doit être
supérieure à celle nécessaire pour surpasser la bande interdite. D’après la littérature
et notamment celle de Kaiser [56], on suppose que pour l’eau, l’énergie cinétique
critique que l’électron doit accumulée pour une ionisation par impact est de l’ordre
de Ecrit = 1.5∆.

Une fois cette ionisation réalisée, deux électrons sont disponibles dans la bande
de conduction et peuvent gagner, de nouveau, en énergie cinétique par effet de
Bremsstrahlung inverse. La combinaison de ces deux effets s’accumulent en une
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Figure 1.4 – Probabilité d’ionisation à λ = 780 nm, en fonction du paramètre de
Keldysh pour différents modèles. Extrait de [50]

avalanche, augmentant le nombre d’électron quasi-libre dans la bande de conduc-
tion. On appellera ce processus « ionisation en cascade ». Cette cascade peut être
ralentie voire arrêtée par différentes pertes. Ce pour quoi, une quantité suffisante
d’énergie doit être apportée pour surpasser ces pertes. L’énergie générée via l’effet
de Bremsstrahlung inverse doit être supérieure aux pertes d’énergies durant des
collisions inélastiques ainsi qu’aux pertes liées aux recombinaisons électron-trou et
aux diffusions en dehors de la zone d’intérêt.

L’augmentation du nombre d’électron quasi-libre, appelé plus simplement den-
sité d’électron ρe, atteint une valeur critique de 1020cm−3, critère de formation
d’un plasma dans l’eau. La figure 1.6 représente l’évolution de la densité d’élec-
tron quasi-libre selon le modèle de Vogel [50] pour deux durées d’impulsions, 6ns
et 100fs, et à deux longueurs d’onde différentes, respectivement 1064nm et 800nm.
La figure a été normalisée en abscisse à la durée d’impulsion pour faciliter la vi-
sualisation, ainsi qu’à l’intensité seuil correspondant à une densité d’électron de
1020cm−3. La courbe en pointillée représente la contribution de la photoionisation.

A première vue, la dynamique de formation du plasma est différente entre le ré-
gime nanoseconde et le régime femtoseconde. En nanoseconde, très peu d’électrons
sont formés en dessous de l’intensité seuil (fig.1.6c) car insuffisants pour générer
des électrons quasi-libre par photoionisation. Mais une fois atteint, la quantité
augmente drastiquement (fig.1.6a) grâce à une ionisation en cascade. La plage de
valeurs de génération de plasma est alors très mince en nanoseconde.
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Figure 1.5 – Représentation schématique du processus de photoionisation, d’effet
Bremsstrahlung inverse et d’avalanche pour la formation d’un plasma. Extrait de
[50]

En régime femtoseconde, la figure 1.6b-d montre une réelle dépendance du
processus de photoionisation, comparé au régime nanoseconde. Les intensités mises
en jeux en femtoseconde sont plus élevées, d’où l’apport d’électrons quasi-libre
initiateurs d’une avalanche avant même avoir atteint l’intensité seuil. De même,
comme le montre la figure 1.6b, dans le régime femtoseconde, il y a continuellement
un apport d’électrons initiateurs, permettant de commencer une avalanche même
en dessous des seuils.

A ce stade, la différence entre ces deux régimes impulsionnels montre une dé-
pendance des seuils de génération de plasma (ou d’une densité critique d’électron
quasi-libre) en fonction de la durée d’impulsion. Toujours en discutant des travaux
et des modèles de Vogel [53], la figure représente la variation du seuil de densité cri-
tique d’électron en fonction de la durée d’impulsion à différentes longueurs d’onde.
Comme le montre la figure 1.7, extrait des mêmes travaux de Vogel, pour une du-
rée d’impulsion τ < 10ps, les seuils sont fortements dépendants de l’intensité, mais
non de la fluence (énergie par unité de surface), en contraste avec les impulsions
plus longues.
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Figure 1.6 – (a-b) Evolution de la densité d’électron quasi-libre durant la durée
d’impulsion du laser, à 6ns 1064nm et 100fs 800 nm. (c-d) Maximum de densité
d’électron atteint pour une intensité donnée. Les courbes en pointillées représentent
la contribution de la photoionisation. Extrait de [50]

Figure 1.7 – Seuil de densité critique d’électrons en fonction de la durée d’impul-
sion pour différentes longueurs d’onde (a) pour des intensités seuils (b) pour des
fluences seuils. Extrait de [50]
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1.2 Seuils de génération des bulles
Rapidement après les premières recherches sur l’interaction laser-matière dans

les solides et les gaz, le début des études en milieu aqueux a commencé dans les
années 1960 [57] [58] [59] [60] [61]. Ces différentes expériences mettent en lumière
la formation d’un plasma lorsqu’un faisceau laser impulsionnel est focalisé directe-
ment dans un liquide. De ce plasma, divers phénomènes physiques ont été observés,
comme l’émission d’une lumière blanche, un claquement audible, la propagation
d’onde de choc ou encore la formation de bulle. Chaque domaine a pu être inves-
tigué en profondeur, comme le résume Lauterborn et Vogel [62] mais souvent avec
des caractéristiques expérimentales et des applications différentes.

Dans le cadre de la thèse, on s’intéresse exclusivement à la génération de bulle
induite par laser pour comprendre les mécanismes qui régissent l’interaction entre
le liquide et le laser tout en confrontant les résultats expérimentaux au modèle
introduit précédemment de Vogel [53].

En définissant le seuil de génération de bulle comme étant la plus petite valeur
en intensité pour laquelle une bulle est formée et observable avec le système du
TRI 1 (à savoir une bulle de 5µm de diamètre), on s’intéresse aux intensités et
fluences seuils de formations des bulles en fonction de différents paramètres lasers.

Pour rappel, l’intensité est le rapport de la puissance crête sur la surface consi-
dérée. On la définit selon la formule suivante,

I(W/cm2) = Pcrete
S

= E/τ

S

Avec E l’énergie appliquée, τ la durée d’impulsion et S la surface du faisceau.
La fluence est par définition l’énergie par unité de surface qu’on retrouve sous

la forme

F (J/cm2) = E

S

La taille du faisceau au plan focal est en général mesurée et on rappelle que
dans le cas d’un faisceau gaussien, la surface considérée dans la formule de la
fluence est donnée par la relation

S = πD2

2
avec D le diamètre du faisceau mesuré.

1. Time Resolved Imaging, expliqué en introduction
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1.2.1 Impact de la durée d’impulsion

Satsuma
1030 nm

350 fs-10ps
5 W – 25 µJ

ON = 0.12

Objectif

 

TRI

∅  ~10 µm

Illuminateur

IPG
1064 nm
1-3-5ns

30 W – 1 mJ

ON = 0.12

 

TRI

∅~10 µm

a) b)

Support cuve
Cuve 

Figure 1.8 – Schéma du système de génération de bulle induit par laser dans une
cuve remplie d’eau. Deux lasers sont utilisés, d’abord un Satsuma allant de 350 fs
à 10 ps, puis un IPG de 150 ps à 5 ns.

Afin d’étudier l’impact de la durée d’impulsion, les seuils de génération de bulle
sont mesurés en focalisant un faisceau laser issu, dans un premier temps d’un laser
Satsuma puis d’un IPG (fig.1.8). L’objectif de focalisation utilisé est un objectif
télécentrique dont l’ouverture numérique est calculée à 0.12. La taille du faisceau
en entrée d’objectif est de 10mm, et celui au plan focal est estimée à 10µm. Le
faisceau est focalisé dans une cuve en verre de 10x45 mm, pour une épaisseur de
verre de 1.7mm. La cuve est considérée comme transparente aux longueurs d’onde
utilisées (1030 et 1064 nm). Le seuil de génération de bulle est observé à l’aide du
TRI en diminuant progressivement l’énergie du laser.

La figure 1.9 montre la dépendance en intensité du seuil de génération de bulle.
On y observe dans un premier temps une intensité seuil qui décroît avec la durée
d’impulsion et une fluence seuil qui augmente aussi avec la durée d’impulsion. Deux
régimes se dessinent, celui inférieur à 10 ps et celui supérieur à 10 ps. Les barres
d’erreurs sont issues des incertitudes de mesures sur la durée d’impulsion, estimée
à 10%, de la définition de l’énergie seuil, qui fluctue selon le régime impulsionnel
et du diamètre du faisceau au plan focal.

Au-dessus de 10 ps, l’intensité seuil suit une loi de la forme I = τ−0.2 et une
loi en fluence de la forme F = τ 0.7. On remarque que pour ce régime, le seuil est
faiblement dépendant de l’intensité, et au contraire, fortement dépendant de la
fluence. D’après le travaux de Vogel [49], Docchio [63] ainsi que ceux de Zysset
[64], on retrouve la même dépendance sous la formule générique I ∝ τn avec
0.6 < n < 0.7. Dans l’étude de l’interaction laser-matière, il est connu que les
seuils de dommages dans les solides, en régime nanoseconde suivent la même loi
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Figure 1.9 – Variation de l’intensité seuil (a) et de la fluence seuil (b) à différentes
durée d’impulsion à 1030 nm pour des ouvertures numériques de 0.12

mais pour n=0.5, comme démontré par Koechner, [65] et plus récemment par
Wood [66]. L’analogie est intéressante, car elle permet de confirmer l’importance
du phénomène d’ionisation en cascade dans ce régime impulsionnel, mais elle met
aussi en évidence une différence. Celle-ci peut être expliquée par les travaux de
Van Stryland [67], qui montre une différence entre les seuils obtenus pour de grand
volume focal (n = 0.5) et de plus petit volume (n = 0.6 − 0.7). Il explique cette
différence par une probabilité plus importante de trouver des impuretés dans le
cas de grand volume focal, aidant ainsi plus facilement l’ionisation en cascade qui
nécessite des électrons libre pour s’enclencher. Les impuretés jouent donc un rôle
essentiel dans l’initiation de la cascade. Dans le cas de l’eau, tout porte à croire
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que si la fluence nécessaire pour générer un plasma est supérieure aux cas des
solides, ceci met en évidence la nécessité de générer des électrons libres par un
effet d’ionisation multiphotonique afin d’enclencher par la suite une cascade [50].

Comme montré par la figure 1.9, en dessous de 10 ps, l’intensité suit une loi de
la forme I = 1√

τ
et la fluence suit une loi de la forme F =

√
τ . Contrairement au

régime précédent, l’intensité joue un rôle plus important sur le seuil de génération
de bulle. Quant à la fluence, son impact est moins important que pour le régime
> 10ps mais joue tout de même un rôle. En théorie, dans le cas d’impulsions très
courtes, la photoionisation prend de plus en plus le pas sur l’avalanche pour pro-
duire une densité suffisante d’électron libre [50] et la fluence ne devrait avoir aucun
impact. En reprenant le cas des matériaux transparents, la littérature indique que
dans le cas d’ionisation multiphotonique, le seuil en fluence suit une loi de la forme
F ∝ eτ [66], mettant ainsi en avant la faible intervention de l’énergie sur ces seuils.
Pour expliquer cette différence, entre notre cas et celui des modèles pour les ma-
tériaux transparents, Lenzner [68] montre que pour un matériau dont la bande
interdite est de 9eV , les seuils d’ionisations, pour des durées τ < 100fs, sont ex-
clusivement dépendant de la MPI, affirmation confirmée par les travaux de Stuart
[69]. De plus, Du [70] montre que dans le cas de la Silice, pour des impulsions en
dessous du régime picoseconde, la MPI favorise la génération d’électron libre avant
que l’ionisation en cascade augmente la densité d’électron. Avec ces arguments, on
comprend alors que pour l’eau et des impulsions courtes 300fs < τ < 10ps, la
MPI favorise grandement à la génération d’une bulle, mais a tout de même besoin
d’enclencher une ionisation par avalanche, d’où la compensation avec l’énergie.

Confrontons maintenant grâce à la figure 1.10 les données expérimentales de la
figure 1.9 au modèle de Vogel exposé plus tôt en figure 1.7. On note quelques simi-
larités, à savoir le changement de comportement à 10ps, ainsi qu’une dépendance
plus importante en intensité pour des durées d’impulsions courtes (< 10ps), et une
fluence seuil qui augmente avec la durée. Néanmoins, dans le régime < 10ps, les
seuils expérimentaux sont supérieurs par rapport au modèle de Vogel, et inférieurs
dans le régime nanoseconde.

De plus, ces données s’accordent aussi avec les tendances d’autres chercheurs,
comme montré en figure 1.11 [49] [64] [71] [72] [73] [63] [74] [75] [76] [77] [78].

Dans le régime nanoseconde, quelques différences sont notables entre tous ces
résultats, avec une différence pouvant parfois atteindre un facteur 10. Cette diffé-
rence montre bien qu’il est difficile, dans les milieux aqueux, de s’accorder sur une
méthode, une définition et un calcul précis des seuils d’ionisation. Certains s’ac-
cordent sur la notion de génération d’un plasma pour définir le seuil d’ionisation
quand d’autres préfèrent parler de bulle. Encore, expérimentalement, il a été noté
que dans le régime nanoseconde, la définition du seuil est plus compliquée car le
processus de génération de bulle est très instable.
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Figure 1.10 – Variation de l’intensité seuil (a) et de la fluence seuil (b) en com-
paraison au modèle numérique de Vogel [50]

Pour harmoniser les résultats de l’ensemble de la communauté, Vogel [50] pré-
conise d’utiliser un faisceau de haute qualité, de mesurer la taille du faisceau
focalisé et d’utiliser cette valeur pour calculer le seuil d’intensité et non pas la
taille du faisceau théorique. L’ouverture numérique du système fait alors débat,
car plus l’objectif utilisé est peu ouvert, plus le faisceau est sujet à des effets
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Figure 1.11 – Comparaison entre les intensités seuils de formations de bulle me-
surées durant la thèse avec les données d’autres chercheurs

d’auto-focalisation. Pour éviter ces effets, des ouvertures plus grandes (ON > 0.65)
doivent être utilisés comme le préconise Vogel [50] avec l’utilisation d’objectifs à
immersion. Cependant, dans notre cas, aucun effet d’auto-focalisation n’a été ob-
servé. Mais si ça avait été le cas, les effets d’une auto-focalisation auraient pour
conséquence une diminution de la taille du faisceau au plan focal et donc une
sous-estimation des seuils mesurés. Etant donné la concordance des résultats avec
la communauté ainsi que le modèle de Vogel, nous pouvons affirmer que pour une
ouverture numérique de 0.12, il n’existe pas d’effet d’auto-focalisation et que nos
données sont exploitables.
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1.2.2 Variation de la longueur d’onde
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Figure 1.12 – Courbe d’absorption de l’eau en fonction de la longueur d’onde. En
pointillé, les longueurs d’onde testées grâce aux différents montages expérimentaux.
Les données sont extraites de [79] et [80]

Lorsque l’on s’intéresse à l’étude en longueur d’onde, la première notion qui
nous vient à l’esprit est celle des seuils d’absorption à un photon, que l’on retrouve
le plus souvent sous la forme de « spectre d’absorption ». Concernant l’eau, on peut
retrouver grâce à littérature [79] [80] le spectre affiché en figure 1.12. On remarque
que pour les longueurs d’onde que nous allons utiliser, le coefficient d’absorption
de l’eau augmente d’un facteur 1000 entre 515 nm et 1030 nm, puis d’un facteur
100 entre 1030 nm et 2000 nm. A ce stade, nous ne pouvons savoir quel est l’impact
de ces facteurs d’absorption sur nos seuils de formation de bulle, ce pourquoi nous
réalisons trois campagnes d’expériences pour l’étudier.

La première est réalisée sur la chaîne à 515nm BlastBeat du CELIA, décrit
dans la partie « Introduction » de la thèse et illustré en figure 1.13a. Un faisceau
délivrant des impulsions de 150fs est focalisé dans une cuve de verre à l’aide d’une
lentille de focale 20mm en passant par l’interface air-liquide. Cette disposition est
différente de celle présentée précédemment, car à cette longueur d’onde, le verre
de la cuve absorbe l’énergie du laser. La taille du faisceau focalisé est mesurée à
20µm de diamètre.

La seconde est réalisée sur la chaîne 1300-2000 nm Aurore du CELIA, illustré en
figure 1.13b. Un faisceau à 1300nm et autour de 2000nm délivrant des impulsions
de 60fs est focalisé par une lentille de 20mm, directement dans une cuve via
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Figure 1.13 – Schéma simplifié de l’étude en longueur d’onde des seuils de géné-
ration de bulle (a) à 515 nm (b) à 1300 et autour de 2000 nm (c) à 1030 nm

l’interface air-liquide, pour les mêmes raisons qu’à 515nm. Le diamètre du faisceau
est mesuré à 17µm.

La dernière campagne est réalisée sur le banc R&D de Poietis, avec le laser
Satsuma d’Amplitude Systèmes émettant à 1030nm, illustré en figure 1.13c. Des
impulsions de 350fs sont focalisées à l’aide d’un objectif télécentrique de type
F-Thêta dont l’ouverture numérique est de 0.12 dans une cuve remplie d’eau, à
travers l’interface air-verre. Le diamètre du faisceau est estimé à 10µm.

Pour ces trois systèmes, la détermination du seuil de génération de bulle est
identique à la précédente, c’est-à-dire l’apparition d’une bulle (à partir de 1µm de
diamètre) observé à l’oeil à l’aide du TRI, dont la résolution est de 0.7px/µm.

Les résultats exposés en figure 1.14 montrent la variation de l’intensité seuil
en fonction de la longueur d’onde dans le régime femtoseconde. Comme toutes les
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Figure 1.14 – Variation de l’intensité seuil en fonction de la longueur d’onde avec
en étiquette le paramètre de Keldysh associé pour une bande interdite de 9.5 eV

valeurs ne sont pas à la même durée, on ajuste le seuil via les valeurs trouvées
précédemment. Le paramètre de Keldysh a aussi été noté pour chaque valeur de
seuil sur le graphique en tant qu’étiquette de donnée. Les barres d’erreurs sont
obtenues par l’incertitude de mesure de l’énergie seuil, l’incertitude de mesure des
durées d’impulsions et les incertitudes du diamètre du faisceau focalisé.

La figure fig. 1.14 montre une dépendance en exp(2λ). Plus la longueur d’onde
augmente, plus il devient difficile pour l’ionisation multiphotonique d’être efficace,
car l’énergie du photon diminue avec la longueur d’onde qui augmente. De fait, la
quantité de photons requise pour une MPI augmente elle aussi avec la longueur
d’onde. La figure 1.14 nous renseigne aussi sur le paramètre de Keldysh, qui di-
minue lorsque la longueur d’onde augmente, ce qui conforte le fait que c’est l’effet
tunnel qui domine lorsque la longueur d’onde dépasse les 1030nm.

Aujourd’hui, il est encore difficile d’identifier précisément et d’être certain des
phénomènes physiques responsables de cette augmentation du seuil en fonction de
la longueur d’onde puisque lorsque l’effet tunnel domine les effets de photoioni-
sation, la longueur d’onde ne devrait avoir aucun effet sur les seuils, et d’après
les travaux de Linz [51] le modèle développé prédit une décroissance de l’intensité
seuil en fonction de la longueur d’onde, comme le montre la figure 1.15.

Ce modèle peut être remis en question par le simple fait qu’il n’a expérimen-
talement pas été prouvé que cette décroissance soit réelle. En effet, dans la même
revue, les seuils de formation de bulles ont été mesurés entre 355nm et 1085nm et
ont effectivement montré une légère décroissance de 20%. Il est donc intéressant de
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Figure 1.15 – Dépendance du seuil d’ionisation en fonction de la longueur d’onde.
Les points noirs sont une moyenne expérimentale des données récoltées et les deux
courbes sont un fit au modèle développé. Figure directement extraite de [51]

noter que pour compléter ce modèle, des expériences autour des mêmes longueurs
d’onde que nous exposons seraient utile.

Cependant, toujours en comparaison avec le modèle de Linz ainsi que ses in-
terprétations, il décrit une décroissance en intensité seuil dû à une ionisation par
avalanche de plus en plus dominante et efficace sur la MPI. Nous ne pouvons
contredire cette interprétation au vu des résultats de la figure 1.14 car l’énergie
apportée pour compenser la chute de l’efficacité de la MPI serait en lien avec une
ionisation par avalanche qui prendrait le dessus.

Quelques pistes et interrogations sont alors nécessaires pour identifier la dif-
férence entre les prédictions du modèle et notre étude expérimentale. A 2000nm,
au vu de la courbe d’absorption de l’eau exposée en figure 1.12, un phénomène
d’absorption à un photon existe. Comme les seuils d’ionisation augmentent avec la
longueur d’onde, on traduirait alors cet effet comme étant un frein à la création du
plasma. L’énergie déposée par le laser est en partie utilisée pour ce type d’absorp-
tion, d’où la nécessité d’en apporter beaucoup plus pour ioniser. Une deuxième
hypothèse provient d’une publication de Lai et Chien-Jen dans le domaine de la
génération d’harmonique [81]. Ils expliquent la chute de l’efficacité de leur proces-
sus de HHG (High Harmonic Generation) en fonction de la longueur d’onde par
la défocalisation du faisceau induit par la création d’un plasma. Cette défocalisa-
tion s’intensifie autour de 2000nm. On pourrait alors aussi expliquer la variation
de l’intensité seuil par cette défocalisation car si le faisceau défocalise, il faut de
fortes intensités pour compenser les pertes.

Etant donné la nouveauté de cette expérience sur le sujet, il est totalement
compréhensible qu’un modèle ne colle pas parfaitement aux données expérimen-
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tales et que la compréhension des phénomènes soit encore floue. Pour preuve, la
simple modélisation de l’eau comme un matériau diélectrique peut faire débat,
puisque les premiers travaux de Sacchi [48] et Vogel [50] montraient une bande
interdite de 6.5eV , tandis que les travaux de Linz [51][82] en s’appuyant sur ceux
de Elles [83] et Sander [84], utilisent une bande interdite de 9.5eV .

L’étude de la génération de bulle dans un liquide semi-infini met en avant
deux principales informations. La première réside dans les seuils de formation de
bulle en fonction de la durée d’impulsion à 1030 nm. Les seuils en intensité sont
inversement proportionnels à la durée d’impulsion. La seconde concerne l’impact
de la longueur d’onde sur les seuils de génération de bulle dans le domaine du
visible et du proche infrarouge. Maintenant que les seuils ont été investigués, la
question se pose sur la suite de la formation de la bulle, sa dynamique et l’impact
de l’énergie et des longueurs d’onde sur l’ensemble du procédé.
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Chapitre 2

Comprendre et contrôler la
dynamique d’une bulle

2.1 La dynamique d’une bulle dans un liquide
semi-infini

Dans la vie de tous les jours, on rencontre une forte diversité de systèmes
faisant interagir des bulles dans des liquides. Qu’elles soient générées par des effets
mécaniques, chimiques, acoustiques ou optiques, la compréhension de cet élément
est aujourd’hui un enjeux majeur dans divers secteur d’activité, comme l’industrie
navale [85] ou le médical [86].

Les premières investigations autour de la dynamique d’une bulle remontent à la
fin de la première guerre mondiale, et plus précisément en 1917 [87], où Lord Ray-
leigh modélise la dynamique d’une bulle dans un liquide. Depuis, un bon nombre
de modèles numériques ont vu le jour [88],[89],[90],[91],[92], se basant tous sur les
travaux de Rayleigh-Plesset.

Figure 2.1 – Dynamique d’une bulle dans un liquide semi-infini générée par laser,
et observée par caméra ultra-rapide grâce à la méthode « super tri ». La résolution
temporelle de cette séquence d’acquisition est de 500 ns
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Comme le montre la figure 2.1, la vie d’une bulle peut se résumer en quatre
phases : sa formation (fig. 2.1 - phase 1), sa croissance (fig. 2.1 - phase 2), sa
contraction (fig. 2.1 - phase 3) et son effondrement (fig. 2.1 - phase 4). La formation
de la bulle concerne les premières microsecondes de sa vie, que l’on observe par
l’apparition d’une tache noire de quelques micromètres. Elle est générée à partir du
plasma qui évapore le liquide en question. Etant donné que la pression de vapeur
saturante de l’eau est inférieure à la pression hydrostatique qui l’entoure (0.1MPa),
une bulle se forme. Cette dépression entraînant la formation d’une bulle, est un
phénomène qu’on retrouve dans la littérature sous le nom de cavitation [88][93].

Comme montré en figure fig.2.1-phase 2, une fois créée, la bulle croît et gagne
en volume. C’est la différence entre la pression interne de la bulle et la pression
externe qui induit l’augmentation de son volume. L’équation de la dynamique
d’une bulle proposée par le modèle de Rayleigh [87] illustre ce lien par la relation,

ρRR̈ + 3
2ρṘ

2 = pi − pe

avec R le rayon de la bulle, ρ la densité du liquide, pi la pression interne de la bulle
et pe la pression externe exercée par le liquide.

La bulle atteint ensuite son volume maximal, qu’on mesurera par la suite via
son rayon maximal, Rmax avec laquelle on calcule l’énergie de la bulle [94] par,

EB = 4
3π(p0 − pV )R3

max

avec Rmax le rayon maximal de la bulle, p0 la pression hydrostatique et pv
la vapeur de pression à l’intérieur de la bulle (on supposera pv = 2330Pa pour
une température de 20 ◦C, d’après les courbes de pression de vapeur de l’eau et
p0 = 1bar = 0.1MPa [94]).

Après avoir atteint sa taille maximale, la pression interne à la bulle pv étant
bien plus petite que la pression à ses bords p0, la bulle se compresse. Cette phase
est celle de la contraction (fig. 2.1-phase ). A partir d’un certain temps, noté TB
sur la figure 2.1, la bulle commence à s’effondrer. Ce temps caractéristique est
calculé à partir des travaux de Rayleigh [87], par la relation suivante,

TB = 2× 0.915Rmax

√
ρ

pstat − pv

avec pi = pv et pe = pstat.
La figure 2.1-phase 4 montre qu’après l’effondrement de la bulle, deux plus

petites sont créées. Elles gagnent à leur tour en volume avant leur disparation
totale.

Par la suite, nous nous intéresserons seulement au volume et l’énergie de la
bulle. Pour y arriver, deux méthodes s’offrent à nous. La première est une mesure
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Figure 2.2 – Comparaison des méthodes pour la définition du rayon maximal de
la bulle.

directe du rayon maximal de la bulle. La seconde est le calcul de ce rayon par le
temps TB présenté plus haut. Comme le montre la figure 2.2, les deux méthodes
fonctionnent très bien et montre des résultats très proches. En effet, l’écart entre
les valeurs mesurées et celles calculées ne dépassent pas les 9%. Afin de déterminer
la meilleure méthode, on calcule les incertitudes de mesures qui y sont liées.

Dans le cas d’une mesure directe du rayon maximal, seule l’incertitude de
mesure est prise en compte. Elle est directement liée à la résolution de la caméra
et à la conversion en pixel sur un logiciel de traitement d’image. Concernant le
TRI, cette conversion est de 1.4µm/px tandis que celle de la caméra ultra rapide
est de 10µm/px. Donc respectivement, pour une erreur d’un pixel, celle sur le
rayon est de 1.4µm et 10µm.

Dans le cas d’un calcul à partir du temps TB, c’est l’outil de détermination de
cette donnée qui va être le seul élément d’incertitude. Pour le TRI, la résolution
temporelle est de 1µs, correspondant ainsi à une équivalence de 5.5µm, tandis que
pour la caméra ultra rapide, avec le mode de fonctionnement basique, la résolution
temporelle est de 5.5µs soit 30µm, tandis que dans le mode de fonctionnement
« super TRI », la résolution est de 500ns soit 2.7µm.

En comparant le cas avec mesure directe du rayon et celui du calcul par TB, il
est plus judicieux de mesurer directement le rayon de la bulle lorsque le TRI est
utilisé, de même pour une utilisation « basique » de la caméra ultra-rapide. Mais
pour gagner en précision, en utilisant le mode « super TRI » on utilise le temps
TB.
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2.2 Impact de l’énergie à différentes longueurs
d’onde et durées d’impulsions

Une fois passés les seuils d’ionisation, la question se pose sur l’apport d’énergie
supplémentaire sur la dynamique de la bulle. Tout comme la partie précédente,
différents paramètres lasers sont étudiés, comme l’énergie, la durée d’impulsion ou
encore la longueur d’onde, afin d’en connaître l’impact sur la dynamique de la bulle
et plus précisément sur son volume et son énergie. En plus des paramètres lasers,
deux objectifs de focalisation sont testés. Post expérience, les données sont traitées
à l’aide du logiciel de traitement d’image, Fiji, afin de récupérer les informations
nécessaires à la réalisation des graphiques qui vont suivre.

2.2.1 Variation de la durée d’impulsion et de l’énergie

Satsuma
1030 nm

5-10ps
5 W – 25 µJ

Ou
Sirius

1064 nm
8 ps

5 W – 120 µJ

ON = 0.12

Objectif

 

TRI

∅  ~10 µm

Illuminateur

IPG
1064 nm
1-3-5ns

30 W – 1 mJ

ON = 0.12

 

TRI

∅~10 µm

a) b)

Support cuve
Cuve 

Figure 2.3 – Schéma d’expérience pour la variation de l’énergie (a) dans le do-
maine picoseconde et femtoseconde (b) dans le domaine nanoseconde

Trois lasers sont utilisés successivement dans les mêmes configurations. Un
faisceau de 10mm de diamètre est amené sur un objectif télécentrique d’ouverture
numérique 0.12, focalisant le faisceau directement dans une cuve remplie d’eau.
Le faisceau au plan focal est estimé à 10µm. Le Satsuma délivre des impulsions
de 0.350, 0.700, 1, 3, 5 et 10 ps pour des énergies maximales sur échantillon de
19µJ . Le Sirius délivre des impulsions de 8 ps pour une énergie maximale de
88µJ . Enfin, l’IPG délivre des impulsions de 1, 2 et 5 ns pour des énergies sur
cible respectivement de 250µJ , 420µJ et 930µJ .

On étudie la dynamique des bulles à l’aide du TRI, en capturant, pour un ∆t
donné, les images acquises par la caméra. Chaque séquence est ensuite traitée via
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un logiciel de traitement d’image, Fiji. On mesure automatiquement le diamètre
maximal des bulles en fonction du temps pour chaque énergie étudiée, en allant
du minimum au maximum que puisse délivrer chaque configuration.

A partir du diamètre maximal de la bulle, on calcule son énergie via la formule
exposée dans la sous-partie précédente afin de construire le graphique de la figure
2.4.

Aucune barre d’erreur n’est visible sur le graphique 2.4 car l’erreur totale de
mesure ne prend en compte que la résolution de la caméra et l’automatisation
du traitement d’image, qui est inférieur à 1%. Une étude répétée aurait pu, par
l’expérience, déterminer un écart-type réaliste.

10 100 1000
0.1

1

10

100

1

10

100

1000

Energie laser [µJ]

E
n

er
g

ie
b

u
lle

[µ
J]

V
o

lu
m

e 
b

u
lle

 [
n

L
]

10 ps 5 ps 8 ps

5 ns 2 ns 1 ns
EB∝0.011Elaser

EB∝0.028Elaser
0 200 400 600 800 1000

0

5

10

15

20

25

30

0

50

100

150

200

250

300

Energie laser [µJ]

E
n

er
g

ie
b

u
lle

[µ
J]

V
o

lu
m

e 
b

u
lle

 [
n

L
]

Figure 2.4 – Calcul du volume maximal d’une bulle et comparaison entre le
régime picoseconde et nanoseconde. La courbe insérée en haut à gauche est la
version linéaire de cette même figure.

En observant la figure 2.4, on remarque dans un premier temps que l’énergie
de bulle augmente de manière linéaire en fonction de l’énergie appliquée par le
laser. Dans le domaine picoseconde, cette linéarité peut se simplifier par la rela-
tion EB ∝ 0.011 × Elaser, tandis que dans le domaine nanoseconde, on trouve la
relation EB ∝ 0.028 × Elaser. A ce stade, on peut introduire la notion d’efficacité
de transfert d’énergie η définit comme étant le rapport de l’énergie de la bulle
sur celle du laser η = Ebulle

Elaser
. En nanoseconde il semblerait que l’efficacité de ce

transfert soit de 2.8% contre 1.1% dans le régime picoseconde. Etant donné ces
différences, on peut supposer que le régime nanoseconde est plus efficace que le
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régime picoseconde. Néanmoins, pour pouvoir affirmer cette hypothèse, il faudrait
comparer les efficacités pour les mêmes valeurs d’énergies.

Toujours en observant la figure 2.4, on remarque aussi une rupture abrupte de
l’énergie de bulle en régime nanoseconde. En effet, expérimentalement nous n’avons
observé aucune bulle en dessous de 33nL à 1 ns, 66nL à 2 ns ou encore 135nL
à 5 ns. Cette observation nous apporte donc la confirmation qu’il n’est pas pos-
sible d’atteindre des petites bulles (V < 10nL) avec des impulsions longues. Pour
expliquer cette différence avec le domaine picoseconde, on peut supposer qu’elle
est directement liée au type de dépôt et de transfert d’énergie. Dans le régime
nanoseconde, le transfert de l’énergie se fait pendant toute la durée de l’impulsion.
Pour des impulsions longues, les seuils d’ionisation sont fortement dépendant de
l’énergie déposée et nécessitent des énergies plus importantes que pour les impul-
sions picoseconde et femtoseconde. Donc proche des seuils, la quantité d’énergie
transférée au système est bien plus importante en nanoseconde qu’en picoseconde.
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Figure 2.5 – Comparaison à différentes durées d’impulsion du pourcentage d’éner-
gie transmise du laser à la bulle

Pour compléter cette étude, la figure 2.5 représente l’efficacité η du transfert
d’énergie en fonction de β = Elaser

Eseuil
. On y observe trois comportements différents

pour les 3 types de durées d’impulsions. Dans le domaine nanoseconde, on trouve
une efficacité proche de 3% mais avec une certaine instabilité. En effet, pour diffé-
rentes valeurs de β, l’efficacité η varie de 2.2 à 3.3 pour une durée de 1ns, ainsi que
de 2.7 à 3.5 pour une impulsion de 2ns. Cependant, à 5ns, η semble se stabiliser.
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Le régime femtoseconde (y compris 1ps, considéré dans ce cas comme de la
longue femtoseconde) présente le pourcentage de transfert d’énergie le plus faible,
avec une moyenne de 0, 75. Aucune fluctuation n’est observable en fonction de β
ce qui nous mène à penser que ce régime est le plus stable.

Enfin, le domaine picoseconde présente des disparités. Pour β < 4, la tendance
montre que l’efficacité augmente avec β. Mais pour β > 4 le transfert d’énergie
se stabilise, comme on peut l’observer pour 3ps et surtout 8ps. Dans tous les cas,
pour β > 2, le régime picoseconde est plus efficace qu’en femtoseconde mais moins
qu’en nanoseconde.

Aussi bien en nanoseconde qu’en picoseconde, pour pouvoir compléter ce tra-
vail, il faudrait investiguer des énergies supérieurs à β = 4 pour confirmer cette
différence entre les trois régimes. Mais pour y arriver, il faudrait disposer de plus
de puissance pour atteindre ces valeurs, ce que nous n’avons pu faire jusqu’à au-
jourd’hui.

Pour compléter ces observations et expliquer cette dépendance en durée d’im-
pulsion, Noack [95] montre lors de ses études, que cette différence est liée au pour-
centage de transmission du faisceau. En nanoseconde ce coefficient est plus bas
qu’en picoseconde puis en femtoseconde (4% à 76ns contre 77% à 3ps et 59% à
300fs). Ceci montre que dans le régime nanoseconde, l’énergie déposée est beau-
coup plus absorbée que dans les régimes plus courts. En effet, comme exposé pré-
cédemment, pour des impulsions nanosecondes, une fois le plasma généré, l’énergie
continue d’être déposée. Ce n’est donc plus le liquide qui absorbe l’énergie mais le
plasma. Celui-ci étant opaque, l’absorption y est donc favorable. Tandis que pour
des impulsions courtes, le plasma est créé après le dépôt de l’énergie, donc plus
favorable à la transmission de l’énergie à travers le liquide.

En conclusion, on retiendra de ces analyses que le régime nanoseconde convertit
plus efficacement l’énergie du laser en énergie de bulle, produisant et transportant
ainsi plus de volume que pour des régimes plus courts. Les régimes picoseconde et
femtoseconde présentent un avantage majeur qui est celui de produire des bulles
de quelques nanolitre pour des énergies très faibles, de l’ordre du microjoule.

L’ensemble des résultats montrés dans cette sous partie soulèvent trois points
importants. Les impulsions femtosecondes et picosecondes peuvent générer des
petites bulles et déplacer des petits volumes, contrairement au régime nanoseconde
qui ne peut déplacer que des gros volumes. Néanmoins, quel que soit le régime, plus
le laser apporte de l’énergie, plus la bulle grossit. Si on suit la loi linéaire régissant
le diamètre des bulles avec l’énergie, on peut facilement imaginer la possibilité de
générer des bulles aussi grosses en femtoseconde et picoseconde qu’en nanoseconde.
Enfin, la dernière information concerne le rendement énergie déposée et énergie
de la bulle, qui est plus intéressant en nanoseconde car plus efficace que le régime
picoseconde puis le régime femtoseconde. Par contre, le système parait instable très
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proche des seuils, donc pour générer les plus petites bulles pour chaque durées. Il
faudra donc porter une attention particulière à cette conclusion. Face à l’ensemble
de ces points, on privilégiera les durée courtes pour déplacer de petits volumes
et gagner en précision, contre des durées courtes, plus efficaces, qui nécessitent
beaucoup d’énergie mais déplacent beaucoup de volume.
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2.2.2 Variation de l’ouverture numérique

IPG
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1030 nm
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Figure 2.6 – Schéma de montage afin d’évaluer l’impact de l’ouverture numérique
(a et c) Avec un objectif télécentrique d’ouverture 0.12 (b et d) Avec un objectif
de microscope d’ouverture 0.25.

Dans cette étude, on fait varier le type de focalisation en modifiant l’objectif,
comme montré sur la figure 2.6. On focalise dans une cuve remplie d’eau un faisceau
issu de la source Satsuma, délivrant des impulsions de 350fs à 10ps pour des
énergies de 25µJ sur cible, avec dans un premier temps, un objectif télécentrique
d’ouverture numérique 0.12 avec une taille de faisceau au plan focal estimée à
10µm, puis dans un second temps, un objectif de microscope Thorlabs (LMH-
10X-1064) d’ouverture numérique 0.25 avec une taille de faisceau au plan focal
estimé à 5µm. Dans la même configuration, on focalise ensuite un faisceau issu de
la source IPG, délivrant des impulsions de 1ns à 5ns jusqu’à 1mJ .

A l’aide du TRI, on regarde à travers la cuve la dynamique de la bulle avec la
même méthode qu’utilisée précédemment. On compare alors les énergies et volumes
des bulles en fonction de l’énergie pour les deux objectifs testés.

Comme le montre la figure 2.7, le volume et l’énergie de la bulle augmentent
en fonction de la fluence, aussi bien pour une ouverture de 0.12 que de 0.25. On
remarque aussi une indépendance en fonction de l’ouverture numérique étant donné
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Figure 2.7 – Impact de l’ouverture numérique sur le volume des bulles. Etude de
l’énergie et du volume de la bulle en fonction de la fluence. (a) Pour des impulsions
de 1ns à 5ns. (b) Pour des impulsions de 3ps à 10ps.

que les courbes se superposent et grâce à cela, une loi en fluence se dessine. Dans
le régime nanoseconde (fig. 2.7a), la variation suit la loi EB = 0.05 ∝ Flaser, quant
au régime picoseconde, elle suit la loi EB = 0.02 ∝ Flaser. Comme dans la partie
précédente sur la dépendance en durée d’impulsion, le régime picoseconde est moins
efficace que le régime nanoseconde. Etant donné que la fluence dépend directement
de l’énergie du laser et de la taille du faisceau au plan focal, on compare dans un
autre graphique la dépendance en énergie afin de compléter les informations sur
l’impact de l’ouverture numérique.

La figure 2.8 montre que dans le régime nanoseconde et picoseconde, la diffé-
rence entre les deux ouvertures numériques est forte. Concernant les données pour
l’ouverture de 0.12, celles-ci sont identiques à celles étudiées précédemment, d’où
le fait qu’on retrouve la même variation, à savoir un volume de bulle proportionnel
à 3% en nanoseconde et 1% en picoseconde.

Dans le régime nanoseconde, la figure 2.8a montre encore une fois une dépen-
dance en énergie pour une ouverture de 0.25. Plus l’énergie délivrée par le laser
augmente, plus la bulle gagne elle aussi en énergie (et en volume). On en déduit
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Figure 2.8 – Impact de l’ouverture numérique sur le volume des bulles. Etude
de l’énergie et du volume de la bulle en fonction de l’énergie laser. (a) Pour des
impulsions de 1ns à 5ns. (b) Pour des impulsions de 3ps à 10ps.

comme précédemment une loi linéaire de la forme EB ∝ 0.13×Elaser. On remarque
que la pente de cette dernière est bien plus importante que celle réalisée avec une
ouverture de 0.12. La conversion en énergie du laser en énergie de la bulle semble
plus efficace pour une ouverture numérique grande.

Dans le régime picoseconde, la figure 2.8b montre aussi une dépendance en
énergie et en ouverture numérique puisque les deux pentes sont différentes. Pour
une ouverture de 0.25, la loi linéaire est de la forme EB ∝ 0.06× Elaser, donc une
conversion en énergie de 6% contre seulement 1% pour ON 0.12.

Que ce soit pour le régime picoseconde ou nanoseconde, on explique cette varia-
tion en énergie de bulle par la fluence. En effet, l’analyse de la figure 2.7 a montré
une indépendance en fonction de l’ouverture numérique. Etant donné que la taille
du faisceau au plan focal diminue avec l’ouverture numérique, on compense la
perte en surface avec l’énergie. C’est pourquoi, pour atteindre une taille de bulle
identique dans les deux configurations, il est nécessaire d’apporter plus d’énergie
pour une taille de faisceau plus grand.
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2.2.3 Variation de la longueur d’onde dans le régime fem-
toseconde

Satsuma
1030 nm

350 fs 
5 W – 25 µJ

ON = 0.12

Objectif
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∅~10 µm

Lentille

Illuminateur

Support cuve
Cuve 
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515 nm
150 fs 

20 W – 120 µJ

∅~20 µm

 

TRI

Aurore + TOPAS
1300 – 2000 nm

80 fs
160 mW – 160 µJ

∅~17 µm

a)

b) c)

Figure 2.9 – Schéma expérimental de la taille des bulles en fonctions de la lon-
gueur d’onde (a) à 515 nm (b) à 1300 et 2000 nm (c) à 1030 nm

Dans le chapitre précédent, l’étude des seuils de formation de bulle ont montré
une dépendance en longueur d’onde avec un comportement en intensité de la forme
Iseuil ∝ exp(2λ). Afin d’étudier le comportement des bulles après avoir dépassé leur
seuil de formation, on utilise trois systèmes différents afin de sonder différentes
longueurs d’onde.

Comme résumé en figure 2.9, le premier système utilise la chaîne BlastBeat,
délivrant des impulsions de 150fs à 515nm avec des énergies maximales de 20µJ
sur cible. Le faisceau laser est focalisé dans une cuve à travers l’interface air-liquide
grâce à une lentille de courte focale de 20mm. La taille du faisceau au plan focal
est mesurée à 20µm. La deuxième configuration utilise la chaîne Aurore, avec des
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impulsions d’environ 60fs à 1.3µm et 2.0µm. Le faisceau est focalisé dans une
cuve remplie d’eau, en passant par l’interface liquide-air, à l’aide d’une lentille
de CaF2 de focale 20mm. La taille du faisceau est mesurée à 17µm. Enfin, la
dernière configuration utilise le laser Satsuma délivrant des impulsions de 350fs à
1030nm pour des énergies atteignant 25µJ . Le faisceau est focalisé à travers une
cuve remplie d’eau, à l’aide d’une lentille télécentrique d’ouverture numérique 0.12
avec une taille de faisceau au plan focal estimée à 10µ.

A l’aide du système de TRI, on observe et mesure les diamètres de bulles
maximum en fonction de différentes énergies, pour une même taille de faisceau,
afin d’obtenir le graphique suivant (fig.2.10).
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Figure 2.10 – Variation de l’énergie et du volume de la bulle en fonction de la
fluence du laser dans le régime femtoseconde

La figure 2.10 montre la variation de l’énergie de la bulle et de son volume
en fonction de la fluence appliquée. Avant toute chose, on explique le décalage
des courbes sur l’axe des abscisses non seulement par les seuils de formation de
bulles, qui sont différents pour chaque longueur d’onde, mais aussi par le manque
de données autour de ces seuils. Concernant la variation des énergies de bulle, on
observe dans un premier temps un comportement linéaire pour chaque longueur
d’onde. Ainsi, on représente chaque variation par les relations suivantes :

EB(λ = 515nm) ∝ 0.047× Flaser

EB(λ = 1030nm) ∝ 0.020× Flaser
EB(λ = 1300nm) ∝ 0.020× Flaser
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EB(λ = 2000nm) ∝ 0.027× Flaser
Les pentes à 1300nm et 1030nm sont sensiblement les mêmes, alors que celles à
2000nm et 515nm sont nettement supérieures.

De ce fait, on suppose que le processus de conversion d’énergie est beaucoup
plus efficace à 515nm et 2000nm. Pour pouvoir confirmer cette hypothèse, il fau-
drait compléter la courbe à 515nm afin d’observer le comportement de la bulle
pour une fluence plus importante. Aujourd’hui, il est difficile de savoir si au dessus
des fluences étudiées, le comportement reste linéaire, car on pourrait aussi s’at-
tendre à un régime stationnaire, où la quantité d’énergie apportée ne couplerait
plus aussi efficacement.

Pour expliquer la différence d’efficacité entre ces deux longueurs d’onde, on
se rapporte aux observations faites précédemment sur les seuils. Commençons par
2000 nm. Même si les seuils sont plus élevés, nous avions remarqué que l’absorption
à 1 photon était importante, et desservait l’initiation de la bulle. On suppose
maintenant que l’énergie qui a été déposée et absorbée par ce processus sert tout
de même à sa dynamique une fois initiée. Deux hypothèses sont alors envisageables
à ce stade, l’un concerne la formation d’électrons libres et l’autre l’échauffement du
liquide par des effets thermiques. Dans un premier temps, on suppose que l’énergie
qui a été absorbée par un processus à 1 photon a créé des électrons libre dans espace
plus important que celui où le plasma est présent. Dans ce cas, ils ne contribuent
qu’à la taille du plasma une fois le seuil atteint. Dans un second temps, on suppose
que l’énergie absorbée à 1 photon excite et agite les molécules d’eau, conduisant
ainsi à un échauffement thermique. Cet échauffement peut entraîner la formation
d’une bulle, que l’on retrouve souvent sous la terme de thermocavitation [96][97].
Cette nouvelle notion est une réelle question sur ce processus de formation et de
bulle, mais n’a pas été plus investigué. Pour lever le voile sur cette interrogation,
il faudrait observer si un plasma se forme lors de la formation de la bulle. Si non,
alors l’hypothèse devrait être validée.

A 515 nm, toujours en se rapportant aux seuils, on sait que celui-ci est très
bas et que le processus qui contrôle la formation de la bulle est purement mul-
tiphotonique. En ce sens, on sait que seulement 2 photons sont nécessaires pour
créer des électrons libres. Cette faible quantité de photons abaisse non seulement
les seuils d’ionisation mais surtout augmente l’efficacité du procédé. Tandis qu’à
1030 et 1300 nm, les phénomènes d’absorption à 1 photon et par photoionisation
se contrebalancent.
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2.3 Comparaison entre l’eau et le milieu cellu-
laire

Dans cette section, on s’intéresse à la différence qu’il peut y avoir lorsque l’on
utilise du milieu cellulaire à la place de l’eau, précédemment utilisée.
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Figure 2.11 – Schéma expérimental pour l’étude de la dynamique des bulles dans
du milieu cellulaire (a) à 515 nm (b) à 1300 et 2000 nm (c) à 1030 nm

Le milieu cellulaire utilisé est du DMEM 1 dont la composition est disponible en
annexe. De couleur rouge/rose, il contient un colorant, le rouge de phénol, essentiel
pour la détection de pH trop acide ou basique lors de la mise en culture des cellules.
Dans le domaine de la biologie, l’utilisation du milieu cellulaire est immanquable
car les cellules encourent un risque si elles sont mises en suspension dans des
milieux non adaptés. L’eau par exemple, ne l’est pas car les cellules implosent à

1. Dulbecco’s Modified Eagle’s Medium
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cause de la pression osmotique entre l’eau qui entoure la cellule et celle contenue
dans la cellule. Le but est donc d’étudier la différence entre l’eau utilisée jusqu’ici
et le milieu cellulaire en fonction de la longueur d’onde du laser et de l’énergie
appliquée afin de valider les observations faites dans les parties précédentes.

Pour y arriver, comme résumé en figure 2.11, on utilise la chaîne BlastBeat,
délivrant des impulsions de 150fs à 515nm avec des énergies maximales de 20µJ
sur cible. Le faisceau laser est focalisé à travers l’interface air-liquide, dans une cuve
remplie de milieu cellulaire grâce à une lentille de courte focale de 20mm. La taille
du faisceau au plan focal est mesuré à 20µm. La deuxième configuration utilise la
chaîne Aurore, avec des impulsions d’environ 60fs à 1.3µm et 2.0µm. Le faisceau
est focalisé dans une cuve remplie de milieu cellulaire, en passant par l’interface
liquide-air, à l’aide d’une lentille de CaF2 de focale 20mm. La taille du faisceau est
mesurée à 17µm. Enfin, la dernière configuration utilise la chaîne Solstice, délivrant
des impulsions de 10ps à 1030nm pour des énergies atteignant 15µJ sur cible. Le
faisceau est focalisé à travers une cuve remplie de milieu cellulaire, à l’aide d’un
objectif de focalisation ouvert à 0.25 et dont la distance focale est de 20mm. On
estime la taille du faisceau au plan focal à 5µm.
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Figure 2.12 – Comparaison entre l’eau et le milieu cellulaire pour des énergies de
bulle et des volumes (a) à 1030nm à 10ps (b) à 2000nm à 80fs (c) à 1300nm à
80fs (d) à 515nm à 150fs

Comme le montre la figure 2.12a, la tendance de l’énergie et du volume de la
bulle à 1030nm est toujours linéaire à la fluence, quel que soit le type de milieu.
Ainsi, on retrouve pour l’eau la même tendance que celle présentée plus tôt dans
l’étude des ouvertures numériques, et une différence concernant le milieu cellulaire.
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En effet, dans le cas de l’eau, on trouve une pente de 0.02 contre une pente de 0.01
pour le milieu cellulaire. On comprend donc qu’il est plus difficile de générer des
bulles de même taille que l’eau, avec le milieu cellulaire pour les mêmes fluences.
Néanmoins, en extrapolant la droite linéaire EB ∝ 0.01Flaser = 0.01 Elaser

Sfaisceau
, il est

possible de compenser cette perte de volume en apportant deux fois plus d’énergie
au système.
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Figure 2.13 – Spectre d’absorption du DMEM

En observant la figure 2.12d, on remarque aussi une tendance linéaire pour
les deux milieux à 515nm, avec une nouvelle fois des pentes différentes. Dans le
cas de l’eau, on retrouve bien la relation EB ∝ 0.05Flaser exposée dans la partie
précédente, mais contrairement à 1030nm, cette fois-ci, c’est la pente du milieu
cellulaire qui est deux fois supérieure. Il semblerait qu’à cette longueur d’onde, la
composition de ce milieu favorise le transfert d’énergie entre le laser et la bulle.

Enfin, les figures 2.12b et 2.12c montrent une variation en énergie de bulle
directement proportionnelle à la fluence du laser. Aussi bien l’eau que le DMEM
ont des pentes similaires qui prennent la même forme à savoir EB ∝ 0.02Flaser
à 1300nm et EB ∝ 0.32Flaser à 2000nm. Grâce à ces observations, on peut dire
qu’à ces deux longueurs d’onde, l’énergie et le volume de la bulle sont invariants
en fonction du type de milieu (eau et DMEM).

Encore une fois, il semblerait que le système le plus efficace soit celui à 515nm,
car sa pente est plus élevée dans le DMEM pour n’importe quelle autre longueur
d’onde. De plus, jusqu’à maintenant, aucune courbe ne nous avait montré une telle
efficacité.

Pour expliquer cette différence à 515 nm, on s’intéresse une nouvelle fois à

75



l’absorption à 1 photon. Comme le montre la figure 2.13, un pic d’absorption est
observé autour de cette longueur d’onde. Par rapport à l’eau, il y a donc une
différence notable entre ces deux milieux à ce niveau. Comme expliqué précédem-
ment, l’absorption à 1 photon améliore l’efficacité du système, hypothèse vérifiée
par cette expérience.
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Conclusion du chapitre
Dans la première partie de ce chapitre, on a cherché à comprendre comment et

quels paramètres lasers sont nécessaires afin de générer une bulle dans un milieu
aqueux. Longuement étudié dans les solides et les gaz, le claquage induit par laser
est bien moins connu dans les liquides. Néanmoins, des modèles physiques existent
comme celui proposé par Linz et Vogel. On y retrouve alors des phénomènes phy-
siques connu dans le milieu de l’interaction laser matière comme la photoionisation,
l’ionisation par impact, ou encore l’avalanche.

Conformément à la théorie, les seuils d’ionisation de l’eau ont montré une forte
dépendance en intensité pour des durées d’impulsions courtes (< 10ps) et une
dépendance plus importante en fluence dans les durées les plus longues (> 10ps).
Nos données expérimentales rejoignent celles du modèle décrit ainsi que ceux de
la communauté des bulles induites par laser. Mais lorsque l’on change la longueur
d’onde du laser, nous avons pu observer une différence avec les prédictions du
modèle de Linz, avec une intensité seuil qui augmente avec la longueur d’onde.
Ces résultats viennent alors alimenter un nouveau débat sur le rôle de la longueur
d’onde dans l’interaction laser matière, car en désaccord avec les modèles proposés.
A ce sujet, quelques hypothèses ont été suggérées, comme la présence d’absorption
à 1 photon qui défavorise la création du plasma et rehausse les seuils d’ionisation.
Encore, il est possible qu’à 2000nm, le plasma généré défocalise beaucoup plus
le faisceau qu’aux autres longueurs d’onde, obligeant ainsi à apporter davantage
d’énergie pour combler les pertes.

Malgré ces interrogations, nous avons tout de même pu analyser la dynamique
d’une bulle à différentes durées d’impulsions et diverses longueurs d’onde. La pre-
mière remarque que nous avions pu faire concernait la différence entre le régime
< 10ps et le régime nanoseconde. La quantité d’énergie transportée par la bulle
était nettement supérieure et efficace dans le second régime, mais avec une impos-
sibilité de générer des bulles de petites tailles (< 30nL) proche du seuil. Dans une
nouvelle section, nous avons comparé différentes ON et avons pu mettre en avant
la dépendance de l’énergie de la bulle en fonction de la fluence. Plus la fluence aug-
mente, plus la taille de la bulle augmente linéairement. Cependant, nous ne savons
pas aujourd’hui si cette tendance reste linéaire avec des énergies beaucoup plus
élevées. En étudiant la longueur d’onde, nous avons été encore une fois confronté
à des différences malgré le même régime impulsionnel. L’efficacité du transfert
d’énergie entre le laser et la bulle nous a semblé meilleure à 515 nm et 2000 nm Il
est difficile de pouvoir expliquer ces différences, mais nous pensons que ceci soit lié
aux seuils de génération de bulle qui sont plus élevés à 2000 nm, donc nécessitent
des énergies plus élevées pour former le plasma puis la bulle. Cette énergie, une fois
dépassée est nettement supérieure à celle des autres longueurs d’onde et favorise
l’apparition de bulles plus énergétiques.
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En connaissant ces résultats, nous avons voulu nous rapprocher un peu plus
de l’objectif final en comparant le milieu cellulaire avec l’eau. Toujours en analy-
sant l’efficacité de la conversion d’énergie du laser en énergie de bulle, nous avons
constaté qu’aucune différence n’était notable entre 1300 nm et 2000 nm, alors qu’à
515 nm le milieu cellulaire était 2 fois plus efficace que l’eau, et qu’à 1030 nm,
c’était l’inverse. Tout comme la longueur d’onde, ces résultats lancent un débat
sur la notion d’absorption et de conversion d’énergie avec notamment la partici-
pation de l’absorption à 1 photon à 1300 nm et 2000 nm ainsi qu’à 515 nm avec
le milieu cellulaire.
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Troisième partie

Impression de liquide homogène :
réalisation de motifs 2D
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Chapitre 1

Déformation d’une surface libre,
les prémisses d’un jet

Au cours de sa vie dans un liquide infini, la bulle s’agrandit de façon symétrique
sans jamais rencontrer de surfaces. Elle grossit jusqu’à atteindre son rayon maxi-
mal, puis contraint par la pression du liquide, elle rétrécit jusqu’à imploser. Mais
lorsque cette bulle se retrouve à moins d’un diamètre d’une surface, elle prend la
forme d’une hémisphère et sa dynamique en est perturbée (fig. 1.1). Proche d’une
surface solide, la fin de vie de la bulle est fortement dépendante de la distance qui
les sépare. Plus on s’éloigne de la surface, plus elle retrouve sa forme arrondie avec
une dynamique qu’on lui connaît [98].

0 µs 2 µs 7 µs 10 µs

liquide

lame de verre

100 µm

Figure 1.1 – Dynamique d’une bulle générée par laser proche d’une surface rigide
(une lame de verre)

Lorsque la bulle se retrouve proche d’une surface libre, comme l’air, la dyna-
mique risque elle aussi d’être modifiée par rapport à ce que nous avons pu observer
jusqu’ici. L’idée de ce chapitre est de comprendre comment créer une bulle proche
d’une surface libre en vue de la déformer et de mettre en évidence un paramètre ca-
pable de définir les conditions de formation d’un jet applicable à la bio-impression
de cellules vivantes.
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1.1 Comportement d’une bulle sous la surface
Comme les chapitres précédents, l’énergie du laser et les longueurs d’onde

1030nm, 1300nm et 2000nm sont étudiées.

 

Phantom

∅~10 µm

 

TRI

Aurore + TOPAS
1300 – 2000 nm

80 fs
160 mW – 160 µJ

∅~17 µm

b)

Solstice
1030 nm

10 ps
1,5W
22 µJ

Objectif

ON 
0.25

Lentille

Illuminateur

Support cuve
Cuve 

a)

z

z

Figure 1.2 – Schéma d’expérience pour l’observation de la bulle générée proche
de la surface (a) à 1300 et 2000 nm à l’aide du TRI (b) à 1030 nm à l’aide de la
caméra ultra rapide Phantom

La figure 1.2 illustre le schéma de montage de l’expérience. On utilise un fais-
ceau issu de la chaîne Aurore associé à un TOPAS, pour générer des impulsions
de 80fs à 1300 et 2000nm. On focalise ces faisceaux via une lentille de CaF2 de
focale 20mm à travers l’interface air-liquide. La taille du faisceau est mesurée à
17µm et les impulsions délivrent jusqu’à 160µJ sur cible. On observe les bulles
générées sous la surface grâce au système de TRI 1. Le second montage utilisé (fig.
1.2b) utilise un faisceau issu de la chaîne Solstice émettant des impulsions de 10ps
à 1030nm et focalisé via un objectif de focalisation Thorlabs (LMH-10X-1064),
grâce auquel la taille de spot au plan focal est estimée à 10µm. Les impulsions
délivrent sur échantillon une énergie maximale de 22µJ . Les bulles sont observées
à l’aide d’une caméra rapide Phantom.

1. Time Resolved Imaging
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Figure 1.3 – Variation de la position de la bulle sous la surface de l’eau en fonction
de la variation de la position de la cuve selon l’axe z

En modifiant la position du laser par rapport à la cuve, on observe la position
de la bulle dans le liquide. La figure 1.3 expose le résultat pour les deux longueurs
d’onde, avec une dépendance directe de la position de la bulle en fonction de la po-
sition de l’interface air-liquide, de la forme zbulle = −1.3zcuve à 1030 nm. La courbe
ne démarre pas à 0 car nous avons pris la décision de commencer l’expérience 200µ
en dessous de la surface. La pente de −1.3 est négative car la bulle pénètre de plus
en plus dans l’eau, dont on considère l’origine comme la surface. On explique alors
simplement la pente de la droite par l’indice de réfraction de l’eau qui est de 1,33.
A 1030 nm il est donc possible de positionner précisément une bulle en dessous de
la surface.

A 2000 nm, on remarque que la bulle reste collée à la surface quelle que soit la
profondeur à laquelle on fait pénétrer le faisceau. Ceci s’explique par l’absorption à
1 photon du liquide, qui, sur moins de 100µm, absorbe toute l’énergie. Il n’est donc
pas possible de positionner la bulle comme on le souhaite à différentes profondeurs
à cette longueur d’onde mais on verra par la suite de la thèse que l’on peut tirer
avantage de ce confinement.
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On ne s’intéresse maintenant qu’à 1030nm. On mesure les rayons de bulle en
ne prenant en compte que le diamètre parallèle à la surface. Via ce diamètre, on
en déduit le rayon. Les mesures sont effectuées pour une énergie donnée.
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Figure 1.4 – Variation du ration Rbulle/Rmax d’une bulle à différentes positions
sous la surface. Réalisé à 103nm 10ps 8µJ pour une bulle de rayon maximal de
90µm

La figure 1.4 renseigne sur le rayon de la bulle en fonction de sa position sous
la surface. Elle a été réalisée en même temps que l’expérience précédente. On
remarque que plus la bulle s’approche de la surface, plus elle diminue en taille
et perd 15% de sa valeur maximale lorsqu’elle se trouve à moins de 50µm de la
surface. Lorsque la bulle est à plus de 90µm de profondeur, sa taille redevient très
proche de sa valeur maximale (à une erreur près de 5%). Etant donné que le rayon
maximal de la bulle est de 90µm, on comprend que lorsque la bulle est amenée à
moins d’un rayon de la surface, elle commence progressivement à réduire en taille.
On suppose alors que très proche de cette surface, l’énergie déposée et transférée
est différente ou que l’énergie de la bulle s’est diffusée en dehors de la bulle, voir
dans l’air. Enfin, on peut aussi supposer que la bulle proche de la surface libre est
simplement contrainte par l’interface, comme dans le cas d’une surface solide avec
la formation d’une bulle hémisphérique.

Revenons à 2000 nm, avec une bulle confinée proche de la surface. Sachant que
toute l’absorption se passe dans les premiers 50µm, en mesurant le diamètre de la
bulle, on s’attend à sonder différentes fluences lasers, comme représenté en figure
1.5. Sur cette figure, on y représente pour chaque position de cuve absolue, la taille
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Figure 1.5 – Schéma illustratif de la variation de la position de la cuve. Le gra-
phique représente la variation du diamètre du faisceau en fonction du déplacement
de la cuve.

du faisceau gaussien donné par

w(z) = w0

√
1 +

(
z − z0

zR

)2

avec w0 le waist du faisceau, et zR la longueur de Rayleigh. A l’aide de cette
taille de faisceau, on peut calculer la fluence pour une énergie donnée et d’en
déterminer le rayon de la bulle en se basant sur la régression linéaire trouvée
dans la partie précédente, avec Vbulle = 0.27 × Flaser + 0.1. On compare alors le
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résultat de ce calcul aux résultats de l’expérience en figure 1.6. On remarque que les
résultats expérimentaux montrent une variation non linéaire du rayon en fonction
de la position de la cuve. Un plateau se met en place à partir de 600µm jusqu’à
1300µm. Pour la partie théorique, la variation du diamètre de la bulle par rapport
à la fluence suit une loi en 1/x2 et décroit rapidement lorsque l’on s’écarte du plan
focal.
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Figure 1.6 – Rayon maximal des bulles en fonction de la position de la cuve.

Pour expliquer le plateau et la différence avec la théorie, on suppose qu’il y a
un effet de saturation autour du plan focal. Une fois les seuils d’ionisation atteints,
à énergie constante, la taille du faisceau n’importe plus, ce qui peut expliquer ce
plateau. Mais nous n’avions pas observé un tel comportement dans les expériences
précédentes avec la variation de la fluence avec l’énergie. On pourrait aussi penser
que c’est la zone de Rayleigh qui est responsable de cette « saturation » car par
définition, cette zone représente une faible variation de la taille du faisceau. Mais
comme celle-ci est d’environ de 340µm, c’est insuffisant pour remplir la totalité de
la zone du plateau saturant. On peut aussi penser qu’un effet d’auto-focalisation
se met en place, typique d’un élargissement d’une zone de Rayleigh par exemple.
Mais étant donné que l’absorption linéaire contraint le faisceau à être absorbée sur
une courte distance, on ne devrait pas observer d’auto-focalisation. Toujours liée
à cette absorption, on se demande même si ce que nous observons n’est pas un
élargissement de la zone d’intérêt par effet thermique. Déjà évoqué dans la partie
précédente cette absorption à 1 photon contribue à l’élargissement des bulles, en
ce sens, on peut imaginer qu’elle élargit aussi la zone de formation des bulles.
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Il faut aussi noter que l’expérience ne tient pas compte du rayon maximal de
la bulle à chaque position, mais d’un rayon effectif à une durée précise, durée pour
laquelle le rayon est maximal au centre de la courbe. On s’attendrait donc à aplatir
les queues de la courbe et s’éloigner encore plus de la théorie.

On retiendra de cette expérience que la bulle générée à 2000 nm reste confinée
aux bords de l’interface air-liquide et qu’elle n’est pas sensible aux faibles variations
de la position de la cuve et qu’une bulle générée à 1030 nm peut par contre, être
générée à différentes distances de la surface et que son diamètre ne varie qu’une
fois très proche de la surface.
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1.2 Conditions de génération de jets
Jusqu’à maintenant, nous nous étions restreint à l’étude de la dynamique, de la

position et de la forme de la bulle sous la surface. Nous allons dans cette section,
nous intéresser de plus près à ce qu’il se passe au dessus de celle-ci. Pour y arriver,
la figure 1.7 résume le schéma des expériences.
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Figure 1.7 – Schéma d’expérience pour l’observation de la bulle générée proche
de la surface et de la déformation de la surface(a) à 1300 et 2000 nm à l’aide du
TRI (b) à 1030 nm à l’aide de la caméra ultra rapide Phantom

On utilise un faisceau issu de la chaîne Aurore associée à un TOPAS, pour
générer des impulsions de 80fs à 1300 et 2000nm. On focalise ces faisceaux via
une lentille de CaF2 de focale 20mm à travers l’interface air-liquide. La taille du
faisceau est mesurée à 17µm. Les impulsions délivrent jusqu’à 160µJ sur cible. On
observe les bulles et les déformations générées grâce au système de TRI. Le second
montage utilisé (fig. 1.7b) utilise un faisceau issu de la chaîne Solstice émettant des
impulsions de 10ps à 1030nm et focalisé via un objectif de focalisation Thorlabs
(LMH-10X-1064), grâce auquel la taille de spot au plan focal est estimée à 10µm.
Les impulsions délivrent sur l’échantillon une énergie maximale de 22µJ . Les bulles
et les déformations sont observées à l’aide d’une caméra rapide Phantom.

A 1030nm on observe la position de la bulle sous la surface et l’impact qu’elle a
sur l’interface air-liquide. Comme le montre la figure 1.8, on réalise 13 séquences de
jets avec des positions différentes de bulles sous la surface (fig. 1.8b). On observe
alors à t = 13µs après le tir laser, la bulle et l’interface air liquide (fig. 1.8), ainsi
que la perturbation dans l’air à t = 100µs (fig. 1.8a).

On observe dans un premier temps une perturbation du liquide en dehors de
l’eau lorsque la bulle est proche de la surface, à savoir moins d’un rayon de bulle.
Lorsqu’elle est juste collée à la surface (séquence 12 de la figure 1.8b), aucune
déformation à ce temps-ci n’est observée.
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Figure 1.8 – Variation de la position de la bulle sous la surface. (a) Observation de
la bulle et la déformation de la surface 13µs après le tir laser. (b) Observation de la
déformation 100µs après le tir laser. La ligne rouge délimite l’interface air-liquide.

En regardant plus loin dans le temps avec la figure 1.8a, on s’aperçoit que
la perturbation observée précédemment a donné naissance à un une perturbation
beaucoup plus grande. On appellera donc par la suite ce type de perturbation, jet.
On remarque encore une fois que pour une bulle placée à moins d’un rayon de la
surface, un jet est créé.

Grâce à ces observations, on peut être certain du lien existant entre la profon-
deur de la bulle et la formation ou non d’un jet.

L’interaction d’une bulle avec une interface libre a longtemps été étudiée et
modélisée [99] [100] [91]. Lorsqu’une bulle est générée sous une surface libre, on
considère le paramètre critique suivant

γ = d

Rmax

appelé paramètre de Standoff, avec d la profondeur à laquelle est générée la bulle
et Rmax son rayon maximal. Cette bulle grossit dans le liquide jusqu’à rencontrer
la surface. Selon le paramètre γ, l’espace entre ces deux éléments se réduit petit à
petit. Cette région de haute pression crée un flux du bas de la bulle vers le haut
déplaçant ainsi le liquide sous la surface libre. Ces effets de haute pression et de
déplacement de liquide entraînent la formation d’un jet. Il a été montré que l’angle
de la surface libre (initialement à 180o) permet de définir l’éjection de liquide ou
non. S’il est en-dessous de 109o alors la surface se rompt pour laisser place au jet
[101] [102].

Pour trouver les valeurs de Standoff de conditions de formation de jet, on
mesure pour chaque séquence de la figure 1.8 la profondeur de bulle et le rayon
associé. On trouve alors une condition de formation de jet pour γ < 0.8.
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Passons maintenant à une longueur d’onde de 2000nm. Précédemment nous
avions vu qu’il n’était pas possible de générer de bulle à plus de 20µm de la
surface. Connaissant maintenant l’impact de cette proximité sur la génération de
jet, on étudie alors ce comportement à cette longueur d’onde.

Figure 1.9 – Déformation de la surface à 2000nm, 80µJ , pour différentes positions
de la cuve. Les photos sont prises 5µs après l’impact laser.

On varie la position de l’interface air-liquide pour sonder les différentes tailles de
bulles, dont on observe aussi en surface les effets. La figure 1.9 montre le résultat de
cette expérience. On observe dans un premier temps que quelle que soit la position
de la cuve, on retrouve bien une bulle accrochée à la surface ainsi qu’une explosion
de l’interface libre dans l’air dont la base suit la même forme que la bulle. On
ne parle plus de rupture de l’interface liquide-air, mais d’une ablation de surface
avec la génération d’un spray. En calculant le paramètre de Standoff, on remarque
que ce dernier est inférieur à 0.4. Malgré cette ablation de surface, on observe par
la suite un jet, comme le montre la figure 1.10. Une étude plus approfondie sera
menée par la suite sur la dynamique des jets induits par laser à cette longueur
d’onde.

A ce stade, nous pouvons donc affirmer que les conditions de formation de jets
sont remplis pour γ < 0.8, avec deux types distincts : par rupture (γ > 0.4) ou
par ablation de surface (0.4 < γ).

Figure 1.10 – Exemple d’un jet à 2000nm, 80µJ . Les temps affichés sont en
microsecondes.
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1.3 Dynamique d’un jet - généralités
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Figure 1.11 – Schéma d’expérience pour l’observation de jets et de bulles à l’aide
d’une caméra ultra rapide

Précédemment, nous avions vu que la génération de jet est directement liée à la
taille de la bulle et sa position par rapport à la surface libre avec le paramètre de
Standoff. Pour mieux comprendre la dynamique de ce jet, on réalise l’expérience
suivante. Comme illustré en figure 1.11, on utilise un faisceau issu de la chaîne
Solstice émettant des impulsions de 10ps à 1030nm et focalisé via un objectif de
focalisation ouvert à 0.20. La taille de spot au plan focal est estimée à 10µm. Les
impulsions délivrent sur échantillon une énergie maximale de 22µJ . Les jets et les
bulles sont observées à l’aide d’une caméra rapide Phantom.

Une fois les conditions de jets remplis, on observe sa dynamique comme montré
en figure 1.12. On dissocie la séquence en trois parties. La première concerne
l’initiation du jet. La surface se déforme dès les 5 premières microsecondes, sous
l’effet de l’élargissement de la bulle proche de l’interface liquide-air. La surface se
rompt quelques microsecondes plus tard pour former un premier jet. Sous la forme
d’une pointe très fine (de l’ordre de la dizaine de micromètres), celui-ci grandit
rapidement sans changer d’aspect jusqu’à sa rupture à 70µs, en un chapelet de
gouttelettes de 10 à 20 µm de diamètre. Enfin, un second jet plus épais (proche
d’une centaine de micromètres) et de forme cylindrique, s’initie quelques temps
après la formation du premier. Les deux jets paraissent de vitesses très différentes,
avec un second jet plus lent. Ce dernier s’allonge dans le temps jusqu’à se rompre
en plusieurs parties. Dans un premier temps, le jet relâche deux gouttes de 100-150
µm de diamètre, puis se rompt à la base un peu plus tard vers 300 µs.
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Figure 1.12 – Exemple d’une chronologie d’un jet d’eau à 8µJ - 10 ps. En bleu,
le premier jet. En rouge, le second jet. Chaque image est séparée de 5, 5µs

En suivant l’évolution de la hauteur du jet tout au long d’une séquence, on est
capable de tracer le graphique exposé en figure 1.13. On y trouve alors la variation
de la hauteur d’un jet en fonction du temps ainsi que la variation de la hauteur de
deux gouttes générées par le second jet, appelées « 1ère goutte » et « 2nde goutte »
sur la figure 1.12.

Tout d’abord, ce graphe (fig.1.13) montre une nette différence entre le premier
et le second jet. Le premier jet (de 0 à 50 µs) a une vitesse moyenne de 30m/s pour
un diamètre à la base de 20 µm (mesuré sur la figure 1.12). Le second jet a une
vitesse linéaire moyenne de 2m/s et un diamètre initial (avant la formation d’une
goutte) de 80 µm. Mais celui-ci perd en vitesse après l’éjection d’une première
goutte. De manière générale, les gouttes ont la même vitesse que les jets qui les
éjectent.

On explique la formation de ces gouttes par les instabilités de Rayleigh-Plateau
(1857). Sous les effets de tension de surface, le filament d’eau créé devient instable
puis se rompt.

Jusqu’à aujourd’hui, les travaux de Blake et Pearson [100] [99] [91] expliquent
très bien la formation du premier jet et sont résumés par Patrascioiu [28]. Ce
premier jet est directement lié à la rupture de la surface sous les effets de la
bulle proche de l’interface liquide-air. C’est aussi la remarque que l’on peut faire
en observant les premières images de la figure 1.14. Cependant, les modèles et
explications données s’arrêtent temporellement après le premier jet et ne donnent
que très peu d’information sur la génération d’un second jet. Lors de l’effondrement
de la bulle, elle grossit de nouveau à 7µs et s’enfonce dans le liquide.

Cette croissance induit un gradient de pression dû à la forme toroïdale de la
bulle [91] générant ainsi un tore de haute pression entre la bulle et la surface libre
(fig.1.15) [28]. Ce tore de pression entraîne du liquide dans la même direction que le
premier jet. Cette théorie peut être confrontée à celle de Chen [103] qui explique la
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Figure 1.13 – Dynamique des jets et gouttes à 8µJ 10 ps. En bleu la hauteur des
jets, en vert la dynamique des gouttes supérieures à 50 µm de diamètre.

Figure 1.14 – Chronologie d’un jet et d’une bulle à 8µJ 10ps. Le temps entre
chaque image est de 2 µs

formation du second jet par la formation d’un cratère autour du premier jet suite
à l’effondrement de la bulle. Ce cratère s’enfonce jusqu’à atteindre une profondeur
maximale puis se détend formant ainsi le second jet.

Etant donné que très peu de chercheurs expliquent la formation de ce second
jet, les modèles sont encore perfectibles. Néanmoins les explications données par
Patrascioiu et Chen semblent toutes les deux s’adapter à ce qu’on observe en
figure 1.14, c’est-à-dire la formation du second jet quelques microsecondes après
l’effondrement de la bulle.
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Figure 1.15 – Série de photos et de dessins représentatifs de la dynamique d’un
jet induit par une bulle. (a) Phase de croissance d’une bulle sphérique proche d’une
surface libre (b) Formation d’un jet et d’un contre-jet (c) déformation de la bulle
sous une forme forme toroïdale (d) croissance et formation d’un jet cylindrique.
Les flèches noires décrivent la croissance et la compression de la vapeur, les flèches
blanches indiquent le flux de liquide et les points noirs indiquent les singularités -
Extrait de [28]

93



Chapitre 2

Contrôle et impression de motifs
2D

2.1 Impact des paramètres lasers

2.1.1 Variation de l’énergie et de la durée d’impulsion à
1030 nm
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Figure 2.1 – Schéma d’expérience pour l’observation de jets à 8 − 13 − 22µJ à
400fs et 10ps

L’expérience consiste ici à faire varier l’énergie appliquée au système dans le
régime picoseconde et femtoseconde, et d’en étudier l’impact sur la dynamique des
jets. Comme illustré en figure 2.1, on utilise un faisceau issu de la chaîne Solstice
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émettant des impulsions de 400fs et 10ps à 1030nm, focalisés via un objectif de
focalisation ouvert à 0.20 dans une cuve remplie d’eau. La taille de spot au plan
focal est estimé à 10µm. Les impulsions délivrent sur échantillon des énergies de
8 − 13 − 22µJ . Les jets sont observés à l’aide d’une caméra rapide Phantom. On
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Figure 2.2 – Chronologies de jets à 10 ps pour différentes énergies. (a) 8µJ (b)
13µJ (c)22µJ . Chaque image est séparée de 11 µs.

étudie dans un premier temps la dynamique du jet à différentes énergies dans le
domaine picoseconde (fig.2.2). On y observe pour les trois énergies, un premier
jet fin d’environ 30µm de diamètre, transportant très peu de volume (30 à 80pL).
Celui-ci est rapide puisque l’on mesure une vitesse moyenne de 40m/s. Il est difficile
d’observer de grandes différences sur les hauteurs de jets étant donné la résolution
des images. Néanmoins, on mesure tout de même une hauteur moyenne d’environ
1mm pour les trois énergies.

C’est surtout sur le second jet que les différences entre les énergies sont les
plus notables. La hauteur des jets et leurs épaisseurs augmentent avec l’énergie.
Par exemple, à 8µJ , la hauteur maximale est d’environ 600µm, contre 1, 3mm à
22µJ . Les vitesses des seconds jets sont respectivement de 4 − 5 − 7.5m/s pour
des volumes transportés de 0.8− 1.1− 1.85nL à 8− 13 et 22µJ .

On suppose donc que c’est la taille et le volume des bulles qui augmentent le
volume transporté par le jet puisque pour ces énergies, les volumes de ces bulles
sont de 3−5−10nL. Si la vitesse augmente malgré la quantité de matière déplacé
qui augmente, c’est sans doute lié à l’énergie de la bulle qui augmente elle aussi
avec l’énergie du laser.
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Figure 2.3 – Chronologies de jets à 8µJ pour deux durées d’impulsions. (a) 400fs
(b) 10ps. Chaque image est séparée de 11µs.

On effectue la même démarche pour comparer le régime picoseconde et femto-
seconde, avec la figure 2.3. On mesure à 400fs, une hauteur maximale du premier
jet de 360µm contre presque 1mm à 10 ps. Concernant le second jet, on mesure
aussi des différences, avec un volume maximal transporté de 800pL à 10ps contre
130pL à 400fs. Par contre, concernant la vitesse du second jet, on trouve une
vitesse de 6m/s à 400fs contre 4m/s à 10ps. Il semblerait donc que pour le régime
femtoseconde, que le volume transporté par le jet soit nettement inférieur à celui
du régime picoseconde mais que ces jets soient plus rapides.

La différence entre ces deux régimes réside dans l’efficacité du transfert d’éner-
gie entre le laser et la bulle. En effet, nous avions vu en tout début de thèse qu’en
femtoseconde, la taille des bulles était plus petite qu’en picoseconde à même éner-
gie. Ici, on quantifie le volume de la bulle à environ 1 nL à 400 fs contre 3 nL à 10
ps.

Précédemment, nous avions vu que pour un facteur 3.6 entre le volume d’une
bulle à 8µJ et celle à 22µJ n’avait de conséquence qu’une augmentation d’un
facteur 2.4 sur le volume transporté par le jet. Alors qu’en modifiant la durée
d’impulsion, le facteur 3 sur le volume des bulles engendre un facteur 6 sur le
volume des seconds jets. On suppose donc qu’en dehors de la modification de
la taille de la bulle, il existe un lien entre la méthode du dépôt d’énergie et la
dynamique du jet. Même si cette hypothèse n’est pas vérifiée ni étudiée, on peut
tout de même conclure de manière générale que c’est la taille et l’énergie de la
bulle qui contrôle la dynamique du jet et le volume qu’il transporte mais qu’en
changeant de durée d’impulsion, les variations sont différentes.
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2.1.2 Dynamique des jets à 2000 nm
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Figure 2.4 – Schéma d’expérience d’observation de jets à 2000 nm (a) En atta-
quant par l’interface air-liquide (b) En attaquant par l’interface verre-liquide.

Dans cette section, nous étudions la dynamique des jets à différentes énergies
pour une longueur d’onde de 2000nm. Pour réaliser cette expérience et comme
illustré en figure 2.4, on utilise un faisceau issu de la chaîne Aurore associée à un
TOPAS, pour générer des impulsions de 80fs à 2000nm. On focalise ces faisceaux
via une lentille de CaF2 de focale 20mm dans une cuve remplie d’eau à travers
l’interface air-liquide. Une seconde configuration est testée en focalisant cette fois-ci
le même faisceau à travers une lame de CaF2 sur laquelle repose un volume d’eau
étalé. La taille du faisceau est mesurée à 17µm sur échantillon. Les impulsions
délivrent jusqu’à 160µJ sur cible. On observe les jets générés grâce au système de
TRI.

Dans un premier temps, on étudie la dynamique des jets dans la configuration
d’attaque par l’interface air-liquide. La figure 2.5 représente la variation de cette
dynamique à 22−35 et 80µJ . On observe dans un premier temps une explosion en
surface dans les deux premières microsecondes, quelle que soit l’énergie appliquée.
Nous avions déjà noté que cette explosion était liée au paramètre de Standoff et à
la proximité de la bulle de la surface libre. Comme on peut l’observer sur chaque
séquence au temps t = 1µs cette explosion s’intensifie avec l’énergie. Le premier
jet, comme nous l’appelions jusqu’ici, se trouve entre 1 et 15µs, mais ce denier
est totalement perturbé. Sa forme n’est plus celle d’un jet, ce pourquoi, nous
l’appellerons dorénavant « spray ». Ce spray s’intensifie lui aussi avec l’énergie,
mais donne tout de même naissance à un second jet, bien définit et non perturbé.
Ce second jet se développe et transporte de plus en plus de liquide lorsque l’énergie
augmente avec respectivement 1.5−2.8−4.9nL pour 22−35−80µJ . Etant donné
qu’avec le système de TRI, les images présentées sont des reconstitutions partielles
d’évènements différents, il nous est quasiment impossible de définir des vitesses de
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Figure 2.5 – Chronologies de jets à 2000 nm pour différentes énergies (a) 22µJ
(b)35µJ (c)80µJ . Le temps affiché en dessous de chaque image est en µs

jets. Par contre, il semblerait que la hauteur maximale atteinte par l’ensemble de
ces jets ne soit que très peu sensible à l’énergie.

Etant donné les contraintes imposées par l’absorption du laser par l’eau aux
bords de l’interface air-liquide, une seconde configuration d’expérience est testée
(fig.2.4b). En passant à travers la lame de CaF2, le faisceau laser est absorbé cette
fois-ci à l’interface verre-liquide. De cette manière on force la bulle à croître dans
un volume prédéfini. Pour un volume déposé sur la lame, on varie l’énergie du laser
et on observe les conséquences sur la dynamique des jets. La figure 2.6 expose trois
recompositions de dynamique à 35− 50− 80µJ .

A 35µJ , seule une déformation de la surface est observée, et aucun jet n’est
créé. Lorsque l’énergie augmente, à 50µJ par exemple, cette déformation s’agrandit
jusqu’à donner un jet. On retrouve alors une dynamique connue, à savoir la nais-
sance d’un premier jet durant les 100 premières microsecondes suivi d’un second
jet. Ce premier mesure environ 20µm de diamètre pour une hauteur maximale
d’environ 1.7mm atteinte 70µs après l’impact laser, aussi bien à 50µJ que 80µJ .
Le second jet s’initie à t = 20µs et mesure environ 65µm de diamètre à 50µJ et
80µm à 80µJ . Il est difficile d’émettre des conclusions sur l’impact de l’énergie par
manque de données dans cette configuration, mais il semblerait que le premier jet
ne soit que peu impacté par l’énergie. Par contre, le second jet transporterait plus
de liquide lorsque l’énergie augmente.

Ce que nous observons aussi est la formation d’une couronne lors de la forma-
tion du second jet, aux alentours de t = 30 − 40µs. Cette couronne n’a encore
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Figure 2.6 – Chronologies de jets à 2000nm pour différentes énergies en attaquant
par une lame de CaF2 à (a) 35µJ (b) 50µJ et (c) 80µJ . Les temps affichés en
dessous de chaque image sont en µs.

jamais été observée jusqu’à maintenant dans le cadre de la thèse, il se pourrait
donc qu’elle soit liée à la configuration de l’expérience et donc à la présence d’une
interface solide.

Ce qui nous intéresse ici est surtout la forme et la dynamique du jet. Elle
ressemble fortement à ce que nous pouvons observer dans le cas de la génération de
jet par ablation d’une couche sacrificielle. Pour illustrer ces propos, nous réalisons
le montage exposé en figure 2.7.

Un faisceau issu de la chaîne solstice délivrant des impulsions de 10 ps à 1030nm
sont focalisés sur une lame de verre couverte d’une fine couche d’or (environ 30nm).
L’objectif utilisé est un objectif de focalisation de type microscope de chez Thor-
labs, ouvert à 0.20. Le faisceau au plan focal est estimé à 10µm de diamètre. Sur la
lame, on dépose au préalable l’eau à l’aide d’une pipette type Pipetman. A l’aide
d’une caméra ultra rapide Phantom, on observe la dynamique des jets.

On présente en figure 2.8 un bref aperçu de deux dynamiques observées à
4µJ et 9µJ . On y observe un premier jet qui se déploie dans les 100 premières
microsecondes, avec une épaisseur d’environ 20− 25µm et à une vitesse de 14m/s
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Figure 2.7 – Schéma d’expérience pour la génération et l’observation de jets par
ablation de couche sacrificielle à 1030nm pour des impulsions de 10ps
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Figure 2.8 – Dynamique de jets générés par ablation d’or à 1030nm à 10ps pour
différentes énergies (a) 4µJ (b) 9µJ . Chaque image est séparée de 11µs

à 4µJ et 28m/s à 9µJ . Initié dans les 10 premières microsecondes, le second jet
transporte à son tour plus de volume, à savoir 0.5nL à une vitesse de 3m/s à
4µJ et 1.4nL à une vitesse de 7m/s à 9µJ . Encore une fois, l’énergie du laser
entraîne le transport de plus matière et une vitesse de déplacement plus rapide,
aussi bien pour le premier jet que le second. Enfin, nous observons aussi, pour les
deux énergies, la formation d’une couronne à t = 20µs.

En conclusion, à cette longueur d’onde, deux configurations sont possibles et
donnent des résultats très différents. En attaquant par l’interface air-liquide, on
force le paramètre de Standoff à être inférieur à 0.4, entraînant alors l’ablation
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du liquide et la formation d’un spray puis d’un jet. Avec la seconde configura-
tion, à savoir l’attaque par une interface verre-liquide, on force la bulle à croitre
dans un volume prédéfini. Les jets créés ressemblent fortement à ceux que nous
observons avec une couche sacrificielle. C’est un avantage considérable étant donné
que les études menées sur les jets par ablation d’une couche sacrificielle sont jus-
qu’à aujourd’hui, bien connues et maîtrisées. Travailler à cette longueur d’onde
permettrait, par analogie, de trouver rapidement et efficacement des paramètres
d’impressions idéales pour l’impression de cellules.
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2.2 Reproductibilité des jets

 

Phantom

∅~10 µm

Solstice
1030 nm

10 ps
1,5W
15 µJ

Objectif

ON 
0.25

 

Illuminateur

Support cuve
Cuve 

Figure 2.9 – Schéma d’expérience pour l’observation de jets générés par laser à
1030nm à 10ps

Dans le but de contrôler le volume de liquide déposé, les jets générés doivent
être reproductibles à plus de 90% avec une variabilité tolérée de l’ordre de 20%.
Connaissant ces objectifs, l’idée est donc dans cette section d’étudier ces critères.

Pour ce faire, on utilise un faisceau issu de la chaîne Solstice émettant des
impulsions de 10ps à 1030nm et focalisé via un objectif de focalisation Thorlabs
avec lequel on estime la taille de spot au plan focal à 10µm. Les impulsions délivrent
sur échantillon une énergie maximale de 22µJ . On répète la même expérience 50
fois en observant les jets à l’aide d’une caméra rapide Phantom.

La figure 2.10 expose le résultat de ces 50 jets pour trois temps données, 16
- 70 et 200 µs. Ils représentent respectivement le premier jet, la transition entre
le premier et le second, puis la fin du second jet avec l’éjection d’une goutte. On
trace sur la figure en pointillé la ligne des hauteurs mesurées. Le but est d’avoir
un aperçu visuel des écarts de hauteurs entre les jets.

A 16µs la hauteur de jet moyen est de 840µm pour un écart type relatif de 10%,
une largeur à la base moyenne de 170µm et un écart relatif de 6% ainsi qu’une
largeur à mi-hauteur de 60µm pour un écart relatif de 10%.

A 70µs, le jet se rompt à une hauteur moyenne de 550µm avec un écart relatif
de 3%, une largeur à la base de 270µm et un écart relatif d’également 3%. Sa
largeur à mi-hauteur est de 115µm pour un écart relatif de 7%.

Et enfin, à 200µs, une largeur de base de 355µm pour un écart relatif de 4%
ainsi qu’une largeur à mi-hauteur de 115µm pour un écart relatif de 7%.
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Figure 2.10 – Etude de reproductibilité et de variabilité des jets à 1030nm 10ps
et 13µJ à différents temps. (a)16µs (b) 70µs et (c) 220µs

Le premier jet est légèrement moins reproductible que le second au vu des
écarts relatifs. On peut l’expliquer par le fait que le second jet étant plus lent
et plus épais est plus robuste pour ce type de test de reproductibilité. Enfin, un
point important qui peut expliquer la variabilité du processus est la stabilité du
laser. Celui-ci est estimé à environ 5%, ce qui, pour une énergie appliquée de 13µJ
représente 0.65µJ . Comme nous savons que la dynamique d’un jet (son volume
et sa vitesse) est impacté par l’énergie appliquée par le laser, on relie ces légères
fluctuations à celle du système.

Au vu des résultats et des écarts relatifs mesurés (quasiment tous inférieurs
à 10%), on valide la robustesse du phénomène. De même sur les cinquante tirs
effectués, tous ont donné un jet. Le phénomène est donc reproductible, bien au
delà de nos attentes qui étaient de 90%.
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2.3 Ajout d’un receveur
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Figure 2.11 – Schéma d’expérience pour l’observation de jet de milieu cellulaire
à 1030nm 10ps 8µJ pour différentes positions d’un substrat receveur.

Dans cette section, on étudie la dynamique de jet de milieu cellulaire lorsqu’un
substrat receveur est placé au-dessus du système (fig.2.11). Pour rappel, le milieu
cellulaire est un mélange industriel spécialement conçu pour la culture cellulaire.

Pour réaliser cette expérience, on utilise un faisceau issu de la chaîne solstice
délivrant des impulsions de 10ps à 1030nm focalisés sur une lame de verre recou-
verte de milieu cellulaire. L’objectif utilisé est un objectif de focalisation Thorlabs,
ouvert à 0.20. Le faisceau au plan focal est estimé à 10µm de diamètre. Sur la lame,
on dépose le milieu cellulaire à l’aide d’une pipette type Pipetman. On observe la
dynamique des jets avec une caméra ultra rapide Phantom, .

En déplaçant le receveur grâce à une platine de translation, on compare la
hauteur des jets pour des distances comprises entre 300 et 1000 µm à 8µJ , 1030nm,
10ps. Les résultats sont exposés en figure 2.12.

Lorsque le receveur est placé à 1 mm, seules les gouttes éjectées y sont inter-
ceptées. La dynamique du premier et du second jet n’est alors pas perturbée par la
lame de verre. A 650 et 450µm seuls les premiers jets sont impactés par le receveur
car cassés à cette même hauteur puis la dynamique reprend le fil de son histoire.
Dans les deux cas, les seconds jets ne sont pas perturbés car ne dépassent pas les
400 µm de hauteur. C’est à partir de 300 µm que le second jet est totalement
modifié. En plus d’être interrompu, le jet continu de transférer du volume par effet
de capillarité jusqu’à sa rupture à 350 µs, comme le montre la figure 2.13, où le
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Figure 2.12 – Variation de la hauteur des jets en fonction de la hauteur du
substrat par rapport au donneur pour des jets de milieu cellulaire à 8µJ et 10ps

volume final transféré atteint alors d’environ 1, 3nL. On appellera alors ce type de
jet, un jet par transfert.

0 55 µs 110 µs 165 µs 220 µs

275 µs 330 µs 385 µs 440 µs

300 µmreceveur

Figure 2.13 – Chronologie de jets pour un substrat placé à 300 µm de la surface

Etant donné que les jets suivent la même dynamique au fil du temps, lorsque
le receveur intercepte seulement le premier jet, c’est la quantité manquante qui est
transférée ainsi que le volume des gouttes projetées par le second jet. Donc plus
le substrat se rapproche de la surface, plus le volume déposé augmente. Lorsqu’il
impact la dynamique du second jet, alors un régime de transfert s’établit entre
l’encre et la lame de verre qui a pour conséquence d’augmenter drastiquement le
volume transféré. La distance entre le donneur (l’encre) et le receveur (le substrat)
offre un nouvel axe de recherche et de variation, sur lequel il est relativement facile
de jouer pour moduler le volume de liquide déposé. Pour y arriver, il faut connaître
la taille du premier et du second jet. On privilégie des distances supérieures à la
hauteur du premier jet pour déposer très peu de liquide, et des distances légèrement
inférieures au second jet pour en déposer des plus importants.
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2.4 Impression de motifs

 
 

Support lame Lame de verre 
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Figure 2.14 – Schéma d’expérience pour l’impression de motifs à 1030nm de
350fs à 10ps jusqu’à 22µJ sur cible. Un scanner balaye le faisceau laser sur un
objectif type F-thêta, qui le focalise sur la cartouche. Les gouttes sont imprimées
sur une lame de verre positionnée à différentes distances de la cartouche

Dans le cadre de la bio-impression de cellules vivantes, l’impression d’objets
en 3D est nécessaire pour la reconstruction d’organes. Pour y arriver, des couches
2D se succèdent les unes après les autres jusqu’à obtenir l’objet final. Jusqu’à
maintenant, les bulles générées par laser et les jets qui en découlent ont été étudiés,
mais il reste à visualiser le type de motif qu’il est possible d’imprimer en fonction
de différents paramètres lasers, comme la durée d’impulsion et l’énergie.

Pour imprimer ces motifs, on s’aide d’un laser industriel, Satsuma, de la société
Amplitude Systèmes, qui délivre des impulsions allant de 350fs à 10ps pour une
longueur d’onde de 1030nm. Comme le montre la figure 2.14, ces impulsions sont
transportées jusqu’à un scanner qui balaye un objectif télécentrique de type F-
thêta. Grâce à cet objectif, les faisceaux sont déplacés dans le champ, tout en
étant focalisés sur le même plan. Ainsi, la cartouche d’impression, composée d’une
lame de verre transparente de 15mm de diamètre et d’une encre préalablement
étalée, est impactée par les tirs de laser qui génèrent à leur tour un jet. Un substrat
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receveur est maintenu au dessus de cette cartouche afin d’en récolter l’encre éjectée.
En répétant l’opération à plusieurs reprises, tout en modifiant les coordonnées
d’impact du laser, on créé un motif de goutte d’encre sur le substrat receveur.
L’ensemble étant contrôlé par des platines de translation, on adapte la position de
la cartouche et du substrat receveur pour affiner la profondeur de bulle ainsi que
la distance cartouche-substrat.

L’encre utilisée pour imprimer est un mélange de PBS 1, de BSA 2 à 15mg/ml
et de 5% de glycérol. Le BSA a pour rôle d’abaisser la tension de surface afin
de pouvoir étaler correctement le mélange sur la lame de la cartouche. Quant au
glycérol il permet de retarder l’évaporation de l’encre une fois étalée.

Pour chaque motif d’impression et jeux de paramètres testés, on étudie le taux
de remplissage (à savoir le nombre de gouttes imprimées sur le nombre de gouttes
désirées), le diamètre moyen des gouttes imprimées, ainsi que l’écart-type relatif
associé. Le but est de comprendre comment tous ces paramètres s’unissent pour
imprimer des motifs complet et uniformes.

> 90%
90% 

à 
75%

75% 
à 

50%
> 50%

Taux de remplissage

< 20%
20% 

à 
30%

> 30%

Ecart type relatif

Figure 2.15 – Légende des représentations graphiques des impressions de gouttes

Les images interprétées sont des photos d’impressions de gouttes représentant
un carré de 1x1 cm avec un espacement entre chaque goutte de 500 µm. Afin
d’en tirer le maximum d’information, une routine sous ImageJ est utilisée. Elle
calcule les éléments décrits précédemment, automatiquement. Le code couleur et
la légende associée à ces graphes sont décrits en figure 2.15.

1. Phosphate Buffered Saline
2. Bovine Serum Albumin
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2.4.1 Etalement et film mince
Jusqu’à maintenant, toutes les études ont été menées dans des cuves remplies

d’eau où le paramètre de Standoff désignait les conditions optimales pour générer
un jet. Maintenant, l’encre est prélevée, déposée puis étalée sur une lame de verre.
Ne pouvant visualiser la position de la bulle dans ces conditions, on calcule la
distance entre elle et la surface libre par

h = e− dPF

avec e l’épaisseur du film étalé et dPF la distance entre la cartouche et le plan focal
du laser. La seule inconnue à cette formule est l’épaisseur du film. Pour l’estimer,
deux méthodes sont analysées.

r

e

lame

liquide

Figure 2.16 – Schéma explicatif du modèle cylindre

La première approximation est celle d’un cylindre (fig.2.16), dont les surfaces
sont celles de la lame et le volume celui déposé par la pipette. Dans ces conditions,
on définit alors l’épaisseur du film par

e = V

π × r2

avec r le rayon de la cartouche d’impression et V le volume déposé à la pipette
(précise à 1,2% du volume prélevé).

La deuxième hypothèse est celle d’un modèle d’une calotte sphérique car plus
on ajoute de liquide, plus il en prend la forme. A ce moment, la hauteur h d’une
calotte, pour un volume V et un rayon donné φ, peut se retrouver via l’équation
suivante

V = 1
6πh(3

4φ
2 + h2)

En résolvant l’équation (cf. Annexe), on trouve la relation

h = 3

√√√√3V
π

+
√
−3V
2π + φ6

64 + 3

√√√√3V
π
−
√
−3V
2π + φ6

64
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Cette hauteur définit la hauteur maximale de la calotte, en son centre. Pour des
volumes allant de 10 à 20 µL, elle varie de 450 à 900 µm (fig.2.18).

Enfin la dernière hypothèse prend source dans la théorie des films minces, pre-
nant compte de certaines caractéristiques fluidiques comme la longueur capillaire,
les angles de contacts ainsi que les tensions de surface [104].

Figure 2.17 – Gouttes d’eau déposées sur une surface plane - extrait de [104]

Par définition, la longueur capillaire est la longueur pour laquelle les effets de
tension superficielle dominent les effets de la gravité, qu’on retrouve sous la forme

k−1 =
√

Γ
ρg

avec Γ la tension superficielle, g la masse volumique et ρ la densité de l’eau. Dans
le cas de l’eau, la longueur capillaire vaut 2,7 mm. Lorsqu’on étale un liquide sur
une surface plane, l’angle de contact formé entre ces deux éléments est régit par
les tensions superficielles entre le liquide et l’air ΓLA, le liquide et le solide ΓSL et
enfin l’air et le solide ΓSA. Le bilan des forces nous donne l’expression suivante

cos θE = ΓSA − ΓSL
ΓLA

avec θE l’angle de contact entre le liquide déposé et la surface (fig.2.17). Cet angle
est fixe pour un couple liquide-surface donné. Grâce à cette valeur, on peut définir
l’épaisseur minimale que le liquide puisse atteindre avant qu’il ne se déstabilise,
par la relation

e = 2k−1 sin(θE2 )

Il est par contre très difficile de mesurer ces angles de contact, c’est pourquoi, les
barres d’erreurs en figure 2.18 sont de l’ordre de la centaine de µm.

La figure 2.18 résume alors les différentes hypothèses et mesures réalisées. On
remarque que le calcul à partir de la calotte est très loin des autres. Ceci s’explique
par le fait que notre liquide étalé ne prend pas forcément cet aspect pour les
volumes testés, comme peut le montrer le schéma exposé plus haut en figure 2.17.
En mesurant directement la hauteur du film ou en le calculant par la mesure de
l’angle de contact, les valeurs divergent elles aussi. On explique ces différences
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Figure 2.18 – Variation de la hauteur du liquide étalé dans le cas d’une calotte
sphérique ou d’un cylindre

par les outils et incertitudes de mesures. Enfin, on remarque que c’est tout de
même le modèle du cylindre qui se rapproche le plus de nos mesures avec un
facteur correctif de 2. Dans la suite des expériences nous prendrons uniquement
les valeurs d’épaisseur de film mesurées avec une incertitude de 50µm.
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2.4.2 Variation de l’énergie et du volume étalé
Dans cette section, à l’aide du système présenté en figure 2.14, on fait varier

l’énergie du laser ainsi que le volume d’encre étalé sur la cartouche d’impression.
Des impulsions de 10ps à 1030nm sont focalisées à l’aide d’une F-thêta sur la
cartouche. Une lame de verre de microscope jouant le rôle substrat receveur est
placée à 500µm de la cartouche.
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Figure 2.19 – Mesure des tailles de gouttes imprimées en fonction de l’énergie
et du volume. (a) Diamètre, écart-type et taux de remplissage, (b) Paramètre de
Standoff pour chaque variable, la zone en bleue correspond aux meilleurs motifs
(c) impression d’un motif 1x1cm à 14µJ , 10µL à 10ps (d)impression d’un motif
1x1cm à 12µJ , 14µL à 10ps

Le résultat de cette expérience est exposé en figure 2.19. Il se présente en plu-
sieurs parties. La première (fig.2.19a) représente le taux de remplissage, le diamètre
des gouttes et leur écart-type relatif, en fonction de l’énergie et du volume d’encre
étalé sur la cartouche. La seconde (fig.2.19b) est un calcul du paramètre de Stan-
doff basé sur les expériences présentées en début de manuscrit ainsi que sur la
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mesure de l’épaisseur de volume étalé. On prend donc comme rayon maximal de
bulle, ceux obtenus dans l’expérience sur la variation de l’ouverture numérique à
10ps, 1030nm, ON = 0.12. Tandis que pour la profondeur de bulle, on repère le
plan focal et en déduit la position de la bulle par rapport au volume étalé.

En analysant la figure 2.19, on remarque que plus l’énergie augmente, plus
le diamètre moyen des gouttes imprimées augmente et l’écart-type diminue. Par
contre, à énergie fixe, la taille des gouttes est invariant au volume. La photo de
la figure 2.19c, nous permet d’observer une impression idéale, à savoir un taux de
remplissage supérieur à 90% ainsi qu’une disparité entre les gouttes inférieure à
20%. On y observe au centre des gouttes imprimées rondes d’environ 220µm de
diamètre mais qui diminue légèrement en allant sur les bords de l’impression. Sur
les coins de l’image, aucune goutte n’est observée. Pour expliquer cette variation,
on l’explique par la forme de l’encre étalée, qui tend à diminuer sur les bords. Etant
donné que le laser est focalisé sur un même plan, la forme que l’encre impose une
variation de profondeur de bulle et donc une variation du paramètre de Standoff.
Dans ce cas, plus on va vers les bords, plus le paramètre de Standoff diminue jusqu’à
ne plus pouvoir générer de jets. Un exemple d’impression de mauvaise qualité est
exposé en figure 2.19d, avec taux de remplissage d’environ 75 % pour un écart-type
relatif de diamètre de goutte supérieur à 30 %. Ceci est expliqué par une impression
en deux phases. La première se situe du centre vers le coin extérieur bas, avec des
gouttes imprimées de l’ordre de 40µm de diamètre. La deuxième concerne le reste
de la photo avec des gouttes d’environ 150µm de diamètre qui diminuent de plus
en plus sur les bords. L’effet de bord est encore plus important que celui observé
précédemment. Au centre, la distance entre la bulle et la surface est trop important,
et lorsque l’on s’éloigne du centre, la profondeur de bulle diminue.

Ensuite, sur la figure 2.19b on remarque qu’une zone d’intérêt se dessine, où
le motif est totalement rempli avec un écart-type relatif de diamètre de goutte
inférieur à 20%. Il s’agit, en majeur partie de la zone où le paramètre de Stan-
doff est compris entre 0,6 et 1,2 (fig.2.19b). Même si ces valeurs semblent erronées
par rapport aux études précédentes, qui mettaient en évidence un paramètre op-
timal entre 0,4 et 0,8, l’expérience reste comparable car toutes les impressions et
calculs sont réalisés dans les mêmes conditions. On décide alors de comparer ces
paramètres entre eux.

On remarque que pour des paramètres de Standoff équivalent, le résultat de
l’impression n’est pas tout le temps le même. Pour les couples énergie-volume
d’un même γ, (12µJ ; 10µL) et (16µJ ; 12µL), le premier semble être moins robuste
que le suivant, car le motif n’est pas totalement imprimé, et l’écart-type entre
les gouttes imprimées est de 21%. Le paramètre de Standoff ne définit pas non
plus la taille des gouttes imprimées car pour le couple (12µJ ; 10µL), le diamètre
moyen est de 170µm contre 220µm pour le couple (16µJ ; 12µL). Enfin le couple
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(10µJ ; 8µL) donne un résultat très décevant malgré un γ de 1,16. Le motif est
imprimé à 20% et la disparité entre les gouttes est élevée, soit 35%. La zone bleue
définit en figure 2.19b met en avant les couples compris entre 0,6 et 1,2 pour
chaque couple Energie − V olume. En superposant les graphes 2.19a et 2.19b,
certaines valeurs de γ ne donnent pas de beaux motifs imprimés (disparités entre
les gouttes et remplissages inférieur à 75%) alors qu’en théorie, ils devraient définir
les conditions idéales pour générer des jets maîtrisés.

Pour expliquer ces résultats, trois hypothèses. La première critique le calcul du
paramètre de Standoff, la seconde remet en question la taille de la bulle, et enfin
la dernière traite de l’optimisation des impressions.

Concernant la méthode de calcul du paramètre de Standoff, le facteur 2/3
trouvé entre le calcul et l’expérimentation enclenche un débat. Comme expliqué
précédemment, les méthodes se basent sur une mesure directe de l’épaisseur du
film, avec une incertitude de mesure de 50µm. Cette incertitude permettrait donc
de rentrer dans les valeurs attendues. Néanmoins, il reste tout de même une grosse
incertitude sur la position de la bulle. Pour pallier à ces problèmes il faudrait
pouvoir mesurer directement la profondeur de la bulle, ce qui, pour les liquides
minces s’avère compliqué, étant donné que pour une observation transverse, les
effets de diffractions de la lumière empêchent la visualisation de cette bulle.

Concernant le diamètre des bulles, les mesures de rayon maximal ont été réa-
lisées dans le cas de liquide semi-infini. Comme nous avions précédemment vu, il
était possible d’approximer cette taille de bulle par 85% de la taille réelle dans le
volume. Néanmoins, il faudrait pouvoir l’observer pour avoir une meilleure estima-
tion de son diamètre, on installant une caméra et une source de lumière sur l’axe
optique.

Enfin la dernière possibilité concerne l’optimisation du dernier paramètre d’im-
pression, à savoir la distance entre la cartouche et le substrat. Précédemment, il a
été montré que ce paramètre permettait de définir la quantité de volume transféré
pour un γ donné. Indépendamment de l’énergie, il est donc possible d’augmenter
le volume transféré. Dans le cas où le γ est optimal mais que peu de matière est
déposée, on suppose que la distance cartouche-substrat est trop grande par rapport
à la taille du jet. C’est aussi pourquoi, dans ces conditions, augmenter l’énergie
du laser permet de remplir davantage le motif (fig.2.19a). Si la même expérience
est menée à des distances plus faibles, les résultats où 0, 6 < γ < 1.2 (moins bon),
deviendraient potentiellement meilleurs.

Au vu des résultats et de la discussion menée sur le calcul du paramètre de
Standoff dans ces conditions d’impressions, il est aujourd’hui impossible de le dé-
finir comme unique facteur de qualité sur l’impression de motif pour des liquides
minces. Il faut alors prendre en compte le couple (Energie;V olume) pour optimi-
ser les impressions.
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2.4.3 Variation de la durée d’impulsion
Dans cette section, on étudie l’impression d’un même motif en fonction de la

durée d’impulsion, entre 500fs et 10ps. Le montage expérimental est strictement
le même, ce pourquoi nous ne le décrirons pas de nouveau. La seule différence
réside dans les variables et constantes de l’expérience. Ici, on étale sur la cartouche
d’impression 10µL d’encre et on place un substrat receveur à 500µm.
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Figure 2.20 – Variation du taux de remplissage et du diamètre des gouttes moyens
en fonction de la durée d’impulsion (b)Impression de motifs à 1ps, 14µJ , 10µL,
1030nm (c) Impression de motifs à 10ps, 14µJ , 10µL, 1030nm

Le résultat est exposé en figure 2.20. On y discerne deux zones. La première
est celle dont le diamètre des gouttes est supérieur à 120µm et la seconde, celle où
il ne dépasse pas les 120µm. Ces deux tendances sont nettement marquées pas la
différence en durée d’impulsion. Le régime femtoseconde, n’imprime que des pe-
tites gouttes (fig.2.20b) tandis que les régimes au dessus de 1 ps impriment plus de
volume (fig.2.20c). Pour expliquer ce phénomène, on se rapporte aux études réa-
lisées sur la dynamique des bulles et des jets. Il avait été montré que le diamètre
des bulles créées diminue entre le régime picoseconde et le régime femtoseconde, et
que la dynamique était directement impactée par cette différence. Les jets générés
en femtoseconde transportent moins de liquide que ceux en picoseconde. Ces ex-
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plications confirment la différence entre ces deux régimes et les conséquences sur
l’impression des motifs.

Au vu de la figure 2.20, tout porte à croire que le régime femtoseconde, quelle
que soit l’énergie, est moins reproductible que le régime picoseconde car les écart-
types relatifs sont tous supérieurs à 30%. On peut expliquer ce résultat de deux
manières. Etant donné la taille des gouttes imprimées (fig.2.20b), il est plus com-
pliqué, par traitement d’image, d’avoir des résultats aussi fiables que pour des
gouttes beaucoup plus grosses, car on est plus sujet à des erreurs de seuillage. La
deuxième raison concerne l’optimisation des paramètres d’impressions pour cette
durée d’impulsion. L’ensemble des données récoltées dans cette expérience ont été
réalisées dans les mêmes conditions. Le système n’est donc peut-être pas opti-
misé pour la génération de jets en régime femtoseconde. Malgré la nuance sur les
conditions d’impressions, la différence entre les deux régimes impulsionnels est as-
sez net. Le volume déposé est beaucoup moins important en femtoseconde qu’en
picoseconde.
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2.4.4 Méthode d’optimisation des impressions
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Figure 2.21 – Schéma de montage d’expérience pour la méthode d’optimisation
des impressions (a) Réalisation de motifs (b) Observation de jets

Afin d’optimiser la qualité des impressions, à savoir le taux de remplissage et
la disparité des gouttes imprimées, on réalise une dernière étude expérimentale sur
l’impact de la distance entre le plan focal et la position de la cartouche, ainsi que
le volume déposé. Par la suite, on utilisera le terme dPF pour désigner la distance
entre la cartouche et le plan focal afin de simplifier l’écriture. Dans un premier
temps, l’étude est menée à énergie fixe et dans un second temps, à différentes
énergies. Pour ce faire, deux montages expérimentaux sont réalisés (fig. 2.21),
dont le premier est strictement le même qu’exposé dans la section précédente et
le second reprend l’analyse des jets avec un système de TRI. Pour réaliser cette
expérience, on relève la position du plan focal puis on abaisse progressivement la
position du support de la lame pour que le faisceau continue de focaliser dans le
liquide.

Le résultat de cette première expérience est exposé en figure 2.22, où quatre
dPF sont sondées, 0 -50 -100 et -150 µm pour 7 volumes différents allant de 6
à 18 µL. Tout d’abord, on remarque que les taux de remplissage du motif et la
reproductibilité des gouttes sont meilleurs à -50 et -100 µm et chutent à 0 et -
150 µm. Pour les deux dPF optimales, la variation du volume impacte la qualité
du motif. Pour les liquides les plus petits (6 et 8 µL), les motifs sont dégradés
mais s’améliorent avec l’augmentation du volume. A −50µm, ils se dégradent de
nouveau, à partir de 14µL tandis qu’à−100µm ils restent de très bonne qualité. Les
deux images (fig.2.22b-c) montrent deux exemples d’impression, avec en premier
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Figure 2.22 – (a) Variation du taux de remplissage et du diamètre des gouttes en
fonction de la dpf et du volume d’encre étalé sur la lame (b) Image d’une impression
pour une dpf de −50µm, 10µL, 10ps, 1030nm (c)Image d’une impression pour une
dpf de −150µm, 18µL, 10ps, 1030nm

une impression de bonne qualité car elle présente des gouttes d’environ 160µm de
diamètre avec une inhomogénéité inférieure à 15%. Tandis que la seconde, le motif
est incomplet et les gouttes imprimées sont très disparates.

On explique cette différence et le lien entre la dPF et le volume d’encre étalé,
par le paramètre de Standoff. En effet, en jouant sur la dPF on joue sur la position
de la bulle dans le liquide, par pas de 50µm, et jouant sur le volume, on modifie
aussi la distance entre la bulle et la surface libre. Etant donné le débat mené
dans les précédentes sections sur l’épaisseur du film d’eau déposé, on ne peut
connaître à ce stade le pas de variation. Mais au vue des résultats, on comprend
qu’il existe une plage de couple (dPF ;Volume) optimale pour l’impression de motifs.
Ne connaissant pas la taille de la bulle ni même sa profondeur dans le liquide, il
est donc primordial de définir une méthode qui consiste à ajuster ce couple pour
une énergie donnée afin de définir les paramètres d’impressions idéals.

Pour y arriver, on s’appuie sur le deuxième montage expérimental présenté en
figure 2.21. L’idée est alors d’analyser les dPF optimales à des énergies de 10 à 60
µJ et des volumes de 10 à 60 µL. Comme le montre le résultat obtenu en figure
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Figure 2.23 – Variation de la dPF optimale à différentes énergies et volumes

fig.2.23, pour un même volume, les dPF optimales ne varient que très peu avec
l’énergie mais plus avec le volume. La régression linéaire entre la dPF et le volume
étalé suit la loi

f(x) = −7, 3× V + 43, 2

Cette formule permet de trouver la position idéale de la cartouche d’impression
pour un volume étalé sans connaître la taille des bulles générées ni même sa position
par rapport à l’interface libre.

Figure 2.24 – Impression de motifs pour des conditions d’impressions optimales
en volume et dPF à 12 14 et 16 µJ

Une fois la méthode maîtrisée, les capacités d’impressions sont alors optimi-
sées. Pour la valider, on teste ces performances en imprimant le même motif pour
différentes énergies. La figure 2.24 montre alors des résultats très satisfaisants,
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car pour les trois énergies testées, on adapte le volume déposé sur la cartouche
d’impression ainsi que la dPF . On arrive alors à obtenir un motif complet avec
une faible disparité tout le long du motif tout en maîtrisant le volume imprimé en
augmentant l’énergie du laser.
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Conclusion de partie
De la déformation d’une surface libre à l’impression de motifs 2D, l’étude menée
a permis de mettre en avant les paramètres critiques, comme par exemple le pa-
ramètre de Standoff. Ce dernier nous a permis de faire le lien entre la position
de la bulle par rapport à la surface, et son rayon maximal. De cette étude, nous
en avons déduit que pour γ < 0.8, les conditions sont réunies pour que la bulle
déforme la surface en créant un jet. Pour pouvoir maitriser cette condition de for-
mation de jet, outre la maîtrise de la taille de la bulle via l’énergie du laser, il est
important d’en contrôler la profondeur. A 1030nm nous avons montré qu’il était
possible de positionner au micromètre près la position de cette bulle, tandis qu’à
2000nm, celle-ci restait accrochée sous la surface. Dans le premier cas, on peut
en tirer plusieurs avantages, comme une gestion fine du paramètre de Standoff, et
dans le second cas, il est intéressant de savoir que la bulle reste toujours au même
endroit, surtout s’il nous est impossible de l’observer et de la calculer.

De cette déformation en découle la formation de jet, avec la mise en évidence
de deux jets successifs, le premier étant fin et véloce, alors que le second, est plus
volumineux et plus lent. A 2000nm, nous avons remarqué que pour un paramètre
de Standoff inférieur à 0.4, ce premier jet se retrouvait sous la forme d’un spray.
Mais grâce au confinement de la bulle sous la surface, une configuration alternative
a été envisagée, en focalisant le faisceau à travers une lame de verre. Cette fois-ci
la bulle se retrouve à l’interface verre-liquide et reste dépendante du paramètre
de Standoff. En jouant sur l’énergie on modifie directement son rayon maximal,
tandis qu’en jouant sur l’épaisseur de liquide, on modifie la distance bulle-surface.
Cette configuration et les résultats affichés sont quasiment identiques à ce que nous
avons pu observer dans le cas de la génération de jet par ablation d’une couche
sacrificielle.

En étudiant l’impression de motifs à 1030nm, nous en sommes arrivés à un
débat autour du paramètre de Standoff, car, sans observer la bulle il est impossible
de définir précisément la valeur de ce paramètre. A défaut d’outils capable de
mesurer les diamètres des bulles et leurs positions sous la surface, la tentative de
calcul a soulevé un nouveau problème, celui de l’épaisseur d’un film mince d’eau.
Pour pallier à ces problèmes, une méthode a été mise en place pour adapter à
chaque volume étalé, la position d’une cartouche d’impression, par l’observation
de jets. Elle consiste à relever les positions optimales de dPF pour chaque volume
déposé, et d’en tracer une courbe d’étalonnage. En se servant de cette courbe, on
peut ensuite faire varier l’énergie du laser pour générer des jets de différentes tailles
et d’en contrôler le volume à imprimer.
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Quatrième partie

Impression de liquide
inhomogène : réalisation d’un

modèle de peau
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Chapitre 1

Impression de motifs 2D

1.1 Une dynamique perturbée

 Phantom

∅~10 µm

Solstice
1030 nm

10 ps
1,5W
22 µJ

Objectif

ON 
0.25

 

Illuminateur

Support cuve Lame
de verre 

Microbilles

Figure 1.1 – Schéma d’expérience pour l’observation de jets d’une encre contenant
des microbilles de PMMA de 15µm de diamètre, à différentes concentrations

Dans le but d’imprimer un motif 2D de gouttes d’encre cellulaire, on complexifie
progressivement les études réalisées en modifiant la composition de l’encre. Afin
d’éviter le coût d’achat et d’entretien des cellules, on utilise des micro-billes de
PMMA 1 de 15µm de diamètre. La taille a volontairement été sélectionnée pour se
rapprocher le plus possible de la taille des cellules qui seront utilisées par la suite.

La figure 1.1 expose le schéma d’expérience. Grâce à la chaîne Solstice du CE-
LIA, on focalise un faisceau à 1030nm, 10ps via un objectif de type microscope

1. Polyméthacrylate de méthyle
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ouvert à 0.25 sur l’échantillon. Celui-ci est une lame de 15mm de diamètre où on
étale un volume d’encre préalablement préparé, à base de PBS, de BSA (15mg/ml)
et de micro-billes de PMMA à deux concentrations, 5M/ml et 20M/ml. La taille
du faisceau est estimée par calcul à 10µm sur échantillon pour des énergies maxi-
males de 22µJ . On positionne l’échantillon aux conditions optimales pour générer
des jets, que l’on observe via une caméra ultra-rapide de type Phantom.

500 µm

500 µm

a)

b)

C = 20 M/ml

C = 5 M/ml

Figure 1.2 – Observation de 50 jets d’encre contenant des micro-billes de PMMA
de 15µm à 10ps, 1030nm, 10µJ pour une concentration en billes de (a) 20M/ml
(b) 5M/ml

Avant d’étudier l’impact des paramètres lasers comme l’énergie et durée d’im-
pulsion, on étudie la reproductibilité et la disparité des jets pour les deux concen-
trations préparées. Pour cela, on se fixe à un temps de donné, t = 70µs, censé
correspondre au temps transitoire entre le premier jet et le second jet, puis on
observe 50 jets différents. Le résultat de cette expérience est exposé en figure 1.2.
Pour une énergie sur cible de 10µJ , quelle que soit la concentration en micro-
billes, la reproductibilité du phénomène est totalement perturbée. Tous les tirs
lasers n’ont pas donné de jets car le taux de réussite à 20M/ml n’est seulement
que de 16% contre environ 35% à 5M/ml. De plus, si l’on observe les séquences
qui ont donné un jet, ils sont tous différents par rapport à leur hauteur, diamètre
ou encore forme.

C’est bien l’ajout de micro-billes qui génère ces disparités, car nous n’avions
jamais observé de tels comportements en étudiant des encres homogènes. On peut
émettre plusieurs hypothèses sur la disparité observée. On reprend pour ça, étape
par étape, les phénomènes qui pourraient en être la cause.

Lors de de l’impact du laser dans la matière, celui-ci ne la voit plus comme
uniforme comme c’est le cas dans les liquides homogènes. Pour preuve, voici une
image d’une lame recouverte d’une encre à différentes concentrations (fig.1.3). On
y observe assez facilement que plus la concentration augmente, plus la surface
se remplit en micro-billes jusqu’à en être complétement recouvert à 50M/ml. On
peut alors dire qu’à l’échelle du micromètre, le faisceau rencontre sur son trajet
des objets pouvant le perturber, soit en les traversants avant de se focaliser, soit
au niveau du plan focal. Dans ce cas, on parle alors de diffraction, de réflexion, de
diffusion, d’absorption, et donc de perte de puissance par la présence de ces micro-
billes. La position et la taille du plasma se retrouve alors modifiées, perturbant

123



Figure 1.3 – Variation de la concentration de micro-billes de 15µm de diamètre
pour 10µL d’encre étalée sur la cartouche d’impression à (a)5M/ml (b)10M/ml
(c)20M/ml (d)50M/ml

donc la suite des évènements. Par exemple, la bulle ne grandit pas comme espéré,
ou trop loin de la surface, empêchant ou altérant la dynamique du jet.

Dans le cas où cette première hypothèse n’est pas vérifiée, et qu’une bulle est
générée de façon nominale, on imagine qu’elle peut se retrouver perturbée par la
présence d’objets à ses côtés. Si les bords (interfaces verre-liquide et liquide-air)
influent sur sa dynamique, la présence des micro-billes peut elle aussi perturber sa
croissance. Mais étant donné que la taille des bulles générées et la taille des micro-
billes ont un facteur 10 de différence, à ces échelles la bulle se développe, de son
point de vue, dans un liquide « homogène ». On peut donc dire que la dynamique
et la symétrie de la bulle sont peu impactées par la présence des micro-billes. Cet
argument prend tout son sens pour le jet, qui, à contrario, se retrouve à une échelle
comparable à celle de la cellule. L’épaisseur du premier jet étant du même ordre de
grandeur que celle d’une micro-bille, sa dynamique peut donc en être perturbée.

Un argument clé pouvant nous éclairer sur ces hypothèses se trouve dans l’étude
la dynamique d’un jet induit par laser avec une couche sacrificielle. Encore ra-
rement évoqué jusqu’à maintenant, le processus d’impression de cette technique
est bien connu et maîtrisé [29][105][106][107][108][109]. Sa robustesse et sa qualité
d’impression sont reconnues comme étant la technique de bioimpression la plus
reproductible. Les encres cellulaires ou de micro-billes utilisées sont similaires à
celles étudiées dans le cas précédent. Le fait d’avoir des jets reproductibles avec
couche sacrificielle et non dans le notre, met en avant la théorie sur la perturbation
liée au dépôt d’énergie, puisqu’elle est la seule variable entre les deux. Il subsiste
quand même une interrogation, si c’est lors de la création du plasma que les micro-
billes perturbent le reste de la dynamique ou si ce sont celles qui se trouvent sur
le chemin du faisceau. Dans tous les cas, un travail doit être mené sur le dépôt
d’énergie et la formation du plasma dans des liquides inhomogènes.

Malgré la non reproductibilité du phénomène, on décide d’observer un jet,
comme le montre la figure (fig.1.4). Ce dernier se développe en deux étapes, avec
l’apparition d’un premier jet fin véloce suivit d’un second plus épais et plus lent
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500 µm

0 µs 55 µs 110 µs 165 µs 220 µs 275 µs

Figure 1.4 – Chronologie d’un jet contenant des micro-billes. L’espace entre
chaque image est de 11µs

avec une goutte puis une deuxième qui s’en détache. Au final, nous observons
le même comportement que nous avions lors de l’étude de la dynamique d’encre
homogène. A ce titre, en ajoutant un substrat receveur on arrive à projeter et
transférer du liquide contenant des micro-billes.

Même si le phénomène est très inhomogène, à l’image de l’encre utilisée, nous
arrivons tout de même à déplacer assez de liquide pour pouvoir transporter des
micro-billes et donc les imprimer. C’est pourquoi, une étude plus approfondie est
menée sur l’impression de motifs cellulaires.
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1.2 Impression de motifs cellulaire

 
 

Support lame Lame de verre 
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Figure 1.5 – Schéma d’expérience pour l’impression de motifs de cellules à
1030nm ,10ps, 14µJ

Dans cette section, on s’intéresse à l’impression de motifs cellulaire. Pour mener
à bien cette étude, on réalise le montage de la figure 1.5. On utilise un laser indus-
triel Satsuma de la société Amplitude Systèmes, qui délivre des impulsions de 10ps
pour une longueur d’onde de 1030nm. Les impulsions sont transportées jusqu’à un
scanner qui balaye un objectif télécentrique de type F-thêta, dont l’ouverture nu-
mérique est d’environ 0.12. Grâce à cet objectif, les faisceaux sont déplacés dans
le champ, tout en étant focalisés sur le même plan. Dans cette expérience, on fixe
l’énergie sur échantillon à 14µJ .

La cartouche d’impression, composée d’une lame de verre transparente de
15mm de diamètre et d’une encre préalablement étalée, est impactée par les tirs
de laser qui génèrent des jets. Un substrat receveur est maintenu au dessus de
cette cartouche afin d’en récolter l’encre éjectée. En répétant l’opération à plu-
sieurs reprises, tout en modifiant les coordonnées d’impact du laser, on crée un
motif carré de 10x10mm avec des gouttes espacées de 500µm. L’ensemble étant
contrôlé par des platines de translation, on adapte la position de la cartouche et
du substrat receveur pour affiner la profondeur de formation de bulle ainsi que la
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distance cartouche-substrat, ici fixée à 500µm.
Sur la cartouche est étalée 10µL de bioencre constituée de cellules de type

Fibroblastes à différentes concentrations, 10M/ml, 20M/ml, 35M/ml et 70M/ml,
mélangées à leur milieu de prolifération ainsi qu’à 5% de SVF 2. Le rôle du SVF est,
comme pour la BSA précédemment utilisée, de pouvoir étaler facilement l’encre
sur la cartouche en abaissant les tensions de surface.

Figure 1.6 – Impressions de motifs de Fibroblastes à différentes concentrations
(a) 10M/ml (b) 20M/ml (c) 35M/ml (d) 70M/ml

Le résultat de cette expérience est affiché en figure 1.6 dont les données ex-
traites sont résumées dans le tableau de la figure 1.7. Concernant la figure 1.6, on
y trouve quatre photos de motifs prisent post-impression aux différentes concentra-
tions étalées. Pour une concentration faible, c’est-à-dire de 10M/ml, l’impression
du motif est complet mais les gouttes contenant les cellules sont plus grosses que
celles qui ne n’en contiennent pas (fig.1.6a). Le rapport entre le nombre de gouttes
de cellules et les gouttes vides est d’environ 13%, ce qui est très insatisfaisant

2. Sérum de Veau Foetal

127



car le but est de transporter à chaque tir des cellules. Les mêmes observations
sont faites en augmentant la concentration, par contre, le nombre de cellules im-
primées augmente mais le nombre de gouttes imprimées diminue. A 70M/ml par
exemple, le nombre de goutte est de 95 % contre 100% à 10M/ml et 20M/ml.
On observe aussi une augmentation du rapport entre les gouttes contenant des
cellules et celles vides, en atteignant 97% à 70M/ml. A 10M/ml, on remarque que
des gouttes peuvent contenir 1 ou 10 cellules. Quelle que soit la concentration, on
remarque aussi que pour chaque goutte imprimée contenant des cellules, le nombre
de cellules et la taille de la goutte varie. On comprend que la taille de goutte est
directement liée au nombre de cellules qu’elle contient. Par contre, la différence
entre le nombre de gouttes imprimées est difficilement explicable.

Concentration cellulaire [M/ml] 10 20 35 70

 Nombre de gouttes imprimées 398 398 380 380
 Nombre de gouttes contenant des cellules 50 90 180 370
 Nombre de gouttes total désirée 400 400 400 400

~100 95 95
13 23 47 97

 Rapport goutte cellules/goutte désirée [en %] 13 23 45 93

 Surface occupée par les cellules (carré) [en %] 13 25 45 89
 Surface occupée par les cellules (hexagone) [en %] 11 22 38 77

 Rapport goutte imprimée/goutte désirée [en %]
 Rapport goutte cellules/goutte imprimée [en %]  

 

~100

Figure 1.7 – Tableau récapitulatif des données de la figure 1.6

Le tableau exposé en figure 1.7 est directement lié aux images de la figure 1.6.
Pour cela, on a calculé le nombre de gouttes totale imprimées et séparé celles avec
et sans cellules. Comme le résume le tableau de la figure 1.7, dans un volume de
10µL étalé, chaque concentration équivaut à un nombre de cellules. Pour 10M/ml,
on retrouve 100 000 cellules et pour 70M/ml, 700 000.

En visualisant l’ensemble sur une coupe 2D, on calcule pour chaque concentra-
tion, l’espace occupée par les cellules selon un empilement « carré » et « hexagonal »
(fig.1.8). On trouve alors pour 10M/ml, 20M/ml, 35M/ml et 70M/ml, respecti-
vement 13%, 25%, 45% et 89% avec le premier type d’empilement et 11%, 22%,
38% et 77% avec le second, considéré comme le plus compact. Grâce à ces calculs,
on arrive à trouver une corrélation entre le rapport de gouttes contenant des cel-
lules et la surface occupée par un tapis uniforme de cellules. Ainsi, on peut dire
que plus on augmente la concentration cellulaire, plus on augmente les chances de
pouvoir projeter des cellules sur le substrat receveur et que le nombre de gouttes
imprimées contenant ces cellules y est directement lié. On peut aussi dire au vu
de ces résultats, que les cellules ont tendances à former un tapis uniforme et on
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suppose qu’augmenter la concentration après 70M/ml n’aura pas d’impact sur
l’augmentation du nombre de cellules transférées par gouttes.

empilement carré empilement hexagonal

Figure 1.8 – Schéma des deux types d’empilements

Nous allons tenter d’expliquer la différence de cellules contenues dans chaque
goutte du motif imprimées.

La première hypothèse que l’on peut faire sur cette différence est la présence
de concentration effective de cellules à certains endroits de la lame. Comme nous
avons vu que le nombre de gouttes contenant des cellules était lié à la concen-
tration globale de cellules dans l’encre, on peut imaginer que si les cellules ne se
repartissent pas de manière uniforme sur la lame, des zones de différentes concen-
trations peuvent se dessiner. Dans ce cas, en fonction de l’endroit où se forme le
jet, le nombre de cellules sera différent.

La deuxième hypothèse est liée à celle formulée lors de l’exposition des résultats
sur la disparité des jets de micro-billes. On avait alors supposé que si le laser
rencontre sur son chemin des cellules, celui-ci pouvait être perturbé. C’est peut-
être aussi le cas lorsqu’on observe des différences sur le nombre de cellules par
gouttes. Si on considère une concentration effective locale égale en tout point, à
l’échelle d’un jet, d’une goutte ou d’une bulle, alors à l’échelle du laser (dont le
spot est de l’ordre de la dizaine de micromètre), ce n’est peut-être plus le cas.
La concentration effective locale impacte donc la génération du plasma et par
conséquence l’ensemble du processus d’impression.

Dans tous les cas, en augmentant la concentration globale de l’encre, on arrive à
augmenter le nombre de gouttes contenant des cellules, ce qui permet d’imprimer
des motifs quasi-complet. Connaissant la disparité sur le motif, on va tout de
même tenter d’aller plus loin dans les possibilités qu’offre l’impression de cellules
sans couche sacrificielle dans les parties suivantes.
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Chapitre 2

Réalisation d’un modèle de peau

2.1 Anatomie de la peau

Figure 2.1 – Illustration de l’anatomie de la peau

La peau a comme particularité d’être un organe complexe en constant renou-
vellement. Sa caractéristique principale est d’être aussi bien imperméable que per-
méable. Dans ce cas, l’imperméabilité est considérée comme une une protection
contre les agressions chimiques, biologiques et physiques. Tandis que la perméabi-
lité est considérée comme une simple zone d’échange privilégiée.

Sur un plan structural, la peau est aussi considérée comme complexe, au vu
des différentes couches superposées qui la constitue. La figure 2.1 1 représente une
coupe anatomique de la peau et met en avant les trois couches superposées de
tissus que sont, l’épiderme (4), le derme (5) et l’hypoderme (6).

1. Illustration disponible à www.blogglophys.wordpress.com/2016/09/29/peau/
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De manière générale la peau est la première protection au monde extérieur, et
grâce à sa structure multicouche en feuillet, elle est tout aussi souple que résistante.
L’épaisseur de la peau varie en fonction de sa position sur le corps humain. Elle
peut aller de 500µm à 5mm d’épaisseur. Avec environ 2m2 de surface, la peau est
considérée comme l’organe le plus étendu.

Pour rentrer un peu plus dans le détail, commençons par une description de
l’épiderme. D’un point de vu macroscopique, elle est la couche la plus superficielle
de la peau et selon sa position sur le corps humain, son épaisseur varie. Par exemple,
elle est d’environ 40µm à la paupière contre 1, 6mm sous la paume de main et la
plante du pied. D’un point de vu microscopique et anatomique, l’épiderme est
constitué essentiellement de kératinocytes. Ces cellules sont spécifiques de la peau
puisqu’elles synthétisent la kératine, protéine fibreuse et insoluble dans l’eau (elles
assurent donc la propriété d’imperméabilité). Les kératinocytes protègent aussi
la peau contre l’exposition au soleil et aux rayons ultraviolets en accumulant la
mélanine (produit par les mélanocytes) dans son noyau.

Ces kératinocytes sont disposés selon quatre couches dans l’épiderme (de l’ex-
térieur à l’intérieur) : la couche cornée, la couche granuleuse, la couche épineuse et
enfin la couche basale. La couche cornée est donc la partie la plus superficielle de
l’épiderme, assurant ainsi le rôle de barrière contre les agressions extérieures. Elle
mesure entre 10 à 20 µm d’épaisseur et est composée d’une multitude de couches
de kératinocytes morts. Les cellules de la couche basale, quant à elles, migrent
progressivement vers la couche cornée en se contractant en kératine. Elles perdent
alors leur noyau cellulaire au fur et à mesure de leur migration. Mais autre que les
kératinocytes, d’autres cellules coexistent, comme les mélanocytes (responsable de
la pigmentation de la peau) ou encore les cellules de Langerhans (qui contrôlent
la présence d’antigènes).

Après l’épiderme vient le derme, tissu conjonctif composé essentiellement de
fibroblastes insérés dans une matrice extracellulaire. Elle est séparée de l’épiderme
par une membrane basale, la jonction dermo-épidermique. Ce compartiment est
irrigué par des vaisseaux sanguins et innervé. Il est divisé en deux régions anato-
miques distinctes : le derme papillaire et le derme réticulaire. La première est la
zone de contact entre l’épiderme et le derme où des excroissances répartissent les
vaisseaux sanguins et les transmissions nerveuses.

2.2 Principe du modèle de peau
Le but dans cette section est de comprendre comment recréer un modèle de

peau, le plus représentatif possible de celui expliqué précédemment. Pour y parve-
nir, on imprime dans un premier temps un derme en plusieurs étapes (fig.2.2). La
première étape est d’imprimer sur une membrane de polycarbonate une couche de
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Figure 2.2 – Exemple d’illustration d’un contrôle qualité durant un processus de
biofabrication d’un derme. (a) Des fibroblastes sont imprimés par laser sur une
couche de collagène (b) Une nouvelle couche de collagène est imprimée (c) Une
nouvelle couche de fibroblastes est imprimée. L’ensemble des motifs est conservé
tout au long du processus d’impression. Extrait du site officiel de Poietis

collagène. Elle jouera par la suite le rôle de support des impressions. Cette couche
est imprimée à l’aide d’une micro-vanne, présentée en introduction de thèse. Puis
on imprime un premier motif de fibroblastes (fig.2.2a). Après avoir laissé les cel-
lules pénétrer la couche de collagène, on procède de la même façon plusieurs fois
(couche de collagène puis couche cellulaire) jusqu’à obtenir le résultat escompté.

Maturation
Prolifération 

Différenciation

Derme Epiderme

Figure 2.3 – Principe d’impression d’un modèle de peau de Poietis

L’objet imprimé est placé dans un incubateur jusqu’à maturation avant l’im-
pression de la seconde partie, l’épiderme (fig.2.3). Des kératinocytes sont ensuite
imprimés au dessus du derme en respectant un motif d’impression donné. L’en-
semble est placé dans un incubateur pendant 2 jours en immersion dans du milieu
cellulaire, puis pendant 12 jours en interface air-liquide. Cette dernière étape va
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permettre à l’épiderme de se différencier. Une fois passées ces étapes, la peau re-
construite est fixée, c’est-à-dire immergée dans une solution de paraformaldehyde,
figeant ainsi dans le temps le modèle reconstruit. Après déshydratation et inclu-
sion dans de la parafine, des coupes transversales de 5µm sont trempées dans des
solutions colorantes afin de de mettre en évidence les différentes structures du
tissu imprimé. Ces coupes histologiques sont ensuite observées sous un microscope
(fig.2.4).

Pour rappel, un des objectif de la thèse de reproduire le même type de résultat
que la figure 2.4 mais cette fois-ci sans couche sacrificielle. Ce pourquoi, nous
continuons donc d’imprimer des cellules afin de tendre le plus possible vers ce type
de photo.

Figure 2.4 – Coupe histologique d’un modèle de peau vendue par Poietis :
Poieskin c©. Réalisé par LAB avec couche sacrificielle
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2.3 Résultats : viabilité cellulaire

 

Support lame Lame de verre 

Multipuit Lame de verre

Satsuma
1030 nm

10ps 
5 W – 25 µJ

ON = 0.12

Objectif

∅ ~ 10 µm

Scanner

Goutte imprimée

 

Cellules

Collagène

Figure 2.5 – Schéma d’impression de motifs sur une couche d’hydrogel composée
de collagène et de milieu cellulaire

Incub.

Impression Ajout milieux

40’

Incub.

24h
Live/Dead

Figure 2.6 – Principe du test du Live-Dead. Un motif cellulaire est imprimé,
placé dans une incubateur une quarantaine de minutes puis immergé dans du
milieu cellulaire. Le test du Live-Dead est réalisé 24h après impression.

Précédemment, nous avons montré qu’il était possible d’imprimer un motif
cellulaire, c’est pourquoi une étude de viabilité est mise en place pour vérifier
la survie des cellules face à cette nouvelle technique d’impression sans couche
sacrificielle. L’objectif est d’obtenir une viabilité d’environ 90%. Pour cela, on
propulse les cellules sur un substrat receveur composé d’un mélange de milieu
cellulaire et de collagène dans lequel les cellules pourront post impression, survivre
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et proliférer (fig.2.5). Après impression, le substrat est placé dans un incubateur
pendant 30 à 45 minutes afin que les cellules puissent s’accrocher à la matrice de
collagène. Une fois cette étape passée, les impressions sont plongées dans du milieu
cellulaire et placé d incubateur pendant 24h jusqu’au test du Live-Dead.

Figure 2.7 – Test du Live-Dead sur des Fibroblastes (a) Photo (b)Superposition
du Live en vert et du Dead en rouge

Figure 2.8 – Test du Live-Dead sur des Kératinocytes - superposition du Live
(vert) et du Dead (rouge)

On étudie dans un premier temps la survie de Fibroblastes (fig.2.7). Les résul-
tats sont très satisfaisants car environ 95% des cellules ont survécu avec un témoin
pipette de 98%. De même pour les Kératinocytes (fig.2.8), où la viabilité est de
92% avec un témoin pipette de 98%. Les résultats sont très encourageants et favo-
rables à la bioimpression par laser sans couche sacrificielle. Conventionnellement,
seul un test de Live Dead suffit à certifier l’utilisation d’une technologie, mais il
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n’est pas rare de le compléter avec d’autres tests comme celui de la prolifération.
Il permet de vérifier si les cellules ont gardé leur vitesse de prolifération, qu’on
réalise souvent par simple comptage cellulaire ou par marquage KI67. Encore plus
rare, un autre test peut aussi être mené, comme la vérification de l’altération des
chromosomes des cellules imprimées avec le test TUNEL (« Terminal deoxynu-
cleotidyl transferase »). Enfin, il est aussi possible de vérifier le stress thermodyna-
mique que peuvent subir les cellules lors de l’impression avec un marquage HSP70
(« Heat-Shock Protein 70 »). Pour compléter ce travail, il serait donc intéressant
de s’intéresser à ces trois derniers tests.

2.4 Résultats : un modèle de peau

 

Support lame Lame de verre 

Multipuit Membrane

Satsuma
1030 nm

10ps 
5 W – 25 µJ

ON = 0.12

Objectif

∅ ~ 10 µm

Scanner

Goutte imprimée

 

Cellules

Collagène

Figure 2.9 – Schéma d’un système d’impression d’un épiderme sur une membrane
et d’une couche de collagène

Dans le cadre de la recherche et du développement d’un modèle de peau, Poietis
souhaite tester les capacités du LAB sans couche sacrificielle pour la reconstruction
d’un épiderme. L’objectif principal est d’imprimer un épiderme homogène d’envi-
ron 100 à 150 µm d’épaisseur dont la structure se rapproche de celle du vivant,
comme présenté dans la partie « Anatomie de la peau ». Pour réaliser ces tests, on
place au fond d’une plaque multipuits des membranes de polycarbonate sur les-
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quelles on imprime à l’aide d’une micro-vanne, une couche de collagène (fig.2.9).
Préalablement, des Kératinocytes sont extraits puis mis en culture avant d’être
utilisés en bioencre concentrée à 70M/ml avant d’être étalée sur la cartouche
d’impression. Un laser Satsuma délivre des impulsions de 10ps à 1030nm, pour
une énergie de 25µJ que l’on focalise à l’aide d’un scanner et d’une lentille de type
F-thêta, afin d’imprimer le motif cellulaire. Les résultats des impressions sont mis
en interface air-liquide dans un incubateur puis stoppé à 7 jours pour suivre l’avan-
cement de la fabrication de l’épiderme reconstruit. Après une phase de coloration
puis de découpe, les échantillons sont analysés sous un microscope à différents ob-
jectifs (10X et 40X) (fig.2.10). La photo en figure 2.10b montre tout d’abord, un

Figure 2.10 – Coupes histologiques d’épidermes à différents grossissements. Réa-
lisé avec les paramètres d’impressions suivant : 25µJ , 10ps, 1030nm pour le laser
et 14µL à 70M/ml de cellules pour l’encre étalée sur la cartouche

épiderme homogène, comparé à celui de la figure 2.10c, utilisé ici comme simple
comparatif. L’épiderme est bien reconstruit et similaire sur plusieurs millimètres
au dessus de la couche de collagène. La structure est respectée, on retrouve bien
la couche basale, où les cellules sont ordonnées et alignées. Au dessus, les cellules
commencent à s’aplatir et à perdre leur noyau, représentatif d’une couche épineuse,
jusqu’à présenter des granules, typique d’une couche granuleuse. Enfin, la couche
cornée est elle aussi présente avec seulement deux feuillets.

Les résultats sont donc très favorables, et encourageants. L’épiderme est ce-
pendant trop petit par rapport aux premières attentes. On mesure environ 75µm
contre les 100 − 150µm attendu. De même, la couche basale présente quelques
défauts, comme un agencement horizontal des cellules, ainsi qu’en nombre insuf-
fisant. La couche granuleuse s’en retrouve donc impactée, avec des cellules qui
s’aplatissent trop rapidement et perdent trop vite leur noyau. Enfin, la couche
cornée ne présente que très peu de feuillets, qu’on peut assez facilement expliquer
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par un arrêt précoce de la phase de différenciation (7 jours contre 10-15 jours
habituellement).

Le manque de cellules sur la couche basale et l’inhomogénéité est significatif
d’un faible nombre de cellules imprimées et d’un manque de maîtrise du dépôt de
cellules, donc potentiellement à un défaut d’impression.

Le LAB sans couche sacrificielle a montré des résultats intéressants dans les
parties précédentes, même si l’inhomogénéité des motifs imprimés se retrouvent
sur le modèle d’épiderme. Pour améliorer l’ensemble de la chaîne et au vu des
résultats présentés, un effort sur la méthode d’impression reste donc à être mené
comme la reproductibilité et le contrôle du nombre de cellules imprimées.

138



Conclusion
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Imprimer des tissus vivants, voici le maître de mot de l’ingénierie tissulaire,
avec comme but principal de remplacer, rétablir et « améliorer » les organes défec-
tueux des êtres vivants. Parmi les techniques existantes, le LAB (Laser Assisted
Bioprinting) tire profit des technologies du laser pour se positionner comme la
plus précise. Basée sur le principe du LIFT (Laser Induced Forward Transfer),
elle utilise les propriétés d’interaction laser-matière afin de projeter des cellules
vivantes d’une cartouche d’impression sur un substrat composé d’un biomatériau.
Mais elle comporte un défaut avec l’utilisation d’une couche mince d’or, de titane
ou de cuivre, qui se retrouve ablatée et projetée après interaction avec le laser.
Cette couche « sacrificielle », se révèle être un frein aux avancées technologiques
qui pourraient découler du LAB. Pour y pallier, la solution la plus simple est de
la retirer et de s’appuyer sur les connaissances en interaction laser-matière pour
reproduire les mêmes impressions de cellules sans couche sacrificielle.

En retirant cette couche, la cartouche d’impression ne se retrouve maintenant
composée que d’une lame de verre, transparente à la longueur d’onde du laser,
et de la bioencre à imprimer. On focalise directement le laser dans le milieu en
question afin de générer un plasma puis une bulle par phénomène de cavitation.
Lorsque cette bulle grossit et atteint la surface, elle génère à son tour un jet qui
transfère le liquide et les cellules de la cartouche au substrat receveur.

En étudiant la génération et la dynamique d’une bulle en fonction de la durée
d’impulsion, nous avons remarqué qu’il existe deux fenêtres. La première, pour
des impulsions courtes (< 10ps), les seuils de formation de bulle sont fortement
dépendant de l’intensité, et permettent d’atteindre des bulles de différentes tailles,
jusqu’à plusieurs centaines de micromètres de diamètre. La seconde, pour des im-
pulsions plus longues (> 10ps), les seuils sont plus gourmands en énergie et ne
permettent pas d’atteindre des bulles de petits volumes. Par contre, leur efficacité
de transfert d’énergie est supérieure à la gamme précédente. Quel que soit le ré-
gime, nous avons aussi montré que le volume d’une bulle est proportionnel à la
fluence.

En parallèle, en analysant le spectre d’absorption de l’eau, nous nous sommes
intéressés à l’impact de la longueur d’onde sur les seuils et dynamiques des bulles.
Contrairement à nos attentes, l’absorption à 1 photon dessert les seuils mais contri-
bue au transfert d’énergie entre le laser et la bulle. C’est donc à 515 nm et 2000 nm
que les efficacités de conversion d’énergies sont les plus importantes. De plus, nous
avons aussi découvert que la bulle restait confinée aux interfaces liquide-solide et
liquide-air à 515, 1300 et 2000 nm, contrairement à 1030 nm où la bulle pouvait
être créée à différentes positions dans le liquide. Enfin, nous avons aussi montré
qu’en utilisant du milieu cellulaire, l’efficacité du procédé chutait à 1030 nm alors
qu’elle augmentait à 515 nm.

En approchant la bulle de la surface libre, nous avons validé l’importance du
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paramètre de Standoff pour la génération d’un jet droit et contrôlé. Mais en utili-
sant des films minces et sans outil de caractérisation en direct, cet outils n’a plus
de sens, ce pourquoi nous avons mis au point une technique d’optimisation. Une
fois cette étape remplie, nous sommes capable d’imprimer des liquides homogènes
et d’en contrôler la quantité en adaptant l’énergie, la durée d’impulsion ou en-
core la distance cartouche-substrat. Un des faits marquant en étudiant ces jets a
été la ressemblance frappante entre ceux réalisés à 2000 nm et ceux observés lors
de l’utilisation d’une couche sacrificielle, ceci grâce au confinement de la bulle à
l’interface verre-liquide.

Enfin, en complexifiant l’encre avec des cellules, la dynamique des jets à 1030
nm s’est retrouvée totalement perturbée malgré une bonne maîtrise du procédé.
Cette disparité se retrouve aussi lorsqu’on imprime un motif cellulaire, avec un
nombre de gouttes imprimées contenant des cellules ainsi qu’un nombre de cellules
par gouttes, différents sur tout le motif. Ceci s’explique par l’inhomogénéité locale
perturbant le dépôt d’énergie qui fragilise le reste de la chaîne. En dépit de ces
disparités et suite au succès du test de viabilité, nous avons réussi à imprimer le
premier épiderme par Bioimpression laser sans couche sacrificielle.

Que ce soit lors de l’étude du jet ou de la bulle, la variation en longueur d’onde
s’est avérée être un élément important dans la méthode d’impression. Le fait d’avoir
une bulle confinée à la surface à 515, 1300 et 2000 nm, a permis de mettre au point
un système d’impression fortement similaire à l’impression de liquide par LAB
avec couche sacrificielle. Cette découverte répond à l’un des objectifs principal de
la thèse, à savoir la mise au point d’une méthode d’impression similaire au cas avec
Or. Les avantages sont multiples comme la possibilité d’imprimer différents objets
comme des cellules ou des microbilles, tout en gardant la connaissance acquise ces
dernières années sur l’impression avec couche sacrificielle en la transposant à cette
nouvelle méthode.

Cependant, il reste des zones d’ombre sur l’utilisation de ces longueurs d’onde.
Tout d’abord, aucun modèle numérique n’existe à ce jour permettant de rejoindre
les données expérimentales que nous avons acquises. De plus, ce qui manque à nos
expériences est la réalisation de motifs d’impressions à 515, 1300 et 2000 nm ainsi
qu’une étude approfondie à ces longueurs d’onde dans le régime picoseconde et
nanoseconde. Enfin, la question de la viabilité cellulaire se pose aussi, et nécessite
des réponses.

Toujours lié à l’absorption linéaire, la question s’est à un moment posé durant
la thèse sur les effets thermiques autour de 2000 nm. Aujourd’hui, il semblerait
que la thermocavitation soit étudiée dans le cadre de la formation de bulle proches
de surfaces solides et liquides. Elle ouvre donc un nouveau champ des possibles
car il serait possible avec un laser continu, de jouer sur l’absorption linéaire pour
favoriser ce type de cavitation. Cependant, la viabilité cellulaire pourrait elle aussi
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chuter si les températures misent en jeux détruisent les cellules aux alentours.
Enfin, si l’absorption linéaire a trouvé un intérêt à 1300 nm et 2000 nm, en

ajoutant une poudre ou un additif aux liquides à 1030 nm, on pourrait tout aussi
bien observer des comportements similaires. Il existe peut-être des matériau bio-
compatible qui permettrait de rehausser le coefficient d’absorption à cette longueur
d’onde, sans devoir modifier le laser et les bancs d’essais.

Même si la viabilité du processus d’impression sans or a répondu aux attentes
de biologistes, on se demande ce qu’il se passe aux alentours du plasma lorsque
le tir arrive proche des cellules. Sont-elles impactées, détruites, perforées, altérées,
projetées ? Le test de viabilité ne présente que le rapport entre les cellules impri-
mées vivantes et mortes et ne tiennent pas compte de celles qui sont restées dans
la bioencre, ce pourquoi,il faudrait aussi analyser la viabilité des cellules restantes
non imprimées.

Cette thèse a permis de mettre des limites à l’utilisation d’un laser à 1030 nm
pour ce type d’exercice. Les résultats concernant la disparité des tirs pour l’impres-
sion de cellules ne sont pas satisfaisant pour rivaliser avec les impressions utilisant
des couches sacrificielles. Il reste tout de même une étude à réaliser pour compléter
ces travaux, à savoir réaliser des motifs d’impressions pour des impulsions longues
(autour de la nanoseconde). Même s’il n’était pas possible d’atteindre de petites
bulles, on peut toujours se demander si en jouant sur sa profondeur, on pourrait
transporter de faibles volumes. De même, en utilisant des objectifs très ouverts,
on atteindrait des tailles de faisceaux au plan focal plus petites que celles sondées
et abaisseraient potentiellement la taille minimale de bulles. Par contre, pour des
applications demandant de la précision, pour l’impression de bio-matériaux homo-
gènes, travailler à 1030 nm offre des avantages, comme la possibilité de travailler
avec des grands volumes ou à des durées d’impulsions courtes pour générer et
déplacer de petits objets.

Au final, faut-il prendre le risque de modifier toute une chaîne de procédé
alors que celle-ci a présenté des résultats encourageant comme la réalisation d’un
épiderme ? Faut-il investir dans une technologie où personne ne s’est encore posi-
tionné ? Il n’y a pas de réponse parfaite, mais le sentiment qu’il faut continuer d’in-
vestiguer autour de ces questions. Même s’il reste un long chemin à parcourir pour
maîtriser la quantité de cellules imprimées par éjection, cette thèse a permis de
soulever de nouvelles problématiques liées à cette technologie. Les faits marquants
resteront la réalisation de motifs complets et répétables de liquide homogène, la
possibilité d’imprimer des cellules ainsi que la reconstruction du premier épiderme
par Bioimpression laser sans couche sacrificielle.
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main has evolved from these develop-
ments.

Among those different strategies and 
technologies currently available, laser-
assisted bioprinting (LAB) is clearly at 
the forefront due to its ability to print 
with single cell resolution and with high 
accuracy and reproducibility. Engineered 
tissue constructs can thus be fabricated 
layer by layer by depositing cells and ext-
ra-cellular matrix materials (biomateri-
als) according to sophisticated patterns. 
This article aims to underline the perfor-
mance of laser-based technology to 
achieve the most relevant tissues in re-

gards to current biological and medical 
needs. 

General Principles and Solutions

Bioprinting has been defined as “the use 
of computer-aided transfer processes for 
patterning and assembling living and non-
living materials with a prescribed 2D or 
3D organization in order to produce bio-
engineered structures serving in regenera-
tive medicine, pharmacokinetic and basic 
cell biology studies” [1]. That is, bioprin-
ting has to be considered as the combina-
tion of 3D printing and biology. It is 
based on both 3D printing principles 
such as computer design, robotic dispen-
sing or layer-by-layer manufacturing, 
and on biological requirements such as 
morphogenesis tissue formations mecha-
nisms (differentiation, migration, etc.) 
that occur after printing, or non-invasive 
3D imaging for tissue characterisation.

Different technologies have been de-
veloped over the last decade for that pur-
pose, mainly based on nozzle solutions 
such as bio-extrusion, inkjet or micro-
valve [2]. All of them exhibit the same 
type of limitations as they suffer from 
inherent issues such as clogging of print 
heads and from an over-intense shear 
stress applied to cells when they flow 
through a nozzle, resulting in a poor cell 
printing viability. LAB has been develo-
ped to circumvent those limitations [3, 
4]. It is a complex technology depending 
on a large number of parameters (laser 
energy density, laser wavelength, pulse 
duration, bio-ink viscosity and surface 
tension, etc.). Figure 1 illustrates a com-
parison between the main bioprinting 
technologies with regards to resolution 
and cell concentration. 

Competition is growing very fast in 
the bioprinting field, particularly during 
the last five years (nearly 45 to 50 compa-
nies have been identified to date, some of 
them being cited in figure 1). A large part 
of those players is composed of young 
start-ups from all over the world that are 
developing bioprinting solutions based 
on nozzle technologies such as extrusion 

For many years now, additive manufac-
turing has opened up new possibilities 
in the industry and has recently paved 
the way to a paradigm shift in the tissue 
engineering domain. Indeed, some so-
lutions have been developed to print 
cells and biomaterials onto specific sub-
strates – the so-called bioprinting do-

Laser-assisted bioprinting
For some years now, 3D printing has also been developed for biological 
applications. A laser-assisted process shows advantages over competing 
technologies.

Jerome Bouter1,2, Fabien Guillemot2 and 
Bertrand Viellerobe2

1 CELIA (Center for Intense Lasers and 
Applications), University of Bordeaux / 
CNRS / CEA
2 POIETIS SAS

Figure 1: Comparison of the performance of the main bioprinting technolo-
gies associated with the corresponding bioprinting competitors

Figure 2: Schematic sketch of laser-assisted bioprinting
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tension. In addition, metallic layer thick-
ness and nature will have an influence on 
jet sizes and velocities. Indeed, droplet 
sizes will be directly dependent on bio-
ink and metallic layer properties. For ex-
ample, a strong dependence exists bet-
ween laser parameters and liquid volume 
[9], where weak laser energy applied on 
thin film of bio-ink will result in printed 
droplets being too small.

Critical distance
Laser parameters and bio-ink properties 
are closely related with regards to 

or inkjet. So far, Poietis is the only com-
pany dealing with LAB.

 Principle

LAB is a direct writing technique used to 
remove a small quantity of a liquid con-
taining living cells (the bio-ink) from a 
donor and move it towards a receiver. A 
pulsed laser is focused on a donor com-
posed of a transparent substrate usually 
coated with a thin metallic layer (10 - 100 
nm thick) and a bio-ink. In the focal regi-
on, the laser energy is largely absorbed by 
the metallic layer. When the energy 
within the laser focus is high enough, the 
metal is ablated and instantaneously con-
verted into a laser plasma that subse-
quently generates a small cavitation 
bubble within the fluid. This bubble ex-
pands in close proximity to the liquid-air 
interface until it collapses and creates a 
liquid jet (figure 2 and figure 3). When 
the jet is sufficiently extended and close 
enough to the receiver, a bio-ink droplet 
is deposited onto the receiver. Thus, each 
printed droplet contains a defined num-
ber of cells, ranging from the single-cell 
level to larger numbers (several tens of 
cells) depending on the targeted applica-
tion. 

Controlling droplet shape and organi-
sation on the receiver can ensure high-
cellular viability and proliferation capa-
bilities. Finally, translation and scanning 
of both receiver and donor enable the 
creation of complex droplet patterns that 
are needed for the development of com-
plex objects such as biological tissues.

A multiple parameter process

Several parameters are crucial for cell 
printing based on LAB to achieve the ex-
pected accuracy and quality.

Laser-matter interaction
To control the entire process, laser para-
meters such as energy, pulse duration, 
wavelength, and numerical aperture have 
been investigated for many years. Some 
results have shown the dependency of 
droplet volume deposited on the receiver 
with energy [5] and pulse duration [6]. 
The laser-matter interaction is largely in-
fluenced by the donor film properties 
and the presence of the intermediary la-
ser-absorbing layer, the metallic substra-
te. Different metals as titanium [7] and 
gold [8] have already been studied as well 
as the impact of their thickness [9] on 

‘jet-ability’, viability and printing repro-
ducibility. 

Bio-ink properties
First, cells are extracted from different 

surgery pieces of tissues and cultured se-
veral days before printing. In addition, 
bio-ink composition and cell concentra-
tion need to be adapted to targeted appli-
cations. Thus, bio-ink formulation and 
properties will exhibit a large variability 
that will have a direct impact on fluid 
properties during the printing process 
such as viscosity, wet-ability and surface 

Figure 3: Laser-induced cavity dynamics within the bio-ink

Figure 4: Photographs taken from a jet dynamics study of a bio-ink compo-
sed of keratinocytes. From left to right: 5µs - 15 µs - 20µs - 40µs - 50 µs and 
100 µs after triggering the laser
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Figure 6: Left: Photograph of bioprinted skin products (cm2 in size) Right: Histological view of the full thickness bioprinted skin

ficient and relevant physical information 
while dealing with jetting properties 
such as velocity, volume, height, thick-
ness or shape. 

 When all critical parameters are well 
defined and precisely controlled, it is 
possible to print cellular patterns with 
high quality and reproducibility, as illus-
trated in figure 5. 

Applications of LAB

LAB can be considered as the most ad-
vanced technology for applying printing 
strategies (sophisticated printing pat-
terns, biomaterials and bio-ink-specific 
formulations, etc.), enabling tissue const-
ruct fabrications that mimic native cons-
tructs as closely as possible. LAB has 
been tested in a large variety of applica-
tions such as dermatology (skin develop-
ment [10]), angiology (vascularisation 
development via printing of endothelial 
cells and mesenchymal stem cells onto a 
collagen hydrogel [11]), neurology (pat-
tern of dorsal root ganglion neurons and 
supportive cells for neural outgrowth / 
network formation [12]) or even oncolo-
gy (angiogenesis dynamic study via prin-
ted cancer cells onto living tissues [13]). 
All of these results have been obtained on 
breadboard or prototype systems develo-
ped in academic research laboratories. 
On the industrial side, Poietis remains 
the sole player developing LAB applica-
tions, in particular for skin bioprinting. 
The skin printing development has been 
carried out in the last couple of years on 
a multimodal proprietary bioprinter 
combining laser for cell printing (at high 
resolution) and microvalve printing for 
biomaterial printing (at low resolution). 
Thus, a full thickness skin made of a der-
mis (collagen + fibroblasts cells) and an 

Jet study
Jet speed (around 1 - 30 m/s) and tiny 
objects (100 µm thickness and 1 mm 
height) require specific systems to obser-
ve jet dynamics, such as TRI (Time Re-
solved Imaging): A pulsed laser illumina-
tes the scene in a very short time during 
bubble or jet expansion and a synchro-
nised camera takes a picture correspon-
ding to the illumination time. A real-
time shadow-graph is then obtained by 
repeating the same operation at different 
times, as illustrated on figure 4. Thus, 
such temporal analysis enables very ef-

bioprinting performance. To ensure 
controlled cell deposition, laser spot size 
and donor-receiver distance must be op-
timised. For example, as spot size chan-
ges alter the function of the laser focu-
sing depth, the droplet printing size can 
be adapted by laser autofocus [9]. Simi-
larly, the distance between the liquid-air 
interface and the receiver has to be con-
trolled to deposit cells with the lowest 
impact speed to ensure good cell viabili-
ty (jets can reach easily 1 to 2 mm in 
height depending on the parameters 
used). 

Figure 5: Keratinocytes bioprinted by NGB 17.03-Poietis
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epidermis (keratinocytes cells) has been 
obtained and will be commercially 
available by the end of this year. Figure 6 
illustrates the size and appearance of the 
bioprinted skin model and its correspon-
ding histologic view.

Conclusion

LAB is a powerful tool to carry out bio-
printing at the cellular level. Numerous 
applications have already been developed 
to date. However, LAB is still at the early 
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stages of the broad and newly bioprinting 
domain. Indeed, this technology still 
needs to mature for reaching industrial 
and medical standards in various do-
mains, for example automation optimi-
sation, biomaterials development or even 
environmental controls.
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Résolution d’une équation du troisième degré
Soit l’équation

ax3 + bx2 + cx+ d = 0

avec a,b,c et d des coefficients réels avec a non nul. En divisant par a et en posant

x = X − b

3a

, l’équation devient,
X3 + pX + q = 0

avec
p = c

a
− b2

3a2 et q = 2b3

27a3 + d

a
− bc

3a2

On calcul alors le discriminant D par,

D = q2

4 + p3

27

Si D > 0, alors il existe une solution unique sous la forme

X1 = 3

√√√√−q
2 +

√
q2

4 + p3

27 + 3

√√√√−q
2 −

√
q2

4 + p3

27

Dans le cas de l’équation

V = 1
6πh(3

4φ
2 + h2)

on a
a = 1

6π b = 0 c = 1
8πφ

2 et d = −V

on trouve alors un discriminant sous la forme

D = 6V 2

24 + φ6

64 > 0

donc l’équation a pour solution réelle

h = 3

√√√√3V
π

+
√
−3V
2π + φ6

64 + 3

√√√√3V
π
−
√
−3V
2π + φ6

64
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