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Introduction générale

Le verre est un matériau remarquable dont la présence au quotidien est
justifiée par ses propriétés optiques, mécaniques, thermiques et chimiques
exceptionnelles [1]. Parmi les nombreux domaines d’applications, son utilisa-
tion dans ’art de la table, dans ’architecture et dans I'automobile présente
la plus grande visibilité. Il est toutefois également utilisé comme matériau
de protection, comme isolant ou comme contenant dans beaucoup d’autres
applications telles que les écrans, les plaques vitrocéramiques ou certains
microsystémes par exemple. Compte-tenu de la large gamme d’applications
requérant 'utilisation du verre, des techniques fiables d’assemblage du verre,
avec un verre ou un autre matériau, sont essentielles.

Différentes méthodes d’assemblage du verre existent, telles que les jonc-
tions adhésive, anodique, par fusion ou ’assemblage par contact optique |2].
Chacune de ces méthodes présente des avantages et des inconvénients, impli-
quant que le choix de la méthode d’assemblage dépend fortement de 1’appli-
cation visée. L’utilisation d’un matériau additif dans le cadre de la jonction
adhésive conduit a une réduction de la résistance chimique et thermique de
I’assemblage et & une non-biocompatibilité. L’élévation globale de la tempé-
rature nécessaire lors d’une jonction anodique ou par fusion n’est, elle, pas
compatible avec des systémes ou des matériaux sensibles & la température.
Ainsi, le développement d’une méthode d’assemblage permettant de souder
localement du verre, sans additif, sans élévation globale de température, sur
différents matériaux tout en conservant sa transparence et en offrant une
résistance mécanique, chimique et thermique élevée serait bénéfique a de
nombreuses applications, comme par exemple dans les domaines du biomé-
dical, de la micro-électronique ou de la micro-fluidique.

Une technique d’assemblage de verres par impulsions laser ultracourtes,
femtosecondes ou picosecondes, répondant aux critéres précédents, a été dé-
montrée pour la premiére fois en 2005 [3], et a depuis fait 'objet de plusieurs
travaux de recherche [4, 5|. Contrairement aux techniques classiques de sou-
dage laser, reposant sur un dépdt d’énergie dans un matériau absorbant,
cette méthode met en ceuvre les phénomeénes particuliers d’interaction entre
un matériau transparent et des impulsions laser ultracourtes.

L’utilisation des lasers a impulsions ultracourtes a fait I’objet de nom-
breux travaux dans le domaine du micro-usinage des matériaux transpa-
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rents [6, 7]. Bien que le verre soit transparent a la longueur d’onde utili-
sée, les hautes densités de puissance atteintes 1a ou le faisceau est focalisé
conduisent a une absorption localisée de I’énergie en volume dans le verre via
des processus non-linéaires. L’énergie absorbée, dans un trés faible volume,
peut induire des modifications structurelles de la matiére, pouvant aller d’un
changement d’indice de réfraction généré par une densification de la matiére,
jusqu’a la formation de micro-trous formés par une micro-explosion du ma-
tériau. La propagation du faisceau dans le verre peut étre affectée par des
effets non-linéaires qui peuvent entrainer une autofocalisation, voire une fila-
mentation. Un effet d’accumulation thermique peut aussi apparaitre lors de
I'utilisation de sources laser & hautes fréquences de répétition [8]. Bien que
cet effet puisse étre considéré comme problématique dans certains domaines
d’applications, par exemple pour la texturation laser de métaux, sa maitrise
dans le domaine de l'interaction laser/verre permet de controler 1’élévation
de température dans le matériau ainsi que les dimensions des modifications
observées.

La méthode d’assemblage de verres par impulsions laser ultracourtes re-
pose sur 'utilisation et la mise en ceuvre de ces effets. Le principe du soudage
consiste a irradier l'interface entre deux lames de verre en contact, ’assem-
blage étant obtenu lors du refroidissement et de la resolidification de la ma-
tiere fondue a l'interface. Dans 1’état de 'art, deux types de phénoménes
peuvent étre séparément & lorigine du soudage. Les assemblages réalisés
lors de l'utilisation de lasers femtosecondes a faibles fréquences de répéti-
tion (< 200 kHz), comme des Titane : Saphir, reposent sur le phénoméne
de filamentation laser, générant un plasma allongé joignant les deux maté-
riaux a souder [9]. L’utilisation de lasers a hautes fréquences de répétition
(> 200 kHz), femtosecondes ou picosecondes, permet d’obtenir le phénoméne
d’accumulation thermique conduisant & la formation d’un bain de fusion &
I'interface [10].

Les différents travaux de recherche menés sur ces méthodes laser d’as-
semblage de verres ont permis de les adapter & différentes combinaisons de
matériaux, d’améliorer leurs performances et de réduire les difficultés de mise
en ceuvre. En effet, cette méthode a été appliquée a ’assemblage homogéne
de différents types de verres (silice fondue, borosilicate ou aluminosilicate
par exemple), & l'assemblage de verres différents entre eux (silice fondue
sur borosilicate par exemple), mais aussi a Iassemblage d’un verre sur un
semi-conducteur (comme le silicium) ou un métal (comme le cuivre, I'alumi-
nium ou l'acier). Des premiéres solutions industrielles ont été développées et
peuvent d’ores et déja étre utilisées pour des applications, telles que 1’assem-
blage d’embouts de fibres optiques.

C’est dans ce contexte que se situe le travail de cette thése, réalisé en
collaboration entre le centre de transfert de technologies IREPA LASER et
les laboratoires ICube et IPCMS, UMR Université de Strasbourg - CNRS).
La volonté I’IREPA LASER est d’acquérir et de développer une technique
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de soudage de verres par impulsions laser femtosecondes dans le but, dans un
deuxiéme temps, de pouvoir la proposer a ses clients. L’objectif de la thése
porte ainsi sur une compréhension des phénoménes & 'origine du soudage
visant & la mise en ceuvre de l'assemblage de verre et & une optimisation
des paramétres en vue d’une industrialisation du procédé. A ce stade, au-
cune application particuliére n’a été ciblée, I’étude se voulant générale pour
permettre de s’adapter & un maximum de besoins.

Contrairement & la majorité des travaux présentés dans la littérature,
qui sont effectués en utilisant comme systéme de focalisation des objectifs
de microscope, nous avons fait le choix d’utiliser une téte scanner avec une
lentille de longue distance focale (f = 100 mm). Comme nous allons le voir,
ce choix présente de nombreux avantages en termes d’industrialisation et de
qualité de la soudure.

Ce mémoire synthétise les travaux réalisés lors de la thése. Il est divisé
en cing chapitres.

Le chapitre 1 introduit le contexte de I’étude, en présentant le matériau
« verre » et en soulignant son role clé dans de nombreuses applications. Les
méthodes conventionnelles d’assemblages de verres y sont présentées, ainsi
que leurs avantages et leurs inconvénients, soulignant la nécessité du déve-
loppement d’une méthode alternative d’assemblage de verres afin d’élargir
les champs d’applications, notamment dans des domaines comme la micro-
électronique, la micro-fluidique ou le biomédical.

Le chapitre 2 présente un état de l'art des phénomeénes d’interactions
entre un verre transparent et des impulsions laser ultracourtes, nécessaires
pour la compréhension des techniques d’assemblage. Il contient également
une compilation des études réalisées sur les procédés de soudage de verre
sur verre par impulsions laser ultracourtes. Sur ces bases, les objectifs de la
thése seront précisés.

Le chapitre 3 décrit les outils expérimentaux que nous avons dii mettre en
ceuvre. Le systéme laser et les matériaux utilisés sont présentés, ainsi que les
systémes d’analyse utilisés pour caractériser le faisceau laser et pour évaluer
la qualité des soudures obtenues. Parmi ces systémes de caractérisation, la
mise en ceuvre d’'une méthode de traction adaptée aux échantillons soudés a
fait 'objet d’un développement spécifique. La stratégie expérimentale y est
également présentée. Elle repose notamment sur la mise en ceuvre d’'un plan
d’expériences permettant d’évaluer, sur la base d’une analyse statistique,
I'influence des trés nombreux paramétres laser sur la qualité des assemblages,
et ce dans le cas d’un contact optique. Une analyse préliminaire a permis la
détermination des domaines de paramétres permettant le soudage, et ainsi
la sélection des paramétres & étudier et leurs valeurs dans le cadre du plan
d’expériences.

Les résultats du plan d’expériences sont donnés dans le chapitre 4. L’in-
fluence des paramétres laser est analysée pour les différentes propriétés carac-
térisées des assemblages que sont la résistance mécanique, la résistance ther-
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mique, le taux de transmission du verre dans la zone soudée, les contraintes
résiduelles et la capacité des assemblages & étre étanches. Une étude plus
approfondie a été réalisée sur la forme des cordons et sur les contraintes
résiduelles dans le matériau.

Enfin, le chapitre 5 est consacré a la compréhension de la formation de
la soudure dans le but d’améliorer les performances atteintes, et en vue de
permettre une industrialisation du procédé. Une modélisation de 1’élévation
de température dans le matériau est effectuée, permettant de comprendre ce
que notre méthode de soudage a de spécifique. L’influence de la géométrie des
soudures, celle d’un recuit et la prise en considération de la distance inter-
verre sont aussi abordés dans le but d’améliorer le procédé. La possibilité
d’adapter cette méthode a I'assemblage de verre sur silicium a également été
démontrée.
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28 CHAPITRE 1. INTERET DE L’ASSEMBLAGE DE VERRES

1.1 Introduction

Ce premier chapitre est consacré au matériau « verre » et permet de
présenter le contexte et I'intérét du travail de thése : I'assemblage de verres.
L’importance et 'utilisation des verres au quotidien sont exposées, ainsi que
leurs développements et ’évolution de la compréhension de leurs structures
& ’échelle atomique. L’intérét d’assembler un verre avec un autre verre ou
d’autres matériaux découle de cette utilisation massive du verre. Les tech-
niques d’assemblages conventionnelles, telles que la jonction par collage ou
la jonction anodique, sont présentées. Les avantages et inconvénients liés a
chacune d’entre elles permettent de démontrer de I'intérét du développement
d’une nouvelle méthode d’assemblage de verre.

1.2 Le verre

1.2.1 Historique et développement

Les origines des procédés de fabrication du verre par I’homme sont encore
sujettes & discussion [11]. Plusieurs mythes et légendes existent, dont le plus
connu reste le texte de Pline ’Ancien dans son Naturalis Historia, écrit
durant le 1° siécle. Ce mythe décrit la découverte du verre, par hasard, par
des marins phéniciens lors d’un bivouac & I’embouchure du fleuve Belus. La
légende veut que les marins aient utilisé des blocs de natron pour délimiter
le foyer, et qu’ils auraient observé la fonte du sable et du natron, formant un
liquide clair jusqu’alors inconnu.

Les objets en verre les plus anciens, vieux de plus de 4000 ans, ont été
découverts en Egypte et en Mésopotamie, sous la forme de perles opaques
bleues ou vertes [11]. La technique de fabrication du verre a subi une forte
évolution pour devenir une industrie majeure aux alentours de 1500 avant
notre ére en Egypte [12]. La méthode utilisée a I’époque consistait a fagonner
un noyau d’argile durci ayant la forme intérieure de ’objet en verre désiré,
puis & mouler du verre étiré a chaud autour de ce noyau, avant de le re-
tirer [13]. La plupart des objets créés durant cette période présentent une
couleur bleue opaque, imitant le lapis-lazulis.

L’invention de la technique du verre soufflé par les Syriens, vers 200 avant
notre ére, a permis une fabrication plus facile et rapide du verre [17]. L’utili-
sation de cette méthode entraine une diversification des formes réalisables et
remplace rapidement ’ancienne technique pour la fabrication de récipients
et de vaisselles [18|. La chimie du verre progresse en paralléle des techniques
de fabrication, offrant la possibilité de le rendre transparent par l'ajout de
manganése [19]. Une importation massive de verres s’ensuivit alors en Gréce
et & Rome, conduisant au transfert des techniques de fabrication et a leur
appropriation par Rome vers 100 avant notre ére [18]. Le verre perd son sta-
tut de produit de luxe pour devenir un objet du quotidien sous la forme de
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FIGURE 1.1: Exemples de verres datant de ’'Egypte Antique : a) Bouteille en
verre fabriqué sous le régne d’Akhenaton (1350 avant notre ére) [14], b) Perle
de verre produite sous le régne d’Hatchepsout (1460 avant notre ére) [15], ¢)

Bijoux d’oreilles portés sous le régne de Thoutmosis III (1470 avant notre
ére) [16]

a)

bouteilles et de vaisselles creuses, mais aussi de vitres ou de miroirs, jusqu’a
la chute de 'empire Romain [17].

L’industrie du verre décline ensuite en Europe au courant du Moyen-
Age, suite a la cessation des activités entre I'Europe et 1'Orient [17]. Le
verre & vitre redevient un matériau de luxe, utilisé pour la construction des
cathédrales. Deux techniques de verre plat sont développées en Europe :
le soufflage en couronne et le soufflage en manchon [20]. Dans le cas du
soufflage en manchon, le verre est soufflé sous la forme d’un cylindre de
grande dimension, qui est ensuite découpé de fagon a former une plaque. Le
soufflage en couronne consiste a inciser I'extrémité du verre souffié lors du
procédé de fabrication, puis a aplatir le verre par rotation de la canne de
souffleur de verre, afin de créer un verre plat de forme circulaire.

Au cours du IX®™¢ les Vénitiens redécouvrent I'art du verre au contact
des Byzantins [21]. Les verreries vénitiennes parviennent a atteindre une
qualité remarquable de verre, d'une pureté et d’une transparence inégalées,
ce qui leur permet de dominer le marché du verre pendant 200 ans [21],
notamment concernant la production de lentilles et de miroirs [17]. Les autres
pays d’Europe développent alors de nouvelles techniques pour concurrencer
la domination de Venise. La France tente d’attirer les artisans Vénitiens,
notamment pour la réalisation de la Galerie des Glaces de Versailles, et
le roi Louis XIV fonde la « Manufacture Royale des Glaces de France »,
connue désormais sous le nom de Saint-Gobain [17]. Le verre de Bohéme,
plus fin et plus durable, fait son apparition en République Tchéque avant
d’étre supplanté par le cristal anglais, & forte teneur en plomb.

Le XIX®me gigcle est témoin de progrés dans tous les domaines de fabri-
cation du verre. Les méthodes d’étirage et de laminage sont perfectionnées,
afin de produire des verres plans de dimensions toujours plus grandes. Au
début des années 1900, Emile Fourcault développe un procédé de verre étiré
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a partir de verre liquide. Le verre est extrait et étiré verticalement a travers
des rouleaux, & partir du bain de matiére fondu, permettant de supprimer
les étapes de polissage [22]. La technique du verre flotté, qui est encore la
méthode la plus utilisée actuellement pour la fabrication de verre plat, est
inventée en 1952 par Alastair Pilkington et brevetée en 1954, et devient
pleinement opérationnelle en 1959 [23]. Cette technique, qui a révolutionné
I'industrie du verre, consiste & former un ruban de verre en faisant flotter
la matiére fondue a haute température, entre 1200 et 600 °C, sur un bain
d’étain en fusion & 200 °C. La technique du verre flotté assure une trés bonne
planéité de surface et un fini de type poli-feu.

a) b Eléments .
Rouleaux chal;lffant (Azote hydrogéne
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Eléments  Etain
Tweel, chauffant lAzote hydrogéne
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Tweel chauffant

TS Lévre de
|- Débiteuse coulée

A¥ote hydrogéne
)
7

= = | Lévre de s
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FIGURE 1.2: Exemples de procédé de fabrication du verre plat [24] :
a) Schéma de fonctionnement du procédé Fourcault, b) Etape du développe-
ment du procédé du verre flotté

1.2.2 Définition, composition et mise en forme

La définition du verre a récemment évolué suite aux derniéres avancées
réalisées dans le domaine. Jusqu’au XX¢me siécle, le verre était défini comme
un matériau fragile, dur et cassant, possédant de remarquables qualités op-
tiques, mécaniques, chimiques et thermiques. Cependant, différents types de
verre développés au cours du dernier siécle ne correspondent plus & la défini-
tion conventionnelle du verre : le verre métallique n’est pas transparent, les
verres organiques ne sont pas réalisés a base de silice, les verres formés par
sol-gel ne sont pas obtenus par refroidissement d’un mélange en fusion [1].
La définition actuellement établie décrit le verre comme un solide amorphe,
sans structure atomique périodique a longue distance, possédant une zone
de transition vitreuse.
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a)

FIGURE 1.3: Schéma de l'arrangement atomique d’aprés la définition de
Zachariansen : (a) dans le cas d'un réseau cristallin, (b) dans le cas d’un
verre [23].

Derriére le terme « verre » se cache une énorme quantité de matériaux,
pouvant aller du verre & vitre le plus classique aux verres les plus exotiques
tels que les verres métalliques ou les verres chalcogénures [24]. Méme en ne
s'intéressant qu’a la famille des verres minéraux, de nombreux types de verre
se distinguent en fonction de leur composition : avec par exemple la silice
fondue, les verres au plomb, les borosilicates ou les aluminosilicates. Tous
ces types de verres présentent des propriétés de matériaux trés variables et
ne sont pas destinés aux mémes applications [24]. Le tableau 1.1 recense la
composition et les applications de certains des principaux types de verres.

Type de verre Composition Applications

Silice fondue Si0, Fibre optique

Sodocalcique 5104, Ca0O, Na,O Vitrage, bouteille, flacon

Borosilicate 5i0,, B,03, Na,O Pharmacie, culinaire, labo-
ratoire

Alumino-silicate | SiO,, Al,O5, CaO, B,O4 | Fibres de renforcement

Verre au plomb | SiO,, PbO, K,O Verrerie d’art, flaconnage
de luxe, écran de protec-
tion

Chalcogénure S, Se, Te Optique infrarouge

TABLE 1.1: Composition et applications de certains des principaux types de
verres [24]
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L’état de surface du verre peut également étre trés variable en fonction
du procédé de fabrication et de mise en forme ou de post-traitement. Par
exemple des techniques de polissage standard permettent d’atteindre une
rugosité arithmétique inférieure & 2 nm et une planéité de 'ordre de 20 pm,
tandis qu'un polissage avancé permet d’atteindre une rugosité arithmétique
inférieure & 1,5 nm et une planéité entre 10 et 20 pm [25]. La technique de
soudage dite poli-feu permet quant & elle d’atteindre une rugosité arithmé-
tique inférieure & 0,8 nm. Cependant pour cette méthode, la qualité de la
planéité n’est pas garantie et dépend du matériau [25].

1.2.3 Utilisation du verre

Toutes ces propriétés remarquables font du verre un matériau utilisé au
quotidien dans de trés nombreux domaines. L’une de ses applications les plus
évidentes se retrouve dans ’art de la table, ot le matériau est utilisé comme
contenant pour les boissons sous la forme de verre & eau, verre a vin ou de
bouteille. Il est également parfois utilisé dans la fabrication d’assiettes ou de
bols [26].

Les différentes techniques de mise en forme du verre permettent d’obtenir
des qualités de surface différentes, et sont notamment mises en ceuvre dans
le domaine de I’habitat, de 1’architecture et du design [27]. Dans ce type
d’applications, le verre est utilisé a la fois comme matériau de structure et
comme matériau décoratif. Le verre flotté est le type de verre le plus utilisé
actuellement, notamment pour le vitrage. La méthode du verre étiré est uti-
lisée spécifiquement dans des projets de rénovation de batiments historiques.
Le verre coulé, ou décoratif, est un verre ayant perdu sa transparence lors de
la structuration de sa surface. Il est principalement utilisé pour des applica-
tions nécessitant de protéger du regard, sous la forme d’une paroi de douche
par exemple. Le verre est également utilisé pour de nombreuses autres ap-
plications dans le domaine du batiment, telles que la fabrication de toits en
verre et de coupoles, de balustrades, de vitrines, ou méme de passerelles ou
d’escaliers.

L’évolution des techniques de fabrication du verre permet d’améliorer ses
performances dans de nombreuses applications. Son utilisation dans le do-
maine de 'automobile bénéficie notamment des avantages du développement
de nouvelles méthodes de conditionnement du verre [28]. La fabrication de
pare-brise repose sur la technique du verre feuilleté, qui consiste a alterner
des feuilles de verre avec des films plastiques transparents. Cela permet d’ob-
tenir un verre trés résistant aux chocs mécaniques, et qui ne se désagrége pas
lors d’un bris. Les vitres latérales, quant a elles, sont réalisées en utilisant la
méthode du verre trempé. Cette technique consiste & faire subir un procédé
de choc thermique au matériau, qui le rend beaucoup plus résistant qu’un
verre traditionnel. De plus, dans le cas ou il est brisé, le verre se fracture en
de nombreux éclats non coupants et de petite taille.
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L’ajout d’oxyde de plomb dans la composition du verre permet de réduire
la transmission des radiations nucléaires [27]. Le verre de protection contre
les rayonnements est utilisé comme vitre de protection dans les centres de
radiologie, ou comme fenétre d’observation pour des salles de traitement.

1.3 Applications de I’assemblage de verres

La majorité des applications faisant intervenir du verre nécessitent un
assemblage entre le verre et un autre matériau. Par exemple, les applications
dans le domaine de 'architecture, telles que la fabrication de fagades ou de
structure en verre, requiérent ’assemblage entre elles de vitres de verre [29].
Le domaine du photovoltaique fait aussi appel & des techniques d’assemblage
de substrats de verre [30]. L’assemblage de verre sur métal est utilisé pour de
nombreuses applications telles que la fabrication de tubes électroniques, ’en-
capsulation de diode & semi-conducteur dans du verre ou encore le scellage
d’une ampoule [31]. L’assemblage de verre sur des électrodes de métal pré-
sente également de nombreuses applications dans la fabrication d’appareils
de mesure, de batteries solaires ou d’écrans tactiles [32]. Dans le domaine de
I’encapsulation de microsystémes électromécaniques, c’est ’assemblage de
verre sur silicium qui présente le plus d’intérét [33]. De nombreuses autres
applications des techniques d’assemblage de verres peuvent étre citées, parmi
lesquelles le soudage de fibres optiques ou I’encapsulation de cristaux liquides.

1.4 Techniques classiques d’assemblage de verres

Il existe de nombreuses techniques d’assemblage de verres [2, 34]. Ces
techniques différent selon leur type de mise en ceuvre (haute température, ad-
ditif extérieur) et selon les matériaux qu’elles permettent d’assembler (verre
sur verre, verre sur métal).

1.4.1 Jonction adhésive

La méthode de la jonction adhésive est la technique d’assemblage la plus
classique et la plus simple en général & mettre en ccuvre, consistant a joindre
les matériaux a assembler en appliquant un additif adhésif a I'interface [2]. La
technique du collage est trés polyvalente : elle permet d’assembler différents
types de matériaux tels que du verre, des métaux, des semi-conducteurs,
et permet d’utiliser différents types d’adhésifs offrant différentes propriétés.
Parmi les différents types d’adhésifs, les colles polymérisant sous UV sont les
plus utilisées pour I'assemblage de verre.

Cette méthode présente de nombreux avantages en termes de polyvalence,
de facilité de mise en ceuvre, de coiit et de résistance mécanique [2]. Elle a
cependant I'inconvénient de présenter un mauvais vieillissement. De plus, les
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assemblages réalisés par jonction adhésive présentent une résistance chimique
et thermique relativement faible, et ne sont pas biocompatibles [2].

Cette technique est principalement utilisée pour des applications &
température ambiante, notamment pour la fabrication d’éléments micro-
optiques [2].

Avantages Inconvénients
Simple de mise en oeuvre Non biocompatible
Jonction Tout type de matériaux Faible résistance chimique
adhésive Résistance mécanique Faible résistance thermique
Mauvaise étanchéité

TABLE 1.2: Avantages et inconvénients principaux de la jonction adhésive

1.4.2 Jonction par assistance thermique

La jonction par assistance thermique est une technique d’assemblage de
verres dont le principe consiste a élever la température de ’ensemble au-
dessus du point de transformation du verre, tout en appliquant une certaine
pression sur les matériaux & assembler [2|. L’application principale de cette
méthode a pour objet la fabrication d’éléments microfluidiques [35].

Cette technique présente ’avantage de ne pas nécessiter de matériau
additif et la capacité a assembler des verres ayant une surface rugueuse ou
texturée. La température d’assemblage se situe en général entre 450 °C et
550 °C, sous une pression entre 5 kPa et 0.2 MPa, et pendant une durée
variable de 30 minutes a plus de 1000 minutes [2|. Néanmoins, cette technique
ne peut pas étre utilisée pour des assemblages dont 'un des composants est
sensible a la température.

Avantages Inconvénients
Résistance mécanique Echauffement de tout
Jonction Résistance thermique I’ensemble
thermique Pas de matériau adhésif Compatibilité des
matériaux

TABLE 1.3: Avantages et inconvénients principaux de la jonction par assis-
tance thermique

1.4.3 Jonction par contact optique

Le procédé d’assemblage de verres par contact optique, ou adhésion mo-
léculaire, est une méthode de jonction sans apport de matiére extérieure,
principalement utilisée dans la fabrication de composants optiques, tels que
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des cavités Fabry-Perot ou des assemblages de cristaux non-linéaires [36].
Cette technique repose sur des forces d’attraction intermoléculaires de types
liaisons de Van der Waals, liaisons hydrogénes ou covalentes [37].

Cette méthode ayant été développée pour ’assemblage de wafer de sili-
cium pour des applications dans le domaine de 1’électronique, son adaptation
a l’assemblage de verre présente quelques difficultés. En effet, le verre étant
un matériau amorphe, il présente une rugosité plus élevée que le silicium,
méme aprés polissage. De plus, les lames de verres sont plus épaisses et
moins flexibles que les wafer de silicium [36].

La mise en ceuvre de cette méthode semble plutot simple. Elle consiste
a rapprocher suffisamment prés les deux surfaces & mettre en contact. Ce-
pendant, atteindre la distance nécessaire a l'initiation du contact impose
différentes contraintes sur le verre a assembler. Cette distance est de 1'ordre
de quelques nanomeétres, ce qui requiert une excellente qualité de surface des
matériaux a assembler [37]. Une rugosité moyenne inférieure a 0,5 nm est
nécessaire, de méme qu’une planéité inférieure a 30 pm [38|.

Le contact optique ne peut étre obtenu que si les matériaux a assem-
bler sont exempts de toute contamination. Une étape de nettoyage est alors
essentielle, car la présence de poussiére a la surface empéche l'initiation de
I’adhésion moléculaire. Ce nettoyage est réalisé en général en salle blanche, ou
sous hotte, et consiste en différentes étapes successives destinées & enlever les
contaminants, puis oter les traces résiduelles des produits de nettoyage [39].

Cette méthode présente I'avantage d’une transparence parfaite, de I’ab-
sence de contraintes dans le matériau et de ’absence de dégazage. Un pro-
cédé de recuit aprés un assemblage par contact optique permet d’améliorer
la résistance mécanique et de pérenniser ’assemblage [40].

Avantages Inconvénients
Jonction Sans additif Faible résistance mécanique
ar contact Tout type de matériaux Nécessite haute qualité de
E tiaue Résistance thermique surface
T Nettoyage

TABLE 1.4: Avantages et inconvénients principaux de la jonction par contact
optique

1.4.4 Jonction anodique

La jonction anodique est une méthode d’assemblage électrochimique re-
posant sur I'action de la température et d’un potentiel. Cette méthode est gé-
néralement utilisée pour assembler des fines lames de verre et de silicium, ou
de verre et de métal [2]. L’assemblage de verre sur verre peut également étre
réalisé en ajoutant un film intermédiaire [41]. Les applications principales de
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cette méthode concernent le domaine des capteurs et de ’encapsulation de
microsystémes, mais également celui de la microfluidique [2].

Le procédé de la jonction anodique se réalise en deux étapes : une éléva-
tion de température et ’application d’un voltage. L’élévation de température,
de 'ordre de 300 & 500 °C, permet de rendre mobile les ions alcalins, tandis
que l'application d’un voltage entre 100 et 1000 volts permet de faire migrer
ces iomns [2].

Cette méthode posséde toutefois deux contraintes majeures sur les maté-
riaux qu’il est possible d’assembler. Un contact optique est nécessaire entre
les deux substrats, ce qui impose une trés haute qualité de surface, et les deux
matériaux doivent avoir des coefficients de dilatation thermique proches [2].
Le Pyrex est ainsi le verre le plus souvent utilisé car son coefficient de di-
latation thermique, bas pour du verre, est trés proche de celui du silicium.
Cependant, malgré I’élévation de température lors du procédé d’assemblage,
le point de fusion des matériaux n’est pas atteint, ce qui implique que la
surface des matériaux a assembler n’est pas détériorée [42]. La résistance
mécanique & ’arrachement de la jonction anodique augmente avec la tem-
pérature d’assemblage, et se situe autour de 10 MPa pour un assemblage de
verre sur silicium, et autour de 20 MPa pour un assemblage de deux lames
de verre a l'aide d’une couche intermédiaire [43].

Avantages Inconvénients
Reésistance mécanique Film additionnel pour
. Sans additif pour assemblage verre/verre
Jonction h i . s
. verre/métal et Nécessite haute qualité de
anodique .
verre/semi-conducteur surface
Fort courant éléctrique

TABLE 1.5: Avantages et inconvénients principaux de la jonction anodique

1.4.5 Jonction par brasage

La jonction par brasage est une technique principalement utilisée dans
le domaine des microsystémes et des microcomposants, ot elle est mise en
ceuvre pour des applications d’encapsulation et d’emballage [2]. En particu-
lier, cette technique est principalement utilisée pour la fabrication de gyro-
scopes et d’accélérométres [44]. Cette technique est utilisée pour assembler
des plaques trés fines, et peut s’adapter & différents types de matériaux tels
que les verres, les métaux, les semi-conducteurs ou les céramiques.

La jonction par brasage est un procédé thermo-compressif utilisant de
la brasure de verre comme couche intermédiaire entre les plaques & assem-
bler [44]. Cette brasure de verre se présente sous la forme d’une péate com-
posée d’'une poudre de verre, le plus souvent au plomb, d’'un solvant et d’un
liant, et présentant une température de fusion trés basse [45]. La méthode
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consiste a appliquer la brasure de verre sur I’échantillon par sérigraphie, puis
a élever I'ensemble & une température d’environ 450 °C pendant 30 minutes,
tout en appliquant une pression externe, ce qui entraine un ramollissement
de la couche de brasure de verre et un mouillage des substrats a assembler.
La jonction se forme lors du processus de refroidissement [44].

L’avantage principal de cette méthode repose sur sa capacité a souder
tout type de surfaces, méme des surfaces rugueuses ou micro-structurées. Sa
force de jonction, permettant a ’assemblage de supporter des contraintes de
l'ordre de 20 a 25 MPa, est trés proche de celle de la jonction anodique [44].
Cependant, cette technique nécessite une montée en température de 1’échan-
tillon complet pendant de longues minutes, et n’est donc pas adaptée aux
composants sensibles a la température. De plus, seuls les matériaux ayant
un coefficient de dilatation thermique proche de celui de la brasure de verre
peuvent étre assemblés, ce qui limite les combinaisons de matériaux dif-
férents. Enfin, cette méthode est sélective et permet donc de contrdler la
géométrie de soudage, mais la largeur minimale conseillée des cordons est de
l'ordre de 100 & 200 pm [45].

Avantages Inconvénients
Résistance mécanique Haute température
. Hermétique d’assemblage

Jonction B . .
Isolant électrique Contraintes sur la

par brasage ) N e .
S’adapte méme aux compatibilité du coefficient
surfaces rugueuses de dilatation thermique

TABLE 1.6: Avantages et inconvénients principaux de la jonction par brasage

1.4.6 Jonction par laser continu

Le soudage par laser continu permet d’atteindre d’excellentes perfor-
mances en termes de sélectivité spatiale. Le soudage d’un verre sur un maté-
riau absorbant par laser repose sur I’absorption de 1’énergie par le matériau
absorbant, dont la température s’éléve localement jusqu’a atteindre son point
de fusion [2].

Cependant, cette méthode nécessite la présence d’un matériau absorbant
et ne peut donc pas étre adaptée a ’assemblage d’un verre sur un verre.

Le soudage de verres par un laser CO, continu a été démontré, dans un
procédé plus similaire au soudage métallique. Dans cette situation, le verre

est absorbant a la longueur d’onde du laser et peut étre soudé en bord a
bord [46].
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Avantages Inconvénients

Joncti Sans additif Pas compatible pour

onction .. L

| Haute résistance mécanique | verre/verre

ar laser .. . i . .
P . Haute résistance thermique | Nécessite haute qualité de
continu

surface

TABLE 1.7: Avantages et inconvénients principaux de la jonction par laser
continu

1.4.7 Reécapitulatif des techniques classiques d’assemblage

Ces diverses méthodes d’assemblage présentent de nombreuses différences
en termes de propriétés d’assemblage, avec des avantages et des inconvénients
trés différents, recensés dans le tableau 1.8.
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TABLE 1.8: Avantages et inconvénients des méthodes conventionnelles d’as-
semblage de verres

Le choix de la méthode d’assemblage doit alors se faire en fonction de
I’application visée. Les techniques les plus utilisées pour ’assemblage du verre
sur verre sont la jonction adhésive et la jonction par fusion. La jonction
anodique est le plus souvent utilisée pour du soudage de verre sur semi-
conducteur, tandis que l'assemblage de verre sur métal est généralement
réalisé par brasage |2, 44|

1.5 Conclusion

Les nombreuses utilisations du verre dans différents domaines requiérent
la maitrise d’une méthode fiable d’assemblage de verre. Plusieurs techniques
de jonction de verres, ou d’un verre avec un autre matériau, sont disponibles
et sont déja utilisées pour des applications quotidiennes et industrielles. La
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prise en compte des avantages et des inconvénients de chaque méthode per-
met de sélectionner la technique la plus convenable selon I'application visée.
Cependant, il existe toujours des applications pour lesquelles les techniques
conventionnelles ne sont pas satisfaisantes. C’est pourquoi le développement
d’une nouvelle méthode d’assemblage présente un intérét, notamment dans
les domaines du biomédical, de la micro-fluidique ou de la micro-électronique.

La méthode du soudage de verres par impulsions laser ultracourtes, déve-
loppée en laboratoire depuis plus d’une dizaine d’années [3], semble offrir une
nouvelle alternative présentant de nombreux avantages, parmi lesquels une
absence de matériau additif, une haute résistance mécanique et une haute
tenue thermique, ainsi que la capacité de créer des soudures localisées et de
dimensions micrométriques.
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2.1 Introduction

La méthode du soudage de verre par impulsions laser ultracourtes repose
sur les phénoménes d’interactions non-linéaires entre les matériaux transpa-
rents et les impulsions laser ultracourtes. Ce chapitre est consacré & ’état de
I’art concernant les interactions entre le verre et les impulsions laser ultra-
courtes, ainsi qu’aux différentes étapes historiques du développement de la
méthode de soudage de verres. Les différents phénomeénes d’optique linéaire
et non-linéaire intervenant dans le cadre du soudage sont présentés, tels que
I'effet Kerr optique et 'ionisation non-linéaire. Les différentes modifications
structurelles subies par le matériau y sont exposées, ainsi que des exemples
d’applications dans lesquelles elles interviennent. Enfin, les principes mis en
ceuvre dans la littérature dans le cadre du soudage de verre par impulsions
laser ultracourtes sont présentés, ainsi que les performances atteintes par
cette méthode.

2.2 Interaction impulsions laser ultracourtes et ma-
tériaux transparents

En régime classique, lorsqu’un faisceau laser de faible densité de puis-
sance se propage dans un matériau transparent, ni le matériau n’est impacté
par le passage du faisceau, ni la lumiére n’est absorbée par le matériau. Ce-
pendant, dans le cas d’impulsions laser de durées ultracourtes (picosecondes
ou femtosecondes), de fortes densités de puissance peuvent étre atteintes
en focalisant le faisceau laser, pouvant induire différentes modifications au
matériau ou aux impulsions, telles que par exemple une absorption non-
linéaire [6]. L’absorption de I’énergie d’une impulsion par effet non-linéaire
n’étant possible qu’en présence d’une densité de puissance suffisante, il est
possible de localiser le volume d’absorption de I’énergie & I'intérieur du ma-
tériau. En effet, en dehors du volume focal, la densité de puissance atteinte
n’est pas suffisante pour permettre une absorption non-linéaire [47]. Cela
conduit alors & un dépo6t de 'énergie trés localisé dans le matériau, pou-
vant se convertir, entre autres, en énergie thermique, et pouvant générer des
changements de phase de la matiére ou des modifications structurelles per-
manentes [7|. Initialement per¢u comme un probléme, ces phénomeénes sont
actuellement utilisés pour de nombreuses applications |7].

2.2.1 Comportement linéaire

Les verres faisant 1'objet de ce travail de thése, de type silice fondue,
borosilicate, aluminosilicate ou sodo-calcique, possédent une plage de trans-
parence couvrant le domaine de la lumiére visible et du proche infrarouge.
La figure 2.1 présente la courbe de transmission du BK7 (Schott) sur une
large plage de longueurs d’ondes [48].
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FIGURE 2.1: Courbe de transmittance du verre BK7 (Schott) [48]

Pour le BK7 (Schott), le coefficient d’absorption se situe entre
0,0032129 cm™ pour une longueur d’onde de 400 nm et 0,0066404 cm™ pour
une longueur d’onde de 1400 nm [48]. Ce coefficient d’absorption, trés bas
dans le domaine du visible et du proche-infrarouge, provient de 1’énergie de
bande interdite du verre qui est bien supérieure a ’énergie d’un photon & ces
longueurs d’onde [49, 47].

Dans notre cas, le coefficient d’absorption est considéré comme négli-
geable. Cela sera vu comme un avantage, permettant de localiser I’énergie
dans le volume du verre, 1a ot beaucoup de techniques ne peuvent déposer
de I’énergie qu’en surface.

2.2.2 Absorption non linéaire

Lors de la focalisation d’un faisceau d’impulsions laser ultracourtes dans
un matériau transparent, la densité de puissance dans le volume focal peut
atteindre des valeurs suffisamment élevées pour induire une absorption non-
linéaire de ’énergie dans le matériau [50]. Dans le cas du verre, le seuil
d’intensité permettant l'ionisation non-linéaire du matériau est situé autour
de 10" W/m? |7]. 1l existe deux types de mécanismes d’absorption non-
linéaires : la photoionisation ou l'ionisation par avalanche [49].

2.2.2.1 Photo-ionisation non-linéaire

Le terme de photo-ionisation fait référence au procédé d’excitation directe
d’un électron par le faisceau laser [49]. Il existe deux régimes différents de
photo-ionisation, I'ionisation multiphotonique et ’ionisation par effet tunnel.
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L’ionisation par effet tunnel repose sur une distorsion du potentiel de
Coulomb par le champ électrique du laser. Si le champ électrique est treés fort,
la barriére de Coulomb peut étre suffisamment abaissée pour que I’électron
traverse la barriére de potentiel afin de devenir un électron libre [49]. Ce type
d’ionisation non-linéaire prédomine pour des champs laser intenses et a de
faibles fréquences laser.

Un photon du domaine visible ou proche-infrarouge n’ayant pas suffisam-
ment d’énergie pour étre absorbé, dans du verre, par un électron de la bande
de valence a la bande de conduction (ionisation), plusieurs photons sont
nécessaires [51]. L’ionisation multiphotonique consiste alors en ’absorption
simultanée de plusieurs photons. La somme de I’énergie des photons absor-
bés doit étre supérieure a I’énergie de bande interdite, ce qui détermine le
nombre de photons devant étre absorbés simultanément [51].

Ces deux effets interviennent selon différentes conditions opératoires, et
peuvent coexister. La transition entre ces deux phénoménes est exprimée par
le paramétre de Keldysh décrit par I’équation 2.1 [50, 52].

w (mcnc‘,’OJE’g)l/2 (2.1)

T e 1

Ot w est la fréquence du laser, I I'intensité laser au point de focalisation,
m la masse réduite de ’électron et e la charge de I’électron, c la vitesse de la
lumiére, n I'indice de réfraction, E, I'énergie de bande interdite du matériau,
et & la permittivité diélectrique du vide [53].

Lorsque le paramétre de Keldysh est largement supérieur a 1,5, le phéno-
meéne de photoionisation est dominé par I’ionisation multiphotonique, tandis
que le phénoméne est dominé par l'effet tunnel lorsque le parameétre de Kel-
dysh est largement inférieur & 1,5 [6]. Le phénomeéne de photonionisation
peut également provenir d’un régime intermédiaire, lorsque le paramétre de
Keldysh est proche de 1,5, faisant intervenir les deux types de phénoménes.

¥y <15 Yy > 1.5
Effet tunnel lonisation multiphotonique

FIGURE 2.2: Illustration des différents phénomeénes de photoionisation non-
linéaire que sont l'effet tunnel et I'ionisation multiphotonique [54].
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2.2.2.2 Tonisation par avalanche

Le phénoméne d’ionisation par avalanche consiste en ’absorption des
photons par les porteurs libres, suivi d’un transfert de I'excédent d’énergie
vers les électrons de la bande de conduction [49]. La présence d’électrons
libres est alors requise pour initier le phénoméne d’avalanche.

Un électron présent dans la bande de conduction peut absorber linéai-
rement plusieurs photons successivement, ce qui lui permet d’atteindre un
état d’énergie plus élevé. Lorsque I’énergie de ’électron dépasse 1’énergie de
la bande de conduction d’une valeur supérieure a 1’énergie de la bande in-
terdite, 1’électron peut transmettre son excés d’énergie & un autre électron
de la bande de valence par collision. Le nombre de photons n minimum
permettant d’atteindre le niveau d’énergie requis est défini par la formule
nhw > Ey, avec hw 'énergie d’'un photon et F, ’énergie de bande interdite.
Cela résulte en la présence de deux électrons dans la bande de conduction,
pouvant absorber & nouveau des photons de fagon linéaire, et ainsi exciter
d’autres électrons, générant ainsi une ionisation par avalanche [49].

Absorption de lonisation par
porteur libre collision

FIGURE 2.3: Ilustration du procédé d’ionisation par avalanche : absorptions
successives des photons par les électrons libres suivi d’une ionisation par
collision [54].

2.2.3 Propagation non linéaire de 'impulsion

Les hautes puissances crétes et intensités de puissance atteintes lors de la
focalisation d’un faisceau d’impulsions ultracourtes dans un matériau trans-
parent influent également sur la propagation du faisceau. En particulier, I’au-
tofocalisation par effet Kerr et le phénomeéne de filamentation laser peuvent
étre observés dans un verre, mais également dans un gaz ou dans un li-
quide [55].
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2.2.3.1 Autofocalisation par effet Kerr optique

En présence d’'un champ électromagnétique intense, 'indice de réfrac-
tion n d’un matériau ne dépend plus uniquement de la fréquence du rayonne-
ment s’y propageant, mais également de son intensité I selon la formule [55] :

n = ng +n2l(rt) (2.2)

L’indice de réfraction non-linéaire ny étant en général positif, la propa-
gation d’un faisceau laser intense conduit a une augmentation de I'indice de
réfraction. Alors que le seuil pour lequel cet effet n’est plus négligeable se
situe pour une puissance créte de 'ordre de 1 GW dans un gaz, il est de
lordre de quelques MW dans les solides et les liquides [55]. Cet effet peut
alors étre observé lors de la propagation d’impulsions d’une durée d’une cen-
taine de femtosecondes ayant une énergie de ’ordre de quelques microjoules
dans un verre.

Dans le cas d’un faisceau gaussien, I'intensité de la partie centrale de la
distribution spatiale est supérieure a celle des extrémités. Le faisceau laser
voit alors un indice de réfraction plus élevé au centre de ’enveloppe de la
gaussienne (si ma > 0) qu’en bordure, entrainant une courbure du front
d’onde équivalent a celle obtenue pour la traversée d’une lentille convergente.
Ce phénomeéne étant cumulatif, il peut conduire & une focalisation, puis méme
a un effondrement dramatique du faisceau. [55].

Cet effondrement survient lorsque le phénomeéne d’auto-focalisation 1’em-
porte sur la diffraction du faisceau laser, ce qui est obtenu pour des faisceaux
dont la puissance créte initiale P;, dépasse le seuil de puissance critique P,
d’auto-focalisation [55, 56].

3772

8mngna

P, = (2.3)

Pour un faisceau laser, dont la longueur d’onde est égale & 1030 nm,
se propageant dans du verre bososilicate d’indice de réfraction 1,51 et d’in-
dice non-linéaire de 3,10716 em?/W [53], la puissance critique vaut environ
3,5 MW.

En pratique, dans les matériaux transparents, différents mécanismes tels
que l'ionisation multiphotonique ou la dispersion de vitesse de groupe per-
mettent d’éviter 'effondrement du faisceau [57].

2.2.3.2 Filamentation laser

Les impulsions laser ultracourtes ont longtemps été considérées comme
incapables de se propager sur de longues distances, compte tenu des effets
de la diffraction et de la dispersion de la vitesse de groupe [55|. Cependant
de nombreuses expériences observant les effets d’une intensité de faisceau



2.2. INTERACTION LASER/MATIERE 47

trés élevée malgré une longue distance de propagation ont permis de dé-
montrer qu’il était possible de conserver un faisceau focalisé sur une longue
distance |55]. Ce phénoméne, appelé filamentation laser, a en particulier été
observé pour la premiére fois en 1995 par Braun et al., démontrant la pro-
pagation dans l’air d’un faisceau d’une longueur d’onde centrée sur 775 nm
et d’une puissance supérieure au GW sur quelques dizaines de métres tout
en conservant un diameétre d’environ 100 pm [58]. Le méme phénoméne a
été observé pour différentes longueurs d’onde, mais aussi dans des liquides
ou des solides [59], notamment par la propagation d’un filament sur toute
I'épaisseur d’une lame de silice fondue de 2 cm [60].

Bien que de nombreux phénoménes interviennent dans la propagation
d’un filament, le processus de formation du filament peut simplement étre
décrit comme une compétition entre I’autofocalisation par effet Kerr optique
et la diffraction du faisceau par le plasma formé par absorption multiphoto-
nique [55]. Dans un verre, cela se traduit par la propagation d’un faisceau
d’une intensité de ordre de 10'* W/em? sur une distance pouvant étre plu-
sieurs fois supérieure a la longueur de Rayleigh du faisceau focalisé [59].
Toutefois, les pertes d’énergie sont bien supérieures dans un solide transpa-
rent que dans ’air, ce qui limite la longueur du filament suite a la chute de la
puissance créte du faisceau sous la puissance critique d’autofocalisation [55].

Systeme de focalisation
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Autofocalisation par effet  Défocalisation plasma
Kerr optique

FIGURE 2.4: Illustration du phénoméne de filamentation laser obtenu par des
phénomeénes successifs d’auto-focalisation et de diffraction [55].

2.2.4 Modifications structurelles dans le matériau

La focalisation d’impulsions ultracourtes dans un matériau transparent
génére, en plus des modifications subies par I'impulsion, des dommages per-
manents dans la matiére si I’énergie contenue dans I'impulsion est suffi-
sante [6].

Dans le cas d’impulsions laser d’une durée inférieure & quelques picose-
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condes, les mécanismes de dommage optique sont découplés, en opposition a
ceux intervenant pour des impulsions de longues durées [6]. L’absorption par
les électrons se déroule sur une échelle de temps de quelques picosecondes,
relativement courte par rapport a ’échelle de temps du transfert d’énergie
au réseau qui est de quelques dizaines de picosecondes. Cela crée un dé-
couplage entre le phénoméne d’absorption et le phénoméne d’échauffement
du réseau [61], ce qui a contribué a la qualification « d’athermique » des
procédés laser ultracourts [62].

La figure 2.5 illustre 1’échelle temporelle des différents phénomeénes phy-
siques intervenant lors de l'interaction entre un matériau transparent et une
impulsion laser ultracourte. A I’échelle de temps de I'impulsion laser, I'énergie
de I'impulsion est absorbée dans le matériau par les phénomeénes d’ionisation
non-linéaire et d’ionisation par avalanche. L’autofocalisation éventuelle par
effet Kerr optique, de méme que la diffusion par le plasma, se déroulent sur
la méme échelle de temps [63]. Au bout de quelques picosecondes, ’énergie
optique absorbée par les électrons est transférée au réseau, suivie par la pro-
pagation d’une onde thermoélastique au bout de quelques nanosecondes [47].
L’énergie thermique est enfin diffusée hors du volume focal a 1’échelle de la
microseconde, produisant différentes modifications structurelles permanentes
en fonction des paramétres lasers [47].
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FIGURE 2.5: Echelle de temps caractéristique des phénoménes intervenant
lors de l'irradiation d’un matériau transparent par une impulsion laser ul-
tracourte [63].

Les processus d’absorption non-linéaire des impulsions laser conduisent &
la formation d’un plasma d’électrons libres [51]. Lors du transfert de ’éner-
gie du plasma au réseau, les propriétés du matériau sont modifiées, pouvant
conduire & diverses transformations telles qu'une densification de la matiére
et un changement d’indice de réfraction, la formation de structures pério-
diques en surface ou en volume, la formation de micro-trous ou des tran-
sitions de phases de types amorphisation ou cristallisation [63]. Le type de
modification peut dépendre a la fois des propriétés du matériau, mais éga-
lement des paramétres d’irradiation laser, tels que ’énergie par impulsion,
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la durée d’impulsion, la fréquence de répétition, la longueur d’onde ou la
polarisation [64].

2.2.4.1 Influence de I’énergie par impulsions

Les principales modifications structurelles observées dans un matériau
transparent suite & l'interaction avec des impulsions ultracourtes sont le
changement d’indice isotrope, le changement d’indice anisotrope et la for-
mation de micro-trous. Dans le cas de la silice fondue, qui est le cas le
plus fréquemment traité dans la littérature, ces trois catégories principales
de modifications peuvent étre observées rien qu’en modifiant ’énergie par
impulsion [65], comme illustré sur la figure 2.6.

| Micro-
MECANISME : Fusion Nanoréseau explosion
¥ < ¥
Changement

Pas de modifications d'indice isotiHE

FIGURE 2.6: Evolution des différents régimes de modifications structurelles
pour de la silice fondue irradiée par des impulsions ultracourtes en fonction
de la fluence [65].

Pour des énergies d’impulsions faibles, juste au-dessus du seuil de mo-
dification (par exemple, une énergie de 100 nJ pour une impulsion d’une
durée de 100 fs, a une longueur d’onde de 800 nm, focalisée par un objectif
de microscope d’ouverture numérique de 0.6), l'interaction entre la silice et
les impulsions ultracourtes est a 1’origine d’un léger changement d’indice de
réfraction lisse et uniforme. Ce changement d’indice est obtenu suite a la
densification de la matiére lors du refroidissement rapide du volume focal
fondu [51]. Dans le cas général, la valeur du changement d’indice dépend
de I'énergie par impulsion, mais également du matériau, des changements
d’indice positifs et négatifs ayant pu étre observés [64].

Pour des énergies supérieures, un changement d’indice biréfringent peut
étre observé en volume dans la silice fondue. Une des hypothéses serait que
la biréfringence est formée par des nanostructures périodiques obtenues par
interférences entre le champ laser et les ondes plasma, se présentant comme
une succession de zones plus ou moins denses de dimension inférieure a la
longueur d’onde [66].

Dans le verre, pour des hautes énergies d’impulsions, produisant une
densité de puissance créte supérieure a 1014 W/cm?, de trés hautes pressions
sont générées dans le volume focal qui peuvent conduire & la formation d’une
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FIGURE 2.7: Nanostructures dans de la silice, formée par attaque chimique
sélective, & l'origine de la biréfringence dans le changement d’indice, obser-
vées au microscope ¢lectronique & balayage [51].

onde de choc aprés le transfert de I'énergie au réseau [51]. Cette micro-
explosion se traduit, suite au passage du faisceau laser, par la formation d’un
cceur d’une densité trés faible, entouré par une coquille trés dense, d’indice
de réfraction supérieur.

2.2.4.2 Influence des autres paramétres laser

En plus de la densité d’énergie déterminant le type de modifications
structurelles formées, d’autres parameétres laser ont également une influence
sur les modifications apportées a la matiere [6].

La durée d’impulsion, par exemple, présente une influence sur la taille des
modifications observées, mais également sur la qualité de ces modifications.
En effet, pour des durées d’impulsions supérieures & quelques centaines de
femtosecondes, les dimensions des modifications observées sont supérieures
aux dimensions du volume focal [6]. La durée de I'impulsion étant supérieure
a la durée sur laquelle I’énergie est absorbée par ionisation non-linéaire, la
deuxiéme moitié de I'impulsion est absorbée de fagon linéaire, ce qui aug-
mente la taille des modifications observées. De plus, les risques de fissure
sont plus élevés dans le cas de 'utilisation d’impulsions plus longues, car la
quantité d’énergie nécessaire pour atteindre le seuil d’intensité de modifica-
tion est plus élevée. Une fois le seuil atteint, la quantité d’énergie absorbée
dans le matériau est plus élevée que dans le cas des impulsions d’'une durée
de quelques dizaines de femtosecondes [61].

L’ouverture numérique présente également une influence sur la morpho-
logie des modifications structurelles de la matiére observée, mais aussi sur les
phénomeénes intervenant lors de cette modification [67]. L’utilisation d’objec-
tifs de microscope a faible ouverture numérique, inférieure a 0,25 entraine
une augmentation de la puissance requise pour atteindre le seuil de modifi-
cations, qui se rapproche de la puissance critique d’autofocalisation [6]. Il est
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alors nécessaire de prendre en compte les phénoménes de propagation non-
linéaire lors de l'utilisation d’objectifs a ouverture numeérique faible [67]. Au
contraire, pour des objectifs de microscope a ouverture numérique supérieure
a 0,5, la puissance nécessaire pour générer des modifications structurelles di-
minue [67].

2.2.5 Effet d’accumulation thermique

Les procédés laser & base de lasers femtosecondes sont généralement qua-
lifiés d’athermiques, cependant a partir d’un certain nombre d’impulsions
incidentes en un méme point du matériau, de 'ordre de quelques centaines
a quelques milliers d’impulsions, il est nécessaire de considérer 'influence
des effets de 'accumulation de ces impulsions [50]. En plus du nombre d’im-
pulsions incidentes, la fréquence de répétition du laser, qui détermine la
durée entre deux impulsions successives, est donc un parameétre a prendre
en compte [50]. En particulier, le temps entre deux impulsions laser succes-
sives arrivant sur le matériau doit étre comparé a la durée caractéristique de
diffusion thermique de I’énergie déposée dans le matériau [68|.

Dans le cas d’un faisceau gaussien, la durée caractéristique de diffusion
thermique 7p dépend du coefficient de diffusion thermique du matériau Dy,
et du waist du faisceau wg selon la formule [65] :

w02

_ 2.4
™= 4Dy (2.4)

Cette formule peut également étre considérée comme valable dans le cas
d’une source thermique sphérique.
Le coefficient de diffusion thermique est défini comme suit :

R
Dy, = 2.5
th pon ( )

avec K la conductivité thermique, pg la densité et C), la capacité calorifique
A pression constante du matériau. Pour un verre borosilicate, la densité vaut
environ 2200 kg/m?3, la conductivité thermique 1,2 W.m1.K-! et la capacité
calorifique 820 J.kg'.K! [69], ce qui équivaut & un coefficient de diffusion
thermique de l'ordre de 6,7x10"7 m?2.s1. Ainsi pour un faisceau gaussien dont
le waist mesure environ 2 pm, le temps de diffusion thermique correspondant
dans du verre borosilicate est de I'ordre de 1,5ps.

Lorsque la fréquence de répétition des impulsions laser est faible, typi-
quement inférieure & 100 kHz pour du verre, I’énergie déposée dans le ma-
tériau est transportée hors du volume focal avant I'arrivée de 1'impulsion
suivante [8]. Le matériau ne subit alors pas de phénomeéne d’échauffement
par les impulsions successives. Les multiples impulsions agissent indépen-
damment les unes des autres, mais conduisent néanmoins & une amplification
du changement structurel produit par une impulsion unique, ce qui méne &
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l'augmentation des modifications observées [51]. Toutefois, dans cette confi-
guration, si ’énergie par impulsion est trop faible pour générer des modifica-
tions structurelles dans le matériau, I’accumulation d’impulsions ne permet
pas non plus d’induire des modifications structurelles [6]. La figure 2.8, repré-
sentant une matrice de points réalisés pour différentes énergies et différents
nombres d’impulsions & une fréquence de répétition de 1 kHz, permet de
confirmer cet effet. L’augmentation de 1’énergie par impulsions induit une
augmentation du diamétre impacté, tandis que I'augmentation du nombre
d’impulsions augmente le contraste [6].

10
30

100

Nombre d'impulsions laser
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5000

66 33 10 13 17 26 33 41 52 66

Energie d’'impulsion (nJ)

FIGURE 2.8: Influence du nombre d’impulsions sur les structures formées
observé dans du verre par micrographie, produites par de multiples impul-
sions d’une durée de 110 fs & faible fréquence de répétition, focalisées par
un objectif de microscope d’ouverture numérique 1,4, avec une énergie et un
nombre d’impulsions variables [6].

Au contraire, pour des lasers a haute fréquence de répétition de 'ordre
de quelques centaines de kilohertz, la durée entre deux impulsions succes-
sives est inférieure & la durée nécessaire a 1’énergie pour se dissiper dans le
matériau [70]. La chaleur n’est alors pas entiérement diffusée dans le maté-
riau avant l'arrivée de I'impulsion suivante, comme illustré par la figure 2.9,
initiant ainsi l'effet d’accumulation thermique. Cela entraine une élévation
de la quantité d’énergie contenue dans le volume focal, et ainsi de la tempé-
rature [8].

Le train d’impulsions laser peut alors étre considéré comme une source



2.2. INTERACTION LASER/MATIERE 93

E FAIBLE FREQUENCE LASER E HAUTE FREQUENCE LASER
40 ns

1us

1us

1ms

FIGURE 2.9: Représentation du phénoméne d’accumulation thermique : A
faible fréquence, 'énergie déposée (en rouge) se dissipe (en gris) hors du vo-
lume focal avant I’arrivée de 'impulsion suivante. A haute fréquence, I’éner-
gie déposée s’accumule dans le volume focal, ce qui permet d’élever la tem-
pérature du matériau [68].

de chaleur ponctuelle présente & lintérieur du volume focal du matériau,
augmentant graduellement la température dans le matériau jusqu’a la tem-
pérature de fusion. La température atteinte, ainsi que la dimension de la
zone fondue, augmentent avec la durée d’irradiation |68|.

Cet effet peut étre mis en évidence par 'observation des structures pro-
duites par un nombre variable d’impulsions & haute fréquence de répéti-
tion [8]. La figure 2.10 représente les modifications structurelles générées par
un nombre variable d’impulsions a différentes fréquences de répétition du
laser, d’une énergie de 450 nJ focalisées sur un diamétre de 2 pm. L’effet
d’accumulation thermique apparait pour des fréquences de répétition supé-
rieures & 200 kHz, observable par la dimension du volume modifié, qui est
bien supérieure & la dimension du diamétre focalisé.

La structure est produite par 'accumulation de chaleur dans la matiére,
qui augmente la dimension du volume atteignant la température de fusion
autour du volume focal, suivi d’une resolidification non-uniforme [6]. Plus le
nombre d’impulsions est important, plus les dimensions du volume fondu le
sont également. Un effet de saturation de la taille de la zone fondue apparait
pour un grand nombre d’impulsions, de 'ordre de 107, pour lequel la structure
elle-méme perturbe la focalisation du faisceau laser, conduisant a une chute
de la densité d’énergie sous le seuil d’intensité et empéchant ’absorption de
I’énergie dans la matiére.

Il a été montré que cet effet d’accumulation thermique dans le matériau,
généré par un grand nombre d’impulsions laser successives a haute fréquence
de répétition, offre de nouvelles possibilités dans le domaine du micro-usinage
de matériaux transparents [6]. En particulier, 'utilisation des effets d’accu-
mulation thermique permet une augmentation de la vitesse d’inscription des
modifications dans la matiére, avec les avantages de relaxation de contraintes
similaires & un phénomeéne de recuit [70].
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FIGURE 2.10: Observation des changements d’indice dans du verre produits
par de multiples impulsions a différentes fréquences de répétition, pour une
énergie de 450 nJ générées par un laser femtoseconde a 1045 nm, démontrant
effet d’accumulation thermique [8].
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2.2.6 Exemples d’applications

Les caractéristiques particuliéres des phénoménes d’interaction entre un
matériau transparent et des impulsions femtosecondes peuvent étre utili-
sées pour réaliser différentes structures dans différents domaines d’applica-
tions [6]. En particulier, outre le soudage, le pergage et la découpe, la fabri-
cation de guides d’onde, le stockage optique de I'information et I'usinage de
matériaux biologiques font I'objet de différents travaux évoqués ici [71, 47].

La focalisation d’un faisceau laser sur un verre permet de percer le verre
et de créer ainsi de micro-canaux ayant des facteurs de forme importants [72].
Cette application tire parti des avantages du micro-usinage par impulsions
laser femtosecondes que sont ’échauffement trés localisé, les vitesses de fa-
brication élevées et la capacité a créer des géométries en volume dans le
matériau. Il est possible d’augmenter la profondeur des canaux en percant a
partir de la face arriére du verre. Les impulsions laser femtosecondes ont aussi
été utilisées afin de découper du verre [73|. La méthode implémentée consiste
a former des matrices de filaments en volume afin de faciliter le clivage du
verre. L’utilisation des faisceaux de Bessel a également permis d’améliorer
les performances en termes de pergage et de découpe de verre [74].

Un procédé de mise en forme 3D du verre, reposant sur 'augmentation
de la vitesse de gravure du verre par attaque chimique aprés irradiation laser,
a été développé par la société FEMTOprint [75]. Des structures complexes
en trois dimensions ont ainsi pu étre réalisées, avec une résolution inférieure
au micrometre.

La fabrication de mémoire optique 3D dans le verre est une des applica-
tions potentielles de 'interaction entre des impulsions laser femtosecondes et
un matériau transparent. L’un des objectifs du domaine étant ’augmenta-
tion de la densité pour le stockage longue durée, la réalisation de différentes
couches en profondeur du matériau présente un intérét majeur |76]. La foca-
lisation des impulsions laser dans le verre permet de créer un volume micro-
métrique d’indice de réfraction plus élevé que le reste du matériau, pouvant
étre considéré comme un bit d’information [77].

L’inscription de guides d’ondes fut I'une des premiéres applications déve-
loppée en tirant parti des modifications de la matiére induite par 'interaction
avec les impulsions ultracourtes [47, 78|. La focalisation d’impulsions ultra-
courtes dans un matériau transparent induisant une fusion localisée, la trans-
lation du point de focalisation permet de créer un canal de matériau modifié
dans le volume du verre. Le controle de cette modification permanente per-
mettant d’augmenter localement l'indice de réfraction, le canal ainsi formé
se caractérise comme un guide d’indice supérieur par rapport a la matiére
qui I’entoure [6].

L’utilisation des lasers ultracourts présente aussi des avantages dans le
domaine de la chirurgie ol les tissus biologiques peuvent étre considérés
translucides dans le proche infra-rouge. [47]. Par rapport aux premiéres dé-
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FIGURE 2.11: Stockage d’information dans un matériau transparent : a)
Schéma du stockage optique 3D et b) Données binaires inscrites dans de
la silice fondue [77].
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FIGURE 2.12: Inscription de guides d’onde dans un matériau transparent : a)
Schéma de principe de linscription [79] b) Exemple de guides d’onde dans
de la silice fondue [6].

monstrations de chirurgie laser, I'utilisation d’impulsions ultracourtes permet
de réduire la quantité d’énergie utilisée, et ainsi I’élévation de température
dans les cellules ou les tissus usinés, de méme que 1’étendue des zones ther-
miquement affectées [6].

2.3 Applications a ’assemblage de verres

La technique du soudage de verres par impulsions laser ultracourtes fait
partie des différentes applications rendues possibles par le controle des mo-
difications structurelles produites par les phénoménes d’interaction entre le
verre et les impulsions ultracourtes.

Depuis la premiére démonstration du procédé de soudage de verres par
impulsions laser ultracourtes réalisée en 2005 par Tamaki et al. [3], de nom-
breux travaux ont permis de développer et d’améliorer le procédé. Comme
nous allons le voir dans cette partie, deux différents régimes d’assemblage
ont été mis en évidence en fonction de la cadence de répétition du laser,
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avant d’adapter cette méthode d’assemblage & différents types de verres,
puis différentes combinaisons de matériaux. L’utilisation des lasers & haute
fréquence de répétition a permis d’augmenter la vitesse du procédé, et d’ap-
porter un meilleur contréle de la dimension soudée. Enfin, la mise en place
et les conditions d’obtention du soudage ont subi différentes évolutions per-
mettant d’envisager une industrialisation du procédé.

2.3.1 Soudage par filamentation laser

Le procédé de soudage de verres par impulsions laser ultracourtes a été
démontré pour la premiére fois en 2005 par les travaux de T. Tamaki, de
I'université d’Osaka au Japon [3|. Lors de cette expérience, deux piéces de
silice fondue ont été soudées, sans couche intermédiaire, en utilisant un laser
Titane : Saphir générant des impulsions d’une durée de 130 fs & une longueur
d’onde de 800 nm, focalisé par un objectif d’une ouverture numérique de 0,3.
Le soudage a été obtenu pour une fréquence de répétition de 1 kHz et une
énergie d’impulsion de 5 pJ, pour lesquels la modification du matériau pour
une impulsion unique se présente sous la forme d’un filament de 30 pm de
profondeur. Une surface soudée est obtenue en balayant l'interface & une
vitesse de b pm/s.

Dans cette configuration laser, le soudage est obtenu grace au phéno-
meéne de filamentation laser (présenté dans la partie 2.2.3.2, page 46) et la
diffraction plasma [3]. Cette filamentation se traduit par un plasma allongée
de quelques dizaines de micrométres le long de ’axe optique. La jonction est
formée par le mélange de la matiére le long de ce filament lorsqu’il traverse
I'interface [80].

Différents travaux réalisés dans les années qui ont suivi ont permis de
déterminer la fenétre de paramétres permettant le soudage sur différents
matériaux [81, 82| et d’améliorer les performances de cette stratégie de sou-
dage. En particulier, les recherches paramétriques ont permis de déterminer
que ’énergie requise pour obtenir le soudage est proportionnelle a la vitesse
de balayage de I’échantillon, ce qui a permis d’estimer une fluence totale
minimale, illustrée dans la figure 2.13, de 'ordre de 0.83 kJ/cm? [80]. Une
résistance de jonction en traction de l'ordre de 15 MPa peut étre obtenue
dans cette configuration d’assemblage, en inscrivant une matrice d’aires sou-
dées de dimensions 100 pm par 100 pm, comme illustré dans la figure 2.14,
tout en conservant un taux de transmission de 85 % [80]. La résistance ther-
mique des assemblages a été investiguée, mettant en avant une capacité a
supporter des chocs thermiques allant jusqu’a 300 °C dans les meilleures
conditions [83].

Les travaux effectués par David Hélie, de I’Université de Laval au Ca-
nada, ont permis de démontrer la possibilité d’utiliser cette méthode pour
différentes applications [84]. En particulier, 'assemblage d’embouts de fibre
optique a été effectué dans cette configuration, de méme que 'assemblage
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FIGURE 2.13: Seuil de fluence permettant d’obtenir un soudage par filamen-
tation laser pour la silice fondue et du borosilicate [81].

d’un refroidisseur laser a disque.

Cette méthode de soudage par filamentation laser présente 'avantage de
ne requérir aucun matériau additif, de permettre la localisation de la zone
soudée avec une résolution micrométrique, de déposer ’énergie sans contact
de le matériau, et de conférer une haute résistance thermique. Cependant, la
résistance mécanique de ’assemblage est légérement plus faible que celle de
la jonction anodique, et surtout la vitesse du procédé est limité a 1 mm/s.

2.3.2 Soudage par accumulation thermique a haute cadence

Suite & la démonstration de ce procédé de soudage par filamentation laser,
une deuxiéme configuration d’assemblage par impulsions laser ultracourtes
a été mise en ceuvre par Tamaki et al. en tirant parti des effets d’accumu-
lation thermique présents lors de 'utilisation de lasers & haute fréquence de
répétition [9).

Le principe de mise en ceuvre reste trés proche de celui implémenté pour
le soudage par filamentation laser. Les impulsions laser femtosecondes sont
focalisées a l'interface entre les deux matériaux a souder, ou elles sont ab-
sorbées par ionisation non-linéaire. Le matériau subit alors un phénoméne
de fusion localisée & l'interface, qui joint les deux surfaces des matériaux a
assembler, et dont la dimension peut étre controlée par les paramétres inter-
venant dans l'effet d’accumulation thermique [9]. L’utilisation d’un laser a
haute fréquence de répétition (supérieure a quelques centaines de kilohertz)
permet de controler 1’élévation de température. L’utilisation d’objectifs de
microscope a grande ouverture numérique (supérieure a 0.4) permet d’aug-
menter l'intensité dans le volume focal et de compenser 1’énergie, souvent
plus faible, fournie par les lasers a hautes fréquences de répétition [9].

La morphologie des cordons de soudure obtenus par accumulation ther-
mique a été étudiée par Horn et al. en observant la tranche des cordons
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FIGURE 2.14: Illustration du principe de mise en ceuvre du soudage par
filamentation laser et de la géométrie réalisée [80].

soudés [85]. La coupe d'un cordon de soudure révéle la structure caractéris-
tique des modifications générées par un laser & haute fréquence de répétition,
malgré la traversée de l'interface. Cette structure se compose d’une zone cen-
trale en forme de goutte inversée et d'une zone externe de forme elliptique. La
zone interne correspond au volume de matiére fondue par ’absorption des
impulsions laser et la zone externe correspond au volume thermiquement
affecté dont la température a dépassé la température de fusion [86].

Cette méthode par accumulation thermique a également été mise en
ceuvre en utilisant des lasers picosecondes [87, 88, 89, 90]. L’absorptivité
non-linéaire, qui correspond au rapport entre I’énergie absorbée par le maté-
riau et ’énergie par impulsion, tend a augmenter avec la durée d’impulsions.
Cela s’explique par la contribution plus importante de l'ionisation par ava-
lanche dans la deuxiéme moitié de I'impulsion picoseconde.

Cette configuration d’assemblage par accumulation thermique par laser
femtoseconde ou picoseconde & haute fréquence de répétition présente plu-
sieurs avantages par rapport au soudage réalisé par filamentation laser. Tout
d’abord, ce type de lasers en lui-méme présente ’avantage d’avoir une puis-
sance de sortie stable, une haute cadence et une excellente qualité de fais-
ceau, tout en restant compact et facile a utiliser [9]. De plus, cette technique
permet de controler la taille du volume soudé en modifiant les paramétres
d’accumulation thermiques, et ainsi d’atteindre une résistance mécanique su-
périeure, de 'ordre de 25 MPa [40]|. Cependant, les risques de fracture dans
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le verre et les contraintes résiduelles sont assez élevés.

2.3.3 Différentes combinaisons de matériaux

Suite & la premiére démonstration sur de la silice fondue |3|, de nom-
breuses combinaisons de matériaux ont été réalisées en utilisant de maniére
non préférentielle le principe de la filamentation laser ou de I’accumulation
thermique.

Une premiére étape, dans le soudage de matériaux différents, a consisté
a adapter cette méthode de soudage & différents types de verre. Aprés la
premiére démonstration effectuée sur de la silice fondue, cette méthode a été
utilisée pour souder des lames de verres borosilicates entre elles [80, 86, 87|,
puis des lames de verres aluminosilicates [9]. L’assemblage de verres diffé-
rents a également été rapidement implémenté, par la réalisation de soudage
de silice fondue sur borosilicate [80, 91, 92|, ou de borosilicate sur de 1’alu-
minosilicate [9]. La possibilité de souder ces différents types de verre entre
eux présente une avancée dans le domaine de la soudure par élévation de
température, car auparavant la différence entre leur coefficient de dilatation
thermique entrainait en général la formation de fissures dans les cordons de
soudure [80].

Une étude a été menée sur la résistance mécanique des assemblages réa-
lisés pour différents types de verre (silice fondue, borosilicate, BK7, ULE
et ZERODUR), dont les résultats sont montrés dans la figure 2.15, durant
laquelle des différences de comportements ont pu étre mises en évidence [93].
La résistance mécanique maximale de I'assemblage, mesurée par un test de
flexion trois points, dépend de chaque matériau : un assemblage de silice
fondue voit sa résistance mécanique limitée & 75 % de la résistance de la
silice fondue, tandis que la résistance d’un assemblage de borosilicate peut
atteindre 95 % de celle du borosilicate. L’assemblage de lames de BK7 entre
elles est plus sensible compte tenu de son coeflicient de dilatation thermique
(7,1 x 10°K-') deux fois supérieur a celui du BF33 [93]. Les combinaisons de
ces différents types de verre ont également fait 'objet de la méme étude [93].
Les différences entre les volumes fondus sont liées aux différences des pro-
priétés thermiques et sont visibles par la discontinuité présente a ’interface
dans la figure 2.16.

Cette méthode a également été adaptée a ’assemblage de verre sur semi-
conducteur. La premiére démonstration de soudage sur ce type de combinai-
son a été réalisée en soudant du verre sur du silicium en utilisant un laser a
erbium générant des impulsions d’une longueur d’onde de 1550 nm et d’une
durée de 947 fs [9]. L’assemblage de verre sur silicium a ensuite été réalisé
avec des impulsions laser femtosecondes et picosecondes de longueurs d’onde
comprises entre 800 nm et 1064 nm [83, 85, 94|, se situant dans le domaine
d’absorption du silicium. Dans cette configuration, deux principes d’assem-
blage sont décrits, en fonction du positionnement du point de focalisation



2.3. APPLICATIONS A L’ASSEMBLAGE DE VERRES 61

Résistance de rupture [N/mm?]

Zerodur ULE Sio, Borosilicate BK7
Zerodur/ULE ULE/SiO, Si0,/Boros.  Boros./BK7

FIGURE 2.15: Résistance a la rupture pour différents verres. Les barres grises
représentent la résistance du matériau brut non modifié. Les barres bleues
représentent les résultats optimums pour un assemblage homogéne de verre
et les barres oranges représentent les combinaisons de verres différents [93].

dans le matériau : soit le soudage peut étre obtenu par absorption simultanée
de l’énergie laser en volume dans le verre et en surface pour le silicium [85],
soit le soudage peut étre obtenu par absorption de ’énergie en surface du
silicium, suivi d'un échauffement du verre par conduction [94].

La morphologie du cordon de soudure de 1’assemblage verre /silicium réa-
lisé par accumulation thermique est similaire & celle obtenue pour le soudage
de verre [85]. Les deux régions caractéristiques en forme de goutte et d’ellipse
sont visibles dans le verre, indiquant le volume fondue par ’absorption de
Iimpulsion laser et celui fondu par diffusion thermique. Cependant, une troi-
siéme région peut étre distinguée proche de l'interface, et pourrait provenir
d’un mélange de verre et de silicium.

Malgré de premiers travaux démontrant une résistance en traction ini-
tialement faible, inférieure a 4 MPa [9], les assemblages réalisés par accu-
mulation thermique présentent des performances pouvant atteindre jusqu’a
85 MPa en cisaillement, supérieures & celles obtenues par jonction anodique
de l'ordre de 20 MPa [94].

Le principe d’assemblage de verre sur métal est décrit de la méme fagon
que celui du verre sur silicium [95]|. L’utilisation d’impulsions ultracourtes
n’est d’ailleurs par indispensable pour obtenir une jonction entre un verre et
un métal, car ce type d’assemblage a déja été réalisé en utilisant des impul-
sions nanosecondes [32]. Cependant, 1'utilisation d’impulsions ultracourtes
permet de réduire la quantité d’énergie par impulsion nécessaire a générer la
soudure, et permet ainsi de réduire les dimensions des zones thermiquement
affectées, permettant de souder des matériaux ayant des coeflicients de di-
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FIGURE 2.16: Différentes combinaisons de matériaux réalisées par impulsions
laser ultracourtes : les dimensions des zones thermiquement affectées sont trés
variables en fonction du coefficient de dilatation thermique du matériau [93].

latation thermique différents [95]. Des études ont été réalisées sur différents
types de métaux, démontrant la capacité a souder du verre sur du cuivre, de
I'aluminium et de l'acier par filamentation laser [96].

Toutes ces combinaisons de matériaux permettent de démontrer la ro-
bustesse et la polyvalence de ce procédé d’assemblage par impulsions laser
ultracourtes.

2.3.4 Implémentations expérimentales dans la littérature

Lors des premiéres études réalisées sur le sujet, la distance entre les lames
a souder représentait un élément essentiel a contrdler afin de générer le sou-
dage. L’obtention du soudage par filamentation laser n’était possible que
pour une distance entre les lames inférieure & 120 nm [3|, qui correspondait
a la distance que peut combler la dilatation thermique. Pour des épaisseurs
d’air supérieures, une ablation pouvait avoir lieu en surface des lames de
verre [80]. Cette distance de 120 nm correspondant a l’épaisseur d’air cor-
respondant & la frange d’interférences sombre centrale des anneaux de New-
ton [97], il est aisé de déterminer visuellement si un soudage est possible ou
non.

Deux configurations différentes ont été implémentées pour satisfaire a
ce prérequis d’une distance inférieure & 120 nm : 'obtention d’un contact
optique [83], ou I'application d’une pression externe [98].

La configuration la plus utilisée initialement consistait a créer un point
de contact par flexion en serrant les lames de verre & 'aide de vis sur une
lentille convexe ou cylindrique, comme illustré sur la figure 2.17 [9, 98]. Ce-
pendant, cette technique présente deux inconvénients majeurs. La limitation
du contact & un point central ou & une ligne réduit la surface de soudage pos-
sible, et ainsi la force de jonction de I’assemblage [99]. De plus, la libération
de I’échantillon aprés soudage génére des contraintes fortes sur les extrémités
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des cordons de soudure, ce qui peut générer des fissures lorsque la pression
est relachée.

a ) Femtosecond Laser Pulses b ) Laser
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FIGURE 2.17: Vue schématique des systémes de fixation des échantillons a
souder. a) Mise sous pression en utilisant un porte-échantillon et une lentille
convexe [9]. b) Mise sous pression en utilisant un support en caoutchouc [95].

Une autre configuration, idéale, repose sur I'obtention d’un contact op-
tique entre les lames & souder avec une distance optimale et une absence de
contraintes mécaniques [83]. L’'inconvénient de cette configuration repose sur
les conditions nécessaires a ’obtention de ce contact optique. Les verres a
assembler doivent avoir une rugosité inférieure au nanométre et une planéité
de quelques micromeétres pour pouvoir étre mis en contact optique [97]. La
figure 2.18 illustre la différence entre des lames en contact optique partiel et
des lames en contact optique total.

a) b)

FIGURE 2.18: Pré-assemblage par contact optique [83]. a) Contact optique
partiel entre deux lames de silice fondue, ou les franges en périphérie in-
diquent un espace entre les lames. b) Contact optique total entre les lames
de silice fondue.

Toutefois, certains travaux plus récents ont démontré la possibilité
de souder des lames de verre malgré une distance de quelques micro-
métres [38, 100, 101|. Ainsi, différentes stratégies peuvent étre mises en place
pour pallier & cette précédente contrainte. Une premiére solution consiste a
utiliser la déformation du verre liée & la dilatation thermique pour mettre
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en contact les deux surfaces de verre [38]. Dans ce cas-1a, la jonction n’est
plus formée par un bain de fusion a l'interface, mais par les forces de Van
der Waals créées lorsque la surface dilatée entre en contact avec la surface
de I’échantillon supérieur. Pour obtenir ce contact, les impulsions sont fo-
calisées en profondeur sous la surface de ’échantillon inférieur, de fagon &
ramollir la surface tout en restant sous la température de fusion et empécher
que le verre fondu ne soit éjecté a l'interface. Par cette méthode utilisant
I’expansion du volume du verre irradié, des distances jusqu’a 1 pum ont pu
étre comblées [38]|. En augmentant encore la puissance moyenne déposée, des
soudures ont pu étre obtenues pour des distances allant jusqu'a 3 pm pour
du borosilicate et de la silice fondue [100].

Une autre stratégie plus récente consiste en l'utilisation de trains d’im-
pulsions afin de maximiser le volume dilaté dans le matériau [101]. Dans
cette configuration, la position du point de focalisation joue un réle essentiel
sur la capacité a souder.

2.3.5 Performances des assemblages réalisés et améliorations

Différentes études ont été réalisées dans le but d’améliorer les perfor-
mances des assemblages créés par l'utilisation des impulsions laser ultra-
courtes.

Comme nous allons le voir, ’étude de I'influence des différents paramétres
laser a permis de mettre en évidence la dépendance entre la résistance mé-
canique de I'assemblage et la puissance moyenne ou ’énergie totale déposée.

Parmi les différentes conditions opératoires & prendre en compte, ’op-
timisation du ratio de surface soudée par rapport & la surface non irradiée
permet de fortement améliorer la tenue mécanique de ’assemblage. Il a été
observé que la force nécessaire a la rupture de I'assemblage augmente avec
ce ratio [40], jusqu’a atteindre une saturation & une valeur de 25 MPa pour
des cordons de soudure rectiligne, et & une valeur 55 MPa pour des matrices
de points. Dans le cas d’un assemblage par accumulation thermique femto-
seconde, cette saturation apparait pour un pourcentage de 60 % de surface
soudée. A partir de ce ratio, le plan de fracture se déplace dans le volume du
matériau, alors qu’il était initialement situé a 'interface. Cela peut étre relié
a une superposition des contraintes dans le matériau [93]. De plus, comme la
largeur du cordon dépend des paramétres laser, 'interligne optimal dépend
également des paramétres laser.

Le développement des techniques de mise en forme temporelle de fais-
ceau [100, 102] rend également possible 'amélioration des performances des
assemblages. L utilisation des techniques de trains d’impulsions (burst mode)
permet d’augmenter la résistance mécanique des assemblages, grace a ’aug-
mentation du volume d’absorption et de la quantité d’énergie absorbée [103].
La configuration de train d’impulsions a pour conséquence de modifier le ré-
gime d’absorption des impulsions par le matériau. La premiére impulsion est
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absorbée par ionisation non-linéaire, de la méme fagon que pour une irradia-
tion conventionnelle par une impulsion, tandis que les impulsions suivantes
du train sont absorbées par ionisation par avalanche [102].

La premiére étude réalisée sur 'utilisation d’'une double impulsion consis-
tait & diviser les impulsions en deux, en controlant le ratio, et & décaler
temporellement ces deux impulsions grace & deux chemins optiques dis-
tincts, pour ensuite irradier 1’échantillon avec un décalage temporel ajus-
table, comme illustré sur la figure 2.19 [103|. Il apparait que la résistance
mécanique augmente avec la durée entre les deux impulsions, jusqu'a at-
teindre le délai optimal. Passé ce délai, les dimensions du volume fondu
diminuent, de méme que la résistance mécanique. Dans le cas d'un laser
femtoseconde générant des impulsions d’une durée de 360 fs a une longueur
d’onde de 1045 nm, le délai optimal pour du verre photosensible (FOTU-
RAN, Schott) est évalué a 12,5 ps [102|. Cependant, méme avec des délais
bien supérieurs entre deux impulsions successives, de 'ordre de 10 ns, les
dimensions du volume fondu sont bien supérieures & celles obtenues en confi-
guration conventionnelle.
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FIGURE 2.19: Schéma expérimental du systéme utilisé pour le soudage par
double impulsions [103].

Le développement industriel des techniques de trains d’impulsions permet
de rendre cette technologie plus compacte et accessible, ce qui laisse place
a de nouvelles études sur ses effets dans le cadre du soudage de verre. Les
dimensions des zones fondues sont plus grandes dans le cas de I'utilisation
de trains d’impulsions, ce qui diminue la quantité de contraintes et permet
d’améliorer la résistance mécanique. Dans le cas de la silice fondue, les per-
formances mécaniques d’un assemblage homogéne réalisé par 'utilisation de
trains d’impulsions atteignent 95 % des performances du verre non irradié en
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flexion trois points [10]. Cette capacité est bien supérieure aux 50 % et 75 %
atteints pour les études sans trains d’impulsions [10, 93]. L’élargissement de
la zone fondue permet également d’augmenter la tolérance au positionnement
du point de focalisation jusqu’a 400 pm [101].

L’utilisation de faisceaux de Bessel dans le cadre du soudage de verres,
offrant une longue profondeur de focalisation, permettrait de réduire les
contraintes liées au positionnement du point de focalisation & l'interface,
tout en conservant une résistance en cisaillement de 16,5 MPa [104].

Enfin, il a été montré que la mise en ceuvre d’un recuit thermique aprés
le procédé de soudage permet d’améliorer la tenue mécanique et de réduire
les contraintes résiduelles [81].

2.3.6 Industrialisation du procédé

L’amélioration des performances du soudage de verre par impulsions laser
ultracourtes, notamment grace a 'utilisation des lasers & haute fréquence de
répétition, a permis le développement de solutions industrielles.

La société PolarOnyx (San Jose, USA) propose par exemple de souder des
surfaces de Pordre de 10 mm? sur des verres homogeénes ou dissemblables [99].
Cette solution industrielle se base sur 'utilisation d’un laser femtoseconde
générant des impulsions d'une durée de 750 fs & un taux de répétition de
1 MHz.

La machine de micro-soudage « Felix » développée par la société Primoce-
ler (Tampere, Finlande) [105] a déja été utilisée pour de nombreuses études,
notamment dans des projets de l'industrie des semi-conducteurs, pour des
implants médicaux, pour des éléments micro-optiques ou pour les applica-
tions spatiales [106].

Une méthode industrielle d’assemblage d’embouts de fibres optiques a
été développée par la société Trumpf, et a remplacé I'utilisation de la colle
dans leur chaine de production interne [107]. La technique de soudage leur
permet de réduire les couts de production tout en améliorant la durée de vie
des éléments ainsi fabriqués.

2.3.7 Modélisation de la distribution de température

Suite aux différentes démonstrations de 'obtention de soudage de verre
par impulsions laser ultracourtes, un intérét s’est porté sur la compréhension
de la formation de la soudure. Des modéles numériques ont été développés
afin d’estimer les températures atteintes [108], et certains systémes de carac-
térisation ont été implémentés de fagcon & comparer les valeurs calculées aux
valeurs mesurées en temps réel [5].

Les différents modéles numériques présentés dans la littérature [86, 108, 5|
reposent sur des approximations et des principes similaires. Ils ont été déve-
loppés pour le soudage obtenu dans la configuration d’accumulation ther-
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mique. La premiére approximation considére que 'élévation de tempéra-
ture générée par ’absorption de I’énergie d’une impulsion laser est instan-
tanée [108]. Le modeéle numeérique revient ensuite a considérer le phénomeéne
d’absorption de I’énergie comme une source de chaleur thermique ayant les
dimensions du volume focal. Cette source de chaleur se décrit sous la forme
d’une gaussienne spatiale.

La figure 2.20 montre la distribution de températures calculées pour une
impulsion unique et aprés 50 impulsions successives, pour une fréquence de
répétition de 1 MHz, une énergie d’impulsion de 200 nJ et une ouverture
numérique de 0,5 [5].

a) b)
12000 -
delay [ps]: - delay [us]:
8000 4 — 025 10000 | —0.25
%) —05 o 1 — 05
= 6000 0.75 S5 8000 0.75
E —1 5] —
@ ® 6000 -
g 4000 - 35
o a o
g 5 4000
= 2000 | T a 1
-y s 2000 A . T,
Y T : = = ! 0 T T T T \
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
Rayon (um) Rayon (pum)

FI1GURE 2.20: Distribution de la température calculée pour différents retards
aprés ’absorption : a) d’une impulsion, et b) de 50 impulsions [5].

D’aprés ces calculs, il apparait que la température de fusion du verre est
atteinte dés la premiére impulsion, et ce sur un volume supérieur au volume
focal. L’effet d’accumulation thermique augmente encore la température dans
le verre, et augmente ainsi les dimensions du volume fondu [5].

Ces simulations peuvent étre utilisées pour estimer le seuil de paramétres
a partir duquel apparait le phénoméne d’accumulation thermique en fonction
des paramétres laser, comme illustré sur la figure 2.21.

Les modélisations ont aussi été utilisées dans le but de calculer les dimen-
sions des zones fondues, et les résultats ont été en accord avec les mesures
effectuées expérimentalement [86].
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FIGURE 2.21: Distribution de la température calculée pour différentes fré-
quences de répétition : a) dans de la silice fondue, et b) dans du borosili-
cate [5].

2.4 Emnjeux et objectifs de la thése

Le soudage par accumulation thermique présente généralement de
meilleures performances que le soudage par filamentation en termes de tenue
mécanique. Cependant, les risques de fissures assez élevés et les vitesses de
balayage faibles entrainent une volonté d’améliorer les performances.

Ce travail de thése étant réalisé dans le cadre d’une collaboration Cifre
entre les laboratoires ICube et IPCMS, et le centre de ressources et de trans-
fert de technologies IREPA LASER, I'intérét industriel du projet est au coeur
des travaux expérimentaux. L’objectif pour IREPA LASER est de dévelop-
per et de maitriser une technique d’assemblage de verre afin de la proposer
A ses clients.

Les objectifs de la thése sont la compréhension des phénoménes interve-
nant lors du procédé de soudage de verre par impulsions laser femtosecondes
et 'optimisation du procédé, en vue d’une industrialisation.

Pour répondre au mieux & ces différents objectifs, le procédé développé
doit pouvoir étre concurrentiel avec les résultats obtenus dans 1’état de I’art.
Il concerne le choix de travailler avec une téte scanner intégrant une lentille
a faible ouverture numérique (0.03), couplée & un laser a haute fréquence
de répétition en vue d’atteindre des vitesses de soudage importantes. Les
assemblages réalisés doivent pouvoir résister a une contrainte mécanique la
plus proche possible de la résistance interne d’un verre, tout en modifiant le
moins possible le taux de transmission initial du verre. Pour répondre aux
contraintes d’industrialisation, les vitesses & atteindre doivent étre compa-
tibles avec les cadences des chaines de production actuelles, et une facilité de
mise en ceuvre doit étre prise en compte. De plus, la possibilité de travailler
avec des verres de composition ou de qualité de surface quelconque peut étre
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essentiel selon les applications.

2.5 Conclusion

L’interaction entre le verre et un faisceau d’impulsions femtosecondes
repose sur les trés hautes valeurs de densité de puissance atteintes par la
focalisation du faisceau. La propagation du faisceau dans le matériau est
perturbée par le phénoméne d’effet Kerr optique qui conduit a l'autofoca-
lisation du faisceau laser. Les phénomeénes d’ionisation multiphotonique et
d’ionisation par effet tunnel permettent d’initier ’absorption de I’énergie
d’une impulsion, avant que le phénoméne d’ionisation par avalanche n’inten-
sifie le processus. La formation possible d’un plasma induit des modifications
structurelles permanentes dans le matériau, telles qu'un changement local de
I'indice de réfraction ou la formation d’un micro-trou. Un phénomeéne d’ac-
cumulation thermique peut apparaitre lors de l'utilisation de laser & haute
cadence de répétition, conduisant & 'augmentation des dimensions des modi-
fications structurelles. Le controle et la maitrise de ces différents phénomeénes
permet de développer différentes applications, telles que I'inscription de guide
d’onde, la réalisation de mémoire optique, etc.

Parmi ces applications, le soudage de verres par impulsions laser ul-
tracourtes présente de nombreux avantages en comparaison aux techniques
conventionnelles. Le principe du soudage consiste a irradier I'interface entre
les deux lames de verre & souder, et a balayer la surface afin de créer une
aire soudée. Les deux principes physiques permettant de créer le soudage, la
filamentation laser et ’accumulation thermique, offrent la possibilité d’as-
sembler du verre sur du verre, du métal ou un semi-conducteur.

Les enjeux du développement de cette technique, qui sont ceux adres-
sés par cette thése, concernent ’obtention d’une bonne tenue en traction,
la minimisation des défauts, des fissures et des contraintes résiduelles, la
possibilité d’assembler des verres sans contact optique, la préservation de la
transparence initiale des verres, la rapidité du procédé, ainsi que la simplicité
de mise en ceuvre via l'utilisation d’un laser ultra-bref a fréquence de répé-
tition élevée utilisant une téte scanner avec une lentille & faible ouverture
numérique. La mise en ceuvre expérimentale fait I’objet du chapitre suivant.
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3.1 Introduction

Ce chapitre est consacré a la présentation des différents éléments de la
méthode expérimentale mise en ceuvre dans le but de répondre aux objec-
tifs d’optimisation et d’industrialisation du procédé de soudage de verres
par impulsions laser ultracourtes que nous avons détaillés dans le chapitre
précédent.

Le systéme laser utilisé, assez classique dans le domaine des micro-
applications laser [109], se distingue de ceux présentés dans I'état de l'art
pour le soudage du verre par son systéme de focalisation qui utilise une plus
grande distance de travail. Les essais sont réalisés dans un premier temps sur
des lames de verre borosilicate de trés haute qualité de surface en contact
optique et dans un deuxiéme temps, dans le chapitre V, sur des zones hors
contact optique. La qualité des soudures obtenues est évaluée par différentes
méthodes de caractérisations mécaniques, thermiques et optiques décrites
dans ce chapitre. La mise en place d’un systéme de test en traction a fait
en particulier I'objet d’un effort important. La stratégie expérimentale d’op-
timisation repose dans un premier temps sur la détermination du domaine
des paramétres permettant le soudage. Dans un deuxiéme temps, la mise en
ceuvre d'un plan d’expériences a pour but d’identifier les paramétres laser
les plus influents ainsi que leurs interactions et de quantifier leurs effets, tout
en réduisant le nombre d’essais a réaliser. Puis dans un troisiéme temps,
dans le chapitre suivant, une optimisation des performances est investiguée
en modifiant la géométrie des cordons de soudure ou les conditions de pré-
et post-traitement.

3.2 Systéme de soudure laser original a trés faible
ouverture numérique

Le procédé de soudage de verre par impulsions laser ultracourtes repose
sur ’absorption non-linéaire du faisceau laser par le matériau. Cette ab-
sorption de I’énergie laser par le verre nécessite de hautes densités de puis-
sance obtenues par la focalisation des impulsions laser ultracourtes dans le
matériau. Cette nécessité d’obtenir des intensités élevées est certainement
la raison pour laquelle ce procédé de soudage a principalement été mis en
ceuvre en utilisant des objectifs de microscope a grande ouverture numé-
rique, afin de focaliser le faisceau laser sur des diamétres de quelques micro-
meétres [3, 110, 111].

Notre systéme laser se démarque de la littérature par son systéme de
focalisation, composé d’une lentille de longue distance focale (100 mm) et de
trés faible ouverture numérique (ouverture numeérique de 0.03).
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3.2.1 Source laser industrielle

Le systéme expérimental utilisé pour réaliser le soudage de verres & haute
cadence est composé d’une source laser Tangerine développée par la société
Amplitude Systémes (France). Le laser Tangerine est un laser a fibre dopée a
I"Ytterbium, pompé par diodes, générant des impulsions centrées & 1030 nm
et d’une durée d’impulsion ajustable de 300 fs & 10 ps. Ce laser permet de
travailler & une puissance moyenne maximale atteignant 30 W. La fréquence
de répétition détermine alors I’énergie d’impulsion maximale pouvant étre
générée, selon la formule P, = E,.F' : par exemple, pour une cadence de
2 MHz, une énergie par impulsion maximale de 15 pnJ peut étre obtenue,
tandis que pour une cadence de 200 kHz, une énergie par impulsion maximale
de 150 nJ peut étre atteinte.

Le fonctionnement du laser Tangerine repose sur une technique a fibre
d’amplification & dérive de fréquence [112]. Cette technique est trés similaire
a la technique d’amplification & dérive de fréquence implémentée dans les
lasers Titane :Saphir, excepté que le milieu d’amplification se trouve sous
la forme d’une fibre, permettant un refroidissement plus efficace du maté-
riau actif. Les impulsions générées par 'oscillateur sont d’abord étirées, afin
d’éviter d’atteindre des puissances crétes trop élevées, puis amplifiées avant
d’étre compressées pour minimiser la durée d’impulsion [113], comme illustré
sur la figure 3.1.
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FIGURE 3.1: Architecture du systéme laser basé sur le principe de 'amplifi-
cation a dérive de fréquence [112, 109].

A Dextérieur du laser, un module de doublage et triplage en fréquence
permet de convertir la longueur d’onde des impulsions laser de 1030 nm
a respectivement 515 nm et 343 nm. Une premiére lame demi-onde rota-
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tive, couplée a un polariseur, permet d’orienter le faisceau en fonction de
la longueur d’onde souhaitée. Pour une utilisation du faisceau & 1030 nm,
le faisceau traverse la lame d’onde et ressort du module sans avoir subi de
modifications. Sinon, une rotation manuelle de la lame d’onde permet de
dévier le faisceau et de le réfléchir vers les cristaux de conversion. Un pre-
mier passage a travers un cristal doubleur non linéaire permet de convertir la
longueur d’onde de 1030 nm & 515 nm. Un deuxiéme systéme de polariseurs
permet ensuite d’utiliser le faisceau & 515 nm de longueur d’onde, ou de le
dévier vers un nouvel étage de conversion de fréquence. La longueur d’onde
de 343 nm est obtenue dans un second cristal non-linéaire par un phénomeéne
de génération de fréquence somme, entre le faisceau & 515 nm et le résiduel
4 1030 nm. Trois chemins optiques sont ensuite disponibles selon la longueur
d’onde sélectionnée.
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FIGURE 3.2: Systéme de conversion de fréquence intégré en sortie du laser
et les trois chemins optiques disponibles [109].

3.2.2 Machine industrielle de micro-usinage par voie laser

Le laser Tangerine est intégré dans une machine de micro-usinage dé-
veloppée sur mesure, il y a quelques années, par la société Optec (Bel-
gique). Cette machine comporte différents éléments optiques qui permettent
de transporter et de mettre en forme le faisceau depuis la sortie de la source
laser jusqu’a son arrivée sur le matériau & usiner.

Un atténuateur de faisceau (Optec, AT1030 pour l'infrarouge et AT515
pour le visible), composé d’'une lame demi-onde et d'un prisme polariseur,
permet de diminuer la puissance de sortie du faisceau laser.

Le faisceau est ensuite transporté vers un expanseur de faisceau (Sill
Optics, S6BEZM5076/328 pour l'infrarouge, et S6EZM5076,/292 pour le vi-
sible), qui a pour rdle de régler le diameétre du faisceau d’un facteur un a
quatre. La focalisation du faisceau laser est assurée par une lentille F-theta
(Sill Optics, S4LFT4010/328 pour l'infrarouge et S4LFT4010/292 pour le
visible) ayant une distance focale de 100 mm, intégrée dans une téte scanner
(Newson, 2D-MSA-A15-W01030 pour U'infrarouge et 2D-MSA-A15-W00515
pour le visible), qui peut étre remplacée par un objectif de microscope. Des
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miroirs galvanométriques précédent la lentille de focalisation, et permettent
de dessiner diverses trajectoires de faisceau sur une zone de 30 mm x 30 mm,
a une vitesse de translation pouvant atteindre 3000 mm/s.

3.3 Choix des verres utilisés

Nous avons vu dans le chapitre II (section 2.3.4, page 62) que I'état de
surface du verre a une influence sur les performances du procédé de soudage
de verre par impulsions laser ultracourtes. Les verres ayant une excellente
qualité de surface, avec une rugosité inférieure au nanomeétre et une planéité
de quelques micrométres, sont compatibles avec la génération d’un contact
optique, qui était une des conditions nécessaires au soudage lors des pre-
miéres démonstrations du procédé [97]. La technique de mesure permettant
de déterminer la distance inter-verre est présentée dans le chapitre V.

Le choix des matériaux utilisés lors de cette étude s’est effectué en tenant
compte de différents facteurs, principalement les domaines d’applications et
la qualité de surface, et s’est ainsi porté sur la gamme « Mempax » déve-
loppée par la société Schott. C’est une gamme de verre de composition tres
proche de celle du Borofloat 33 (BF33, Schott), mais dont le procédé de fa-
brication permet d’obtenir une excellente qualité de surface sans étape de
polissage. Cependant, ce procédé de fabrication ne permet d’obtenir que des
lames fines, d’une épaisseur maximale de 700 pum. Ces lames de verres pos-
sédent une rugosité inférieure a 0,5 nm, ce qui permet d’obtenir un contact
optique sans systéme de mise sous pression. Ces lames fines de borosilicate
ont été sélectionnées pour la mise en ceuvre du plan d’expériences, en sup-
primant comme parameétre d’entrée I'influence de la qualité de surface des
verres et ainsi de bénéficier de la répétabilité nécessaire a ’objectivité du
plan d’expérience. Les travaux réalisés ainsi permettent d’étudier I'influence
des différents paramétres de mise en ceuvre, et d’optimiser ces paramétres en
s’assurant la présence un contact de bonne qualité entre les lames a souder.

3.4 Caractérisation du faisceau laser

L’interaction laser-matiére dépend de nombreux paramétres qui ont été
abordés dans le chapitre précédent. Parmi tous ces paramétres, la durée
d’impulsion et la densité de puissance sur le matériau jouent un roéle pré-
pondérant sur la nature de 'interaction. Il est alors nécessaire de mesurer la
durée d’impulsion, de méme que le diamétre de focalisation du faisceau laser
qui permet de remonter a la valeur de la densité de puissance.
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3.4.1 Analyse spatiale

L’analyse spatiale du faisceau est réalisée en utilisant l'analyseur Na-
noScan développé par la société Ophir Photonics, permettant de mesurer le
diamétre du faisceau, son profil et sa répartition spatiale. La plage de me-
sure du capteur (PYRO/9/5/Cub) permet d’analyser des faisceaux ayant des
diameétres a 1/e? allant de 6 mm a 20 pm.

D’aprés les caractéristiques du systéme expérimental, il est possible de
calculer le diametre focalisé théorique du faisceau Dy, selon la formule :

AN L foeM?

De . —
foc 7Tl)faisc’}'G

(3.1)

avec D pqisc le diametre en sortie du laser, Ag la longueur d’onde centrale des
impulsions, v le grandissement effectué par I'expanseur de faisceau, M? le
facteur de qualité du faisceau, et Ly, la distance focale de la lentille F-théta.

Dans le cadre de nos travaux sur le soudage de verre par impulsions laser
ultracourtes, réalisés avec une lentille de distance focale de 100 mm, le gran-
dissement utilisé introduit un facteur 3 sur le diamétre du faisceau de 2 mm
en sortie du laser. Dans le domaine infrarouge, pour une longueur d’onde
centrale de 1030 nm et un facteur de qualité de 1,2 assuré par Amplitude
Systéme, le diamétre théorique calculé est de 26,2 pm.

FIGURE 3.3: Caractérisation de la distribution énergétique du faisceau : a)
profil suivant les axes X et Y, b) distribution énergétique 2D et c) distribution
énergétique 3D.

La figure 3.3 présente la mesure expérimentale du diamétre focalisé a
1/e? utilisé lors des travaux réalisés dans l'infrarouge. La valeur mesurée, de
34 pm, est légérement supérieure a la valeur théorique attendue. Ceci peut
étre di a de légers désalignements du faisceau sur les différents composants
du chemin optique ou a un léger désalignement & l'intérieur de la source
laser, ou encore a des aberrations lors de la focalisation.
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3.4.2 Mesure de la durée d’impulsion

La durée d’impulsion du faisceau laser pouvant étre manuellement ajus-
tée et modifiée, de 300 fs a quelques picosecondes, la mesure de cette durée
d’impulsion est nécessaire afin de vérifier la correspondance entre la valeur
souhaitée et la valeur réellement atteinte. Cette mesure de la durée d’impul-
sion est ainsi essentielle a chaque modification de la fréquence de répétition
du laser, qui entraine une variation de la dispersion dans le faisceau. De
plus, la connaissance de la durée d’impulsion du faisceau laser permet de
déterminer la puissance créte a laquelle le matériau est soumis.

a)
Running Signal mesuré
03- FWHM (Sech?): 288 fs
El
L 02- Courbe d’ajustement
:*g par une fonction sech?
s
I
- 0.1-
0 - 1 1 1 — 1 1
0 1 2 3 4
Temps (ps)
b) 0.1-
Running
FWHM (Gauss): 1.0
- ps! Signal mesuré
3 s
i
% Courbe d’ajustement
£ par une fonction gauss
0-
1 1 1 1 1
0 1 2 3 4
Temps (ps)

FIGURE 3.4: Analyse de la durée d’impulsion, mesurée avec 'autocorrélateur
PulseCheck : a) Signal détecté pour une durée de 300 fs, ajusté par une
fonction secante hyperbolique, b) Signal détecté pour une durée de 1 ps,
ajusté par une fonction gaussienne.

La durée d’impulsion du faisceau laser est mesurée a l'aide de I'auto-
corrélateur PulseCheck de la société APE. Lors de la mesure, une courbe
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d’ajustement, gaussienne (gauss) ou sécante hyperbolique carrée (sech?),
est proposée pour étre superposée a la courbe mesurée. La durée d’impul-
sion minimale mesurée, peu importe la fréquence de répétition du laser, est
de T'ordre de 290 fs pour une courbe d’ajustement sech?, ce qui équivaut
a environ 310 fs pour une gaussienne. Pour certains travaux présentés dans
cette thése, la durée d’impulsion a aussi été modifiée pour atteindre 1 ps.
Dans le cas d’une utilisation du laser dans la gamme visible ou UV, pour
les longueurs d’onde de 515 nm et 343 nm, l'autocorrélateur ne peut pas
étre utilisé car le détecteur n’est sensible que de 700 nm & 1100 nm. Dans
cette situation, la durée d’impulsions minimale d’environ 300 fs, garantie
par Amplitude Systéme, est obtenue en maximisant la puissance moyenne
en sortie du module de doublage/triplage en fréquence. En effet, le principe
de conversion repose sur des effets non-linéaires dont ’efficacité est fortement
dépendante de la puissance créte, et ainsi de la durée d’impulsions.

3.5 Techniques de caractérisationsdes soudures

Différentes caractéristiques permettent d’évaluer la qualité d’une sou-
dure. La mesure de la résistance mécanique a ’arrachement ainsi que 1’éva-
luation de la résistance aux chocs thermiques permettent de caractériser
la qualité de l’assemblage. L’analyse de la transmittance et la mesure des
contraintes résiduelles permettent d’étudier I'impact du soudage sur le ma-
tériau.

3.5.1 Test de traction

La tenue mécanique d’un assemblage est 'une des premiéres informations
attendues pour évaluer sa qualité. Différentes configurations de sollicitations
permettent de caractériser un assemblage telles que le cisaillement, la trac-
tion ou la compression. Afin de s’affranchir de 'orientation des cordons de
soudure, et d’éviter d’induire de la flexion sur la zone soudée, la sollicitation
en arrachement a été choisie.

a) Zone b) Zone
Soudée Soudée

Zone de / Zone de
contact contact
optique optique

FIGURE 3.5: Schéma de principe de deux configurations de tests de traction :
a) Flexion quatre points induisant des contraintes aux extrémités de la zone
soudée, b) Arrachement n’induisant pas de flexion
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Compte-tenu de la fragilité du verre et de la faible épaisseur des lames
utilisées lors de I’étude, il n’est pas possible d’utiliser une machine de traction
dans sa configuration classique, qui consiste a serrer les lames & séparer dans
des mors. Un dispositif de traction a alors été spécifiquement développé a
ECAM Strasbourg-Europe pour cette étude dans le but de réaliser des
tests d’arrachement sur des échantillons & lames fines soudées. Cet outillage
en lui-méme est un résultat original de la theése.

Le systéme développé doit répondre a différents critéres : les tests d’ar-
rachement ne doivent pas induire de flexion sur les lames de verre, ni de
cisaillement le long de la zone soudée. La figure 3.5 illustre deux types de sol-
licitations différentes : la premiére (nous l’avons testée) induit des contraintes
aux extrémités de la zone soudée et conduit & une rupture du verre en bor-
dure de la soudure, tandis que la deuxiéme, que nous avons retenue, remplit
les critéres. De plus, I'objectif des tests de traction étant de caractériser la
résistance mécanique a ’arrachement, il est nécessaire que le systéme déve-
loppé soit plus résistant que les soudures analysées, ce qui a constitué un
challenge.

a)

FIGURE 3.6: Dispositif développé pour une configuration de tests d’arrache-
ment : a) Machine de traction Shimadzu, b) Fixation de I’échantillon dans la
machine de traction, ¢) Photo d’un échantillon aprés arrachement avec vue
des plots et de 'attache du céble.

La machine de traction utilisée est une machine de la gamme AGS-X
congue par Shimadzu, ayant une cellule de force pouvant atteindre 10 kN.
Afin d’éviter les phénomeénes de flexion dans les lames, des plots en acier
développés sur mesure sont collés directement sur les lames de verre, a ’aide
d’une goutte de colle la plus petite possible, de 'ordre 1 mm de diamétre.
La colle se devait d’avoir une tenue en traction la plus élevée possible. Notre
choix s’est porté sur la colle acrylate de la marque Loctite 317. Les plots sont
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ensuite fixés directement dans le mors inférieur, ou reliés au mors supérieur
4 l'aide d’un céble en acier tressé de 2 mm de diamétre, comme illustré dans
la figure 3.6. La section des plots est limitée par I'ouverture maximale des
mors de 8 mm et doit étre supérieure a l'aire soudée. En effet, pour des plots
de 5x5 mm? de section et des aires soudées de 5x5 mm?2, ce n’est pas la
soudure qui rompt, mais le collage entre le verre et les plots. C’est pourquoi
une section de 8x8 mm? a été privilégiée. Afin de coller les plots sans induire
de désalignement, un gabarit a été développé, et fabriqué en résine a ’aide
d’une imprimante 3D. L’utilisation du gabarit est illustrée dans la figure 3.7.

c)‘ -
/

FiGure 3.7: Ilustration de I'utilisation du gabarit pour le collage des plots :
a) Photo du gabarit en résine et de ’échantillon avant le test, b) Collage d’un
plot sur I’échantillon, ¢) Collage du deuxiéme plot, aligné grace au gabarit.

La fiabilité du dispositif a été évaluée en répétant des tests d’arrachement
successifs sur des aimants, dont les résultats sont présentés dans la figure 3.8.
Le dispositif développé pour caractériser les échantillons assemblés, testé ici
pour des forces jusqu’a 23 N, n’induit pas de biais sur les résultats.

25
20
= 15
S 10
(=]
5
5
0
0 1 2 3 4 5

Déplacement (mm)

FI1GURE 3.8: Courbes de traction obtenues pour 10 aimants, démontrant la
répétabilité du systéme de caractérisation.

La résistance mécanique des assemblages de verres a été caractérisée en
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mesurant la force de traction nécessaire & la rupture des échantillons. Cette
force de rupture est visible sur la courbe de traction obtenue pour 1’échan-
tillon, dont un exemple est donné dans la figure 3.9. Compte tenu de la sur-
face soudée, il est possible de calculer la contrainte pour laquelle I’assemblage
se brise. Pour chaque combinaison de paramétres, quatre & dix échantillons
ont été caractérisés afin d’évaluer la répétabilité de la mesure. Bien qu’'une
grande variabilité de la force mesurée soit observée, cette caractérisation est
tout de méme considérée comme fiable, car la moyenne est supérieure a deux
fois I’écart-type.

Deux types de rupture, visibles dans la figure 3.9, peuvent étre observés
selon les échantillons. Dans un cas, les cordons de soudure se trouvant a
I'interface entre les deux lames de verre se brisent suite & la sollicitation,
tandis que dans le deuxiéme cas, une rupture est initiée en volume dans une
des lames de verre, et les cordons de soudure restent intacts.

a)
420 i
Rupture de la
360 soudure gwmm
" Y
300 - - T
- Reponse du cable et /
£ 240 de I'échantillon >~ /
Q /
£ 180 ; - /
< Mise en /
120|  place -‘_7/
7] Elasticité du
60 ot 1
i - 4 cdble
I (| IS i SR SIS S s T
(4] 1 2 3 4

Déplacement (mm)

FIGURE 3.9: a) Exemple de courbe de traction obtenue suite au test d’arra-
chement sur un échantillon de verre soudé, b) Rupture du verre autour de la
zone soudée, c) Arrachement de la zone soudée.

3.5.2 Photoélasticimétrie

Le procédé de soudage de verres par impulsions laser ultracourtes repo-
sant sur une fusion rapide et un refroidissement du matériau, des contraintes
résiduelles de compression et de traction sont induites dans le matériau, géné-
rant une biréfringence optique. L’analyse de ces contraintes résiduelles dans
les échantillons de verre soudés a été réalisée par photoélasticimétrie [114], en
utilisant un microscope a lumiére polarisé disponible au CRITT Matériaux
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Alsace, avec 'aide de Jean-Louis Heitz et de Laurence Serreau.

Le systéme de caractérisation, dans sa configuration la plus classique
illustrée dans la figure 3.10 , est composé de deux polariseurs dont les axes
sont orthogonaux, respectivement appelés polariseur et analyseur [115]. Ces
deux polariseurs sont situés le long de ’axe de propagation de la lumiére
blanche émise par la source du microscope. L’échantillon & analyser se place
sur le méme axe de propagation, entre le polariseur et l'analyseur. La rota-
tion de I’échantillon par rapport & I'axe des polariseurs permet d’analyser
visuellement le champ des contraintes.

Echantillon Caméra

('\j rotatif

Source de
lumiére Polariseur Analyseur

FIGURE 3.10: Microscope a lumiére polarisée utilisé pour analyser les
contraintes : les axes du polariseur et de ’analyseur sont fixes et orthogonaux
entre eux.

En sortie du polariseur, la lumiére a une polarisation rectiligne, paralléele
a axe du polariseur. Un échantillon de verre sans aucune contrainte est iso-
trope. Dans cette situation, la polarisation de la lumiére incidente n’est pas
modifiée. La traversée de 'analyseur, dont I’axe est orthogonal & la polari-
sation de la lumiére, conduit & une extinction du faisceau incident.

Le verre peut toutefois devenir anisotrope (biréfringent) quand il est sou-
mis a des contraintes, soit de fagon temporaire lorsqu’il subit une charge mé-
canique, soit de fagon permanente apreés un traitement thermique. C’est le cas
lors du procédé de soudage de verre. Lors de la traversée d’un échantillon bi-
réfringent, la lumiére incidente peut étre considérée comme la somme de deux
composantes rectilignes, paralléles et orthogonales aux axes des contraintes,
dont 'une est retardée par rapport a l'autre, ce qui va changer I'état de
polarisation de la lumiére et donc localement la quantité de lumiére traver-
sant ’analyseur. L’observation de la carte d’intensité en sortie de ’analyseur
permet alors d’analyser la biréfringence induite dans le matériau et indirec-
tement la présence de contraintes.

Lors de la rotation du verre biréfringent autour de ’axe du microscope,
il existe quatre positions angulaires pour lesquelles la lumiére transmise par
le systéme est éteinte. Ces quatre positions correspondent aux deux orien-
tations pour lesquelles la direction des contraintes dans 1’échantillon est
paralléle ou perpendiculaire aux axes du systéme polariseur/analyseur. A
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I'inverse, entre ces positions, chaque point de I’échantillon passe par une po-
sition pour laquelle 'intensité en sortie du systéme est maximisée. Ce sont
les positions ot les contraintes sont & 45° par rapport aux axes du systéme
polariseur/analyseur.

Cet effet est illustré par la figure 3.11, qui montre la réponse d’un échan-
tillon soudé a travers le microscope & lumiére polarisée en fonction de son
orientation [116]. Pour cet échantillon, la soudure a été obtenue en balayant
I'interface a une vitesse de 50 mm/s, avec une énergie d’impulsion de 3 puJ a
une fréquence de 500 kHz. L’orientation des axes principaux de la biréfrin-
gence induite par les cordons de soudure peut étre identifiée. Les contraintes
sont uniquement localisées sur 8 pum le long des cordons de soudure, alors
que le faisceau laser avait un diameétre de 30 pm (cela est di a I’absorp-
tion non-linéaire). On voit une absence de contraintes entre les cordons de
soudure, séparés ici de 30 pm. Lorsque les cordons de soudure sont paral-
léles ou orthogonaux aux directions du systéme polariseur-analyseur croisés,
le champ apparait sombre, tandis que lorsqu’ils sont orientés & 45 ° & ces
directions, leur transmission est maximale. Les axes principaux de biréfrin-
gence sont donc paralléles et perpendiculaires & la direction des cordons de
soudure, signifiant que la direction des contraintes résiduelle est paralléle ou
perpendiculaire & la direction de balayage du faisceau laser.

FIGURE 3.11: Analyse de la direction des contraintes résiduelles. a) Image
sombre : il n’y a pas de contraintes ou bien la direction des contraintes est
paralléle ou perpendiculaire & I'axe du polariseur. b) Maximisation de la
brillance : la direction des contraintes est orientée a + 45 ° par rapport a
I’axe du polariseur.

La valeur des contraintes présentes dans le matériau peut étre mesurée
indirectement en ajoutant un compensateur, qui permet de déterminer le
retard optique (biréfringence) qu’elles induisent. Il existe différentes gammes
de compensateurs, qui peuvent étre utilisées en fonction de la valeur des
contraintes. Dans le cas de faibles contraintes, un compensateur de Brace-
Kohler (Leitz, Brace-Kohler compensator, Iy = 56.1 nm) qui permet de
compenser jusqu’a environ 56 nm de retard entre les deux axes principaux
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de biréfringence, est utilisé, tandis que pour des contraintes supérieures ou
dans un volume plus grand, un compensateur de Berek (Leica, Tilting com-
pensator B, 5\) est utilisé.

Le principe de mesure est trés similaire dans les deux cas. Le compensa-
teur est placé entre ’échantillon et ’analyseur, et est orienté sur une zone
non contrainte de fagon & n’ajouter aucune biréfringence. L’échantillon est
orienté autour de ’axe optique jusqu’a atteindre la position sombre. Une ro-
tation de 45° permet ensuite d’atteindre la position diagonale, ot la brillance
est maximisée. Le compensateur est ensuite orienté de fagon a& compenser la
biréfringence de la zone d’intérét.

Dans le cas du compensateur de Brace-Kohler, 'angle «g, pour lequel
I’extinction est obtenue, permet de calculer le retard optique selon la formule
I' = Iy sin(2n), avec n = (g — ). Dans le cas du compensateur de Berek,
deux angles différents i’ et i” sont relevés, en fonction du sens de rotation
du compensateur. Le retard optique est ensuite déterminé selon un tableau
de correspondance avec la somme des deux angles.

La biréfringence correspondante An = n. — n,, avec ne l'indice de ré-
fraction extraordinaire et n, l'indice de réfraction ordinaire du verre, peut
étre déterminée en utilisant la formule An = I/t avec t I'épaisseur de la
région modifiée le long de I'axe du microscope. La quantité de contraintes
résiduelles peut alors étre déterminée en utilisant la constante photoélastique
du verre, B, par la formule 0 = An/B [117]. Etant donné que la constante
photoélastique du verre dépend de la composition du verre [114], la valeur
de la constante photoélastique du MEMPax utilisée au long de cette étude
a été prise comme égale a celle du verre BF33 commercialisé par Schott
(B =4.10"2m?/N), car ils présentent des compositions similaires (informa-
tions données par le fournisseur).

3.5.3 Reésistance thermique

La résistance thermique de ’assemblage peut étre une propriété essen-
tielle selon le domaine d’application.

La résistance thermique des échantillons réalisés a été caractérisée en les
soumettant a des chocs thermiques. Les échantillons ont été déposés dans un
four & température ambiante, puis ont subis une montée en température a
une vitesse de 100 °C/h jusqu’a atteindre la température de test, de 100 °C
a 400 °C. Un maintien & la température de test a été effectué pendant 30 mi-
nutes, de fagcon & obtenir une bonne thermalisation. Une fois la température
visée atteinte, les échantillons ont été immergés dans de l'eau & tempéra-
ture ambiante. Une attention particuliére a été portée afin d’éviter tout choc
mécanique durant 'immersion qui pourrait détériorer le résultat du test.
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FIGURE 3.12: Illustration du procédé utilisé pour mettre en ceuvre un choc
thermique sur les échantillons.

Les échantillons ont subis plusieurs chocs thermiques successifs, d’une
température initiale de 100 °C a 400 °C, jusqu’a leur rupture éventuelle.

3.5.4 Transparence : mesure du taux d’absorption

La transparence du verre étant 'une des propriétés les plus remarquables
du matériau, il est souvent essentiel de pouvoir conserver cette transparence
lors du procédé d’assemblage. La technique du soudage de verre par impul-
sions laser ultracourtes ne nécessitant pas ’ajout d’une couche intermédiaire
potentiellement absorbante, elle a la capacité de produire un assemblage
transparent. Cependant, des contraintes et des changements d’indice dans
le matériau sont générés lors du procédé de soudage, ce qui dégrade le taux
de transmission de ’assemblage. D’autres phénoménes comme 'apparition
de centres colorés ou de micro-défauts peuvent également avoir un effet sur
la transparence de I’assemblage. Cette dégradation de la transparence peut
étre quantifiée grace a la mesure du taux d’absorption de la zone soudée.

Le taux d’absorption 74 est déterminé a partir du ratio entre la puis-
sance transmise & travers une zone soudée par laser P, et la puissance trans-
mise par une zone en contact optique P, par la formule :

PZS
PCO

Taps = 1 — (3.2)

Pour cela, un laser He : Ne de faible puissance est utilisé afin de ne pas
avoir d’interaction non-linéaire avec le matériau. La puissance transmise a
travers la zone en contact optique ne dépend que du matériau, tandis que
celle transmise & travers la zone soudée dépend des modifications subies par
le matériau irradié et soudé par laser. Remarquons que le terme exacte serait
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"extinction" plutdét qu’absorption car la baisse de transmittance peut étre
due autant a de I'absorption qu’a de la diffusion.

Echantillon

FiGure 3.13: Photographie du montage optique utilisé pour mesurer la
transmittance de la zone soudée.

3.5.5 Etanchéité

La capacité d’'un assemblage a étre étanche peut étre une caractéristique
essentielle pour certaines applications. D’aprés la littérature, la méthode du
soudage par impulsions laser ultracourtes permet de produire des assem-
blages étanches, ce qui représente un fort avantage par rapport aux tech-
niques de jonction adhésive [105].

FIGURE 3.14: Photographie des échantillons aprés vaporisation du liquide de
ressuage.

Notre test d’étanchéité se fait par pulvérisation d’un liquide de ressuage
coloré sur la tranche des échantillons, qui se propage ensuite par capillarité
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au sein de ’échantillon pendant une durée de 20 minutes. Aprés une étape de
ringage, il est alors possible d’observer a I'ceil et au microscope la pénétration
du liquide entre les deux lames de verre soudées.

L’étanchéité est avérée lorsque le liquide ne franchit pas la barriére ex-
terne formée par les cordons de soudure, dessinant une trés nette démarcation
entre les zones imprégnées et les zones préservées.

3.6 Protocole expérimental

Le protocole de mise en ceuvre et d’étude du soudage de verre, présenté
dans la figure 3.15, est composé de différentes étapes, qui sont la prépara-
tion des lames de verre, la mise en contact de ces lames, l'irradiation des
échantillon, et la caractérisation des propriétés de l’assemblage obtenu.

‘ ‘ ; Translation \Y
|

), B g g
I n /" |
1 t Interaction

Préparation Mise en contact Irradiation Caractérisations

FIGURE 3.15: Différentes étapes du protocole expérimental

La préparation de ces échantillons consiste en un nettoyage a 1’éthanol,
avant de les mettre en contact optique en appliquant une pression manuelle
sur les deux lames. La présence d’'un contact optique localisé permet de
connaitre, autour de ce contact, la distance entre les deux lames en fonction
des franges d’interférences [3|. Le centre des anneaux, qui apparait sombre,
correspond a une distance inférieure a 120 nm. Des aimants sont ensuite
placés de part et d’autre aux quatre extrémités des échantillons, de fagon &
protéger le contact optique des effets potentiels de la dilatation thermique
lors du procédé de soudage.

La focalisation du faisceau laser a l'interface entre les deux lames de
verre, et le balayage du faisceau suivant la géométrie définie, permet de créer
les cordons de soudure. La localisation en profondeur du point d’interaction
doit faire 'objet d’une attention particuliére. En plus de tenir compte de la
différence entre le chemin optique et le chemin géométrique, ’autofocalisa-
tion du faisceau doit étre prise en compte. En effet, pour chaque variation
des paramétres laser, la focalisation dans le verre doit étre ajustée. Selon
les combinaisons de paramétres, la marge d’erreur sur le positionnement du
point de focalisation peut varier entre 50 pm et 300 pm.
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Apreés réalisation, les échantillons sont ensuite caractérisés a 'aide des
méthodes de caractérisation présentées précédemment.

3.7 Meéthodologie expérimentale : Mise en place
d’un plan d’expériences

De trés nombreux paramétres ont une influence sur le procédé de soudage
et sur ses performances. Certains de ces paramétres sont liés directement a la
source laser, d’autres a la machine de micro-usinage, ou encore au matériau.
L’un des objectifs de la these étant d’étudier 'influence de ces paramétres
pour optimiser le procédé, il a été nécessaire de mettre en place une stratégie
expérimentale.

Une des méthodes intuitives d’optimisation consiste en la variation sys-
tématique des paramétres de I'expérience les uns aprés les autres, jusqu’a
obtenir le meilleur résultat. Cette méthode n’est cependant pas efficace s’il
y a des interactions entre les paramétres influents : I'expérimentateur peut
étre conduit par cette méthode sur une combinaison de paramétres bien loin
de Poptimum [118].

La réalisation d’un plan exhaustif faisant varier de maniére croisée tous
les paramétres sur leur gamme de variation n’est pas une option envisageable.
Méme en ne s’intéressant qu’a deux valeurs pour chaque paramétre, un plan
factoriel complet, qui comporte toutes les combinaisons de paramétres, de-
mande un nombre d’essais & réaliser égal a 2nombredefacteurs [119] Cela en-
traine une augmentation du nombre d’essais avec le nombre de paramétres
a étudier qui les rend rapidement irréalisables.

Contrairement aux deux approches précédentes, la méthode des plans
d’expériences, ou Design Of Experiments (DOE), consiste sur la base d’une
analyse statistique en une sélection d’essais définis a ’avance, durant lesquels
tous les parameétres sont modifiés simultanément. Cette méthode a pour ob-
jectif de recueillir le maximum d’informations en un nombre minimal d’essais,
dans le but d’optimiser les combinaisons de facteurs. Elle permet de détermi-
ner I'influence des différents parameétres et de détecter les interactions entre
ces paramétres [118].

Afin de répondre au mieux aux différents objectifs d’optimisation et d’in-
dustrialisation définis dans les chapitres précédents, une stratégie a deux
étapes a été mise en ceuvre. Une premiére étape expérimentale a consisté
en la réalisation d’un plan d’expériences sur des verres de haute qualité de
surface avec une géométrie de soudure définie. Cette condition sur la qualité
des verres permet de limiter 'influence de I’état de surface du matériau sur la
répétabilité des performances du soudage. Dans une deuxiéme étape, décrite
dans le chapitre V, des expériences complémentaires ont été menées avec
pour objectif d’optimiser les résultats obtenus en implémentant des moyens
de post-traitement ou des stratégies d’écriture des cordons différentes. Elle
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a aussi eu pour objectif d’adapter les paramétres définis lors du plan d’expé-
riences a différents types de matériaux et différentes qualités de surface, en
particulier quand il n’y a pas contact optique sur toute la surface & souder.

3.7.1 Principe du plan d’expériences

La méthode statistique moderne des plans d’expériences s’est développée
au cours de quatre grandes étapes durant le siécle dernier [120]. Les travaux
de Sir Ronald A. Fisher dans le domaine de l'agronomie dans les années
1920 ont permis de poser les bases de la méthode des plans d’expériences,
en intégrant le concept de randomisation et de réplication des essais et celui
d’étude statistique des résultats. L’adaptation de cette méthode au domaine
industriel par Box et Wilson dans les années 1950 a permis d’étendre son
utilisation dans les secteurs de la chimie et des procédés industriels. Son uti-
lisation était toutefois limitée par un manque de connaissance des concepts
statistiques de base de la part des utilisateurs et par le manque de res-
sources numériques [120]. Les travaux de vulgarisation de la méthode des
plans d’expériences par G. Taguchi dans le domaine de la qualité durant
les années 1970 ont permis une vaste diffusion de la méthode dans le milieu
industriel, grace a la réalisation de tables de configurations expérimentales
pouvant étre facilement utilisées par des non-initiés [121]. La quatriéme étape
de développement débuta vers la fin des années 1980, avec le développement
d’alternatives & la méthode de G. Taguchi et la diffusion de ces méthodes
dans les cursus universitaires [120]. Actuellement, la méthode des plans d’ex-
périences est utilisée dans tous les domaines d’activités, de la finance a la
recherche.

Le succés d'un plan d’expériences ne peut étre obtenu qu’en suivant une
démarche bien spécifique. La description compléte du systéme est nécessaire
pour assurer une identification exhaustive des paramétres influents, tandis
que la définition des objectifs permet de déterminer les données de sortie
a mesurer et évaluer. La connaissance du procédé, obtenue par des études
préliminaires ou par la littérature, permet de sélectionner les paramétres
influents. Le choix du plan d’expériences, formant la liste d’essais & réali-
ser, est effectué en fonction du nombre de paramétres choisis, et selon les
listes de tableaux donnés par la méthode Taguchi. La réalisation des essais
et leurs caractérisations permettent d’analyser et d’évaluer les différentes ré-
ponses de sortie, et enfin d’étudier de facon statistique les combinaisons de
parameétres [120].

3.7.2 Description de 1’objet du plan d’expériences : défini-
tion du systéme et des objectifs

La description du probléme, de ’état du systéme et des objectifs est une
étape indispensable & la mise en ceuvre d’un plan d’expériences. La connais-
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sance du procédé est un prérequis essentiel dans l'identification des para-
métres variables, tandis que la définition des objectifs permet de déterminer
les données de sorties pertinentes pour la résolution du probléme.

L’objet de ces travaux concerne l'industrialisation et 'optimisation de
la technique de soudage de verre par impulsions laser ultracourtes, dont les
composants sont présentés dans la figure 3.16.

ENTREE PROCEDE SORTIE REPONSES
( .
Soudage par Evaluation de
Lames de Eep Verre gy
laser . - la qualité de
verre soudé 3
femtoseconde I'assemblage
Type de Qualité ~ Mise Nettoyage t Résistance Résistance Contraintes
verre de en j mécanique thermique résiduelles
surface  contact Faisceau
laser Transparence Etanchéité
/ AN
Paramétres Focalisation Balayage du

laser faisceau

FIGURE 3.16: Description du systéme étudié lors du plan d’expériences

La source laser se trouve au coeur du procédé. Elle permet de générer
les impulsions ultracourtes et d’en définir la plupart des paramétres, tels
que la durée d’impulsion, la fréquence de répétition, la longueur d’onde, la
puissance moyenne et la polarisation initiale. L’intégration de la source laser
dans une machine de micro-usinage permet un contréle et une mise en forme
aisés des impulsions ultracourtes. La puissance laser peut étre atténuée, la
polarisation peut étre modifiée et la longueur d’onde peut étre modifiée. Le
systéme permet aussi de contréler la focalisation du faisceau, sa vitesse de
balayage et les trajectoires réalisées. Le choix du matériau, sa préparation et
sa mise en place représentent une autre composante ayant une influence sur
le procédé.

L’objectif d’optimisation des paramétres répond a plusieurs enjeux, qui
sont la maximisation de la tenue mécanique et thermique, la minimisation
des contraintes résiduelles tout en assurant la transparence et 1’étanchéité
de ’assemblage. Le plan de caractérisation des assemblages repose alors sur
la mesure de la résistance mécanique par les tests d’arrachement, la tenue
aux chocs thermiques, la mesure du retard optique induit par les contraintes
résiduelles, la mesure du taux d’absorption des zones soudées et I’observation
de la pénétration d’un liquide de ressuage permettant ’étude de I’étanchéité.

Cependant, la probabilité de trouver une combinaison de paramétres ré-
pondant simultanément a tous ces enjeux est faibles. C’est pourquoi une
réponse globale sera créée, dans un deuxiéme temps, & partir des différentes
caractérisations réalisées et fonction de l'application. Pour chaque type de
caractérisation, le résultat par échantillon sera converti en une note selon
son accord avec l’enjeu visé. La qualité globale de I’échantillon sera évaluée
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comme une moyenne pondérée des notes obtenues. Les coefficients accordés a
chaque caractérisation seront dépendants des critéres de 'application visée,
et donc différents pour chaque application.

3.7.3 Etudes préliminaires : détermination et sélection des
paramétres d’influence

Le nombre d’essais d’un plan d’expériences est déterminé en fonction du
nombre de paramétres a évaluer. Pour cela, une connaissance du procédé
via I’état de l'art ainsi qu’une étude préliminaire permettent de réduire ce
nombre de paramétres, en identifiant au préalable les paramétres dont 1’in-
fluence sera moindres, ou dont I’étude sort du cadre des objectifs.

La stratégie expérimentale, présentée précédemment, consacre le plan
d’expériences & 'optimisation des paramétres laser, en se limitant a I’étude
de I’assemblage de verre borosilicate de haute qualité de surface, permettant
le contact optique, et ce avec le systéme de focalisation choisi, c’est a dire
une téte scanner avec une grande distance focale.

Le tableau 3.1 regroupe la liste de tous les paramétres pouvant intervenir
lors du procédé, ainsi que leur plage de variation permise par les capacités du
systéme expérimental. Bien que ce tableau se veuille exhaustif, il n’est pas
impossible que des paramétres aient été oubliés. Pour chaque paramétres,
deux valeurs de test, appelées par la suite +1 et -1, doivent étre sélection-
nées et doivent étre comprises dans la gamme de paramétres permettant le

soudage.
Paramétres (szl Ii)ere) Gamme
Longueur d’onde Ag Discret (3) 343 nm / 515 nm / 1030 nm
Durée d’impulsion % Continu (-) De 300 fs & 10 ps
Taux de répétition F Discret (-) .../ 200 Hz / 500 kHz / 2 MHz
Polarisation Continu (-) Circ. / Ellipt. / Rect. + orientation
Puissance moyenne P, Continu (-) De0a25 W
Energie d’impulsion E, Continu (-) De0a P, /F
Vitesse v Continu (-) De 0 & 3000 mm/s
Géométrie Discret (-) Lignes / Points / Cercles / ...
Pas de hachurage Continu (-) De 1 pm a 1 mm

TABLE 3.1: Liste des paramétres intervenant lors du procédé de soudage de
verre

Parmi les différentes longueurs d’ondes disponibles grace au systéme ex-
périmental, seules les longueurs d’onde de 515 nm et de 1030 nm présentent
un intérét pour ’étude. En effet, 'intérét de cette technique de soudage re-
posant sur la transparence du verre, la longueur d’onde de 343 nm a été
écartée du plan d’expériences.
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D’aprés la littérature, I'effet d’accumulation thermique apparait pour des
fréquences de répétition autour de 200 a 300 kHz. Des essais préliminaires
avaient permis d’obtenir du soudage pour une fréquence de répétition de
250 kHz, mais pour une gamme de paramétre trés restreinte. Il a donc été
choisi de réaliser les essais du plan d’expériences pour des fréquences de
répétition de 500 kHz et de 2 MHz.

L’influence de la polarisation n’a pas été étudiée en détail dans la lit-
térature, mais des essais réalisés pour différentes orientations de 1’état de
polarisation ont démontré que son influence sur la résistance mécanique des
échantillons soudés est faible. Des échantillons réalisés en interne en utilisant
différents états de polarisation (circulaire et rectiligne) n’ont pas révélé de
variations sur les dimensions des cordons et sur les contraintes résiduelles, de
méme pour les essais réalisés en polarisation linéaires pour différentes orien-
tations. La suite des travaux expérimentaux sera alors réalisés en utilisant
une polarisation rectiligne.

La stratégie expérimentale consistant & réaliser le plan d’expériences afin
d’étudier 'influence des paramétres laser, la géométrie a été fixée comme
constante tout le long des essais. Pour des raisons de facilité d’interprétation,
la géométrie sélectionnée repose sur 'inscription de lignes paralléles, réali-
sées par aller-retour du faisceau, sur une surface globale de 5 mm x 5 mm.
Des essais réalisés avec des interlignes différents ont montré que des fissures
peuvent apparaitre lorsque les cordons de soudure inscrits se recouvrent.
Comme la largeur des cordons variera avec le changement des paramétres,
afin de conserver une surface soudée constante tout au long du plan d’expé-
riences, le pas de hachurage sera adapté en fonction de la largeur des cordons
de soudure réalisés.

5 mm
a) by T c)

Ny

% Echantillon soudé Zone soudée Cordons de soudure

FIGURE 3.17: Illustration de la définition du ratio selon la largeur des cordons
de soudure et le pas de hachurage : a) schéma d’un échantillon soudé, b)
représentation de la zone soudée composée de cordons de soudure paralléles,
c¢) schéma illustrant la largeur des cordons et le pas de hachurage

L’observation au microscope optique des cordons de soudure réalisés per-
met de mesurer le diamétre des cordons I, et ainsi d’en déduire I’aire soudée
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effective en fonction du pas de hachurage utilisé hs. La figure 3.17 illustre
les notions de largeur de cordons et de pas de hachurage.

Les cordons de soudure ayant été inscrits sur une surface Sy de 5 mm
par 5 mm, que nous appellerons "surface totale", la surface réellement soudée
Seff, que nous appellerons "surface effective" dépend de la taille des cordons
de soudure ainsi que de la distance inter-cordons. La valeur de la surface
effective se calcule d’aprés la formule 3.3, avec a appelé par la suite "ratio de
surface soudée", équivalent au rapport entre la largeur du cordon de soudure
et le pas de hachurage.

s
hs

Une étude préliminaire conséquente a di étre réalisée pour définir la
gamme de parameétres permettant d’obtenir du soudage sur des lames de bo-
rosilicate en contact optique. Les résultats sont présentés dans la figure 3.18.
Elle illustre trois domaines d’énergies et de vitesses de balayage favorables
au soudage, pour différentes longueurs d’ondes, fréquences de répétition et
durées d’impulsions.

Seff = 7—Stot = aStot (3.3)
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1030 nm - 2000 kHz - 300 fs 1030 nm, 500 kHz, 1 ps 515 nm, 500 kHz, 300 fs

FiGURE 3.18: Illustration des domaines d’énergies et de vitesses permettant
le soudage de verre : a) pour une longueur d’onde de 1030 nm, une fréquence
de répétition de 2 MHz et une durée d’impulsions de 300 fs, b) pour une
longueur d’onde de 1030 nm, une fréquence de répétition de 500 kHz et une
durée d’impulsions de 1 ps, ¢) pour une longueur d’onde de 515 nm, une
fréquence de répétition de 500 kHz et une durée d’impulsions de 300 fs. Les
croix représentent les essais réalisés se trouvant aux extrémités des différents
domaines

Il est d’ores et déja intéressant de noter que de trés grandes vitesses,
500 mm/s et 1000 mm/s, peuvent étre atteintes pour des hautes valeurs
d’énergies. Cette étude préliminaire permettra également dans la partie sui-
vante de fixer des bornes des paramétres laser a étudier.

Il est également intéressant de noter que le positionnement du point de
focalisation a l'interface est assez robuste. En effet, selon les parameétres laser,
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une marge de positionnement allant de 50 pm & 300 pm a été observée. La
figure 3.19, présentant I’observation de cordons de soudure par la tranche,
permet de montrer la profondeur des cordons, d’environ 150 pm pour une
énergie d’impulsion de 3 1J et d’environ 250 pm pour une énergie d’impulsion
de 4,8 pJ (500 kHz, 1030 nm, 50 mm/s).

a) b)

FI1GURE 3.19: Observation des cordons de soudure par la tranche, réalisés
pour une fréquence de répétition de 500 kHz et une vitesse de balayage de
50 mm/s, attestant de la profondeur des cordons : a) pour une énergie par
impulsion de 3 nJ, b) pour une énergie par impulsion de 4,8 pJ.

3.7.4 Elaboration du plan d’expériences

Une fois que les paramétres & étudier ont été identifiés, il reste a déter-
miner leurs occurrences et & définir la liste des combinaisons de paramétres
a implémenter expérimentalement.

Parmi les six paramétres sélectionnés lors de I’étude préliminaire, il est
important de noter que I’énergie par impulsion £, et la puissance moyenne
P, ne sont pas indépendante, mais liées par la fréquence de répétition F :

Py =E,.F (3.4)

Les tableaux 3.2 et 3.3 recensent ’étendue des valeurs de la puissance
moyenne et de I’énergie par impulsion pour les fréquences de répétition de
500 kHz et de 2 MHz respectivement pour une longueur d’onde de 1030 nm
et une longueur d’onde de 515 nm.
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Fréquence de répétition : 500 kHz
P, [W] 0 6.25 12.5 18.75 25
EplunJ] 0 12.5 25 37.5 50
Fréquence de répétition : 2 MHz
P, [W] 0 6.25 12.5 18.75 25
EplpnJ] 0 3.13 6.25 9.38 12.5

TABLE 3.2: Correspondance entre les valeurs de puissance moyenne et d’éner-
gie par impulsion, jusqu’a leur valeur maximale, pour les fréquences de ré-
pétition de 500 kHz et de 2 MHz pour une longueur d’onde de 1030 nm

Fréquence de répétition : 500 kHz
P [W] 0 3 6 9 12
E,lpnJ] 0 6 12 18 24
Fréquence de répétition : 2 MHz
P [W] 0 1.33 2.65 3.98 5.3
Ep[pJ] 0 0.66 1.33 1.99 2.65

TABLE 3.3: Correspondance entre les valeurs de puissance moyenne et d’éner-
gie par impulsion, jusqu’a leur valeur maximale, pour les fréquences de ré-
pétition de 500 kHz et de 2 MHz pour une longueur d’onde de 515 nm

Les valeurs maximales obtenues pour ces différentes configurations s’ex-
pliquent par le fait que le laser génére une puissance moyenne maximale
de 25 W & 1030 nm, qui est ensuite répartie selon la fréquence de répé-
tition. Ainsi, une fréquence de répétition plus élevée de 2 MHz augmente
le nombre d’impulsions par seconde, ce qui réduit I’énergie disponible pour
chaque impulsion. Dans le cas de la longueur d’onde de 515 nm, 'efficacité
de conversion du module de fréquence dépend de la puissance créte du fais-
ceau laser. Ainsi le rendement & 500 kHz est plus élevé qu’a une fréquence
de répétition de 2 MHz car la puissance créte du faisceau a 500 kHz est plus
élevée.

De plus, il est impossible de modifier simultanément la longueur d’onde
et la durée d’impulsion. En effet, le procédé de doublage en fréquence per-
mettant de générer la longueur d’onde de 515 nm n’est efficace que pour
des durées d’impulsions de I'ordre de 300 fs. L’augmentation de la durée
d’impulsion conduit & une diminution de la puissance créte, et ainsi a une
diminution du rendement de conversion. Cela est confirmé par le construc-
teur Amplitude Systéme qui ne garantit I'efficacité du module de conversion
de fréquence que pour la durée d’impulsion minimale de 300 fs.

Il a donc été choisi de réaliser deux plans d’expériences indépendants a
quatre paramétres, dans le but d’étudier I'influence de la longueur d’onde
dans 'un, et 'influence de la durée d’impulsion dans ’autre.
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Le premier plan d’expériences, qui sera appelé par la suite « plan d’ex-
périences n°l », sera consacré & I’étude de 'influence de la longueur d’onde,
de la fréquence de répétition, de la puissance moyenne et de la vitesse de
balayage. Le choix d’étudier 'influence de la puissance moyenne se justifie
par la gamme de puissance et d’énergie disponible a cette longueur d’onde, et
la nécessité qu'’ils permettent le soudage. Dans le cas d’une étude concernant
I’énergie par impulsion, la faible énergie disponible a la fréquence de répéti-
tion de 2 MHz impliquerait de travailler avec les mémes valeurs d’énergie a
500 kHz, qui sont alors en dehors de la gamme de soudage observée lors de
I’étude préliminaire. Les valeurs sélectionnées pour les différents parameétres
du plan d’expériences n°1 sont présentées dans le tableau 3.4.

Parameétres Niveau -1 Niveau 1
Longueur d’onde 515 nm 1030 nm
Fréquence de répétition 500 kHz 2 MHz
Puissance moyenne 3W 5,3 W
Vitesse de balayage 100 mm/s 50 mm/s

TABLE 3.4: Valeurs des paramétres sélectionnées pour les niveaux -1 et 1
dans le cadre du plan d’expériences n°1

Le deuxiéme plan d’expériences, qui sera appelé « plan d’expé-
riences n°2 », sera quant & lui consacré a ’étude de 'influence de la durée
d’impulsion, de la fréquence de répétition, de I’énergie par impulsion et de la
vitesse de balayage. Les valeurs sélectionnées pour les différents paramétres
du plan d’expériences n°2 sont présentées dans le tableau 3.5.

Parameétres Niveau -1 Niveau 1
Durée d’impulsion 300 fs 1 ps
Fréquence de répétition 500 kHz 2 MHz
Energie par impulsion 6 pd 4nJ
Vitesse de balayage 50 mm/s 100 mm/s

TABLE 3.5: Valeurs des paramétres sélectionnées pour les niveaux -1 et 1
dans le cadre du plan d’expériences n°2

Les combinaisons de paramétres a réaliser expérimentalement ont été
déterminées par la méthode des plans d’expériences, par l'utilisation des
tables de Taguchi. Dans le cas d’une étude & quatre paramétres, c’est un
plan d’expériences a huit combinaisons qui est implémenté. Les tableaux 3.6
et 3.7 recensent les huit combinaisons de paramétres définies par la méthode
des plans d’expériences.

Afin de s’assurer de la répétabilité du procédé de soudage de verre, cinq
échantillons seront réalisés pour chaque combinaison de paramétres.
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N° to A Fg P, Vv Ep
[fs] [nm] | [kHZ] W1 | [mm/s] || [p]
1.1 300 515 500 3 100 6
1.2 300 515 2000 3 50 1.5
1.3 300 1030 500 3 50 6
1.4 300 1030 2000 3 100 1.5
1.5 300 515 500 5.3 50 10.6
1.6 300 515 2000 5.3 100 2.65
1.7 300 1030 500 5.3 100 10.6
1.8 300 1030 2000 5.3 50 2.65
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TABLE 3.6: Ensemble des combinaisons de paramétres & implémenter pour
les essais du plan d’expériences n°1 étudiant 'influence de la longueur d’onde,
du taux de répétition, de la puissance moyenne et de la vitesse de balayage,

pour une durée d’impulsions fixe de 300 fs

N ) to Fr Ep % P,
[nm] 5] [kH 2] [wJ] | [mm/s] (W]
2.1 | 1030 300 500 6 50 3
2.2 | 1030 300 2000 6 100 12
2.3 | 1030 1000 500 6 100 3
2.4 | 1030 1000 2000 6 50 12
2.5 | 1030 300 500 4 100 2
2.6 | 1030 300 2000 4 50 8
2.7 | 1030 1000 500 4 50 2
2.8 | 1030 1000 2000 4 100 8

TABLE 3.7: Ensemble des combinaisons de paramétres & implémenter pour les
essais du plan d’expériences n°2 étudiant 'influence de la durée d’impulsion,
du taux de répétition, de ’énergie par impulsion et de la vitesse de balayage,

pour une longueur d’onde fixe de 1030 nm
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3.8 Conclusion

Dans ce chapitre ont été présentés la stratégie et les méthodes et éléments
de controles expérimentaux mis en ceuvre pour répondre aux différents ob-
jectifs d’optimisation, d’industrialisation et de compréhension du procédé.

Le systéme laser utilisé a été choisi pour les hautes fréquences de répéti-
tion atteintes par la source laser et pour le systéme de focalisation & grande
distance de travail (f = 100 mm), installé sur une téte scanner, qui per-
met d’atteindre des vitesses d’usinage plus grande, tout en facilitant la mise
en ceuvre des essais, autant de points potentiellement intéressants pour une
application industrielle. Les caractéristiques temporelles et spatiales du fais-
ceau laser ont été analysées & ’aide d’un autocorrélateur et d’un analyseur
de faisceau.

L’influence des paramétres laser est évaluée sur la base des performances
des assemblages obtenus pour des conditions définies de matériaux et de
mise en ceuvre. Les échantillons sont produits en irradiant dans un premier
temps des lames de verre de haute qualité de surface, en suivant une géomé-
trie prédéfinie. La qualité de ’assemblage est évaluée selon différents critéres
couvrant le spectre possible des applications du soudage. Des tests d’arra-
chement, qui nous ont demandé un effort important pour leur mise en place,
permettent d’évaluer la résistance mécanique des assemblages, tandis que
des analyses en photoélasticimétrie permettent de déterminer les contraintes
résiduelles dans le verre. L’étanchéité, la transparence et la résistance aux
chocs thermiques sont également caractérisées.

La méthode du plan d’expériences est appliquée au procédé de soudage
de verre par impulsions ultracourtes pour définir le set d’expériences per-
mettant d’optimiser le soudage. Certaines composantes sont fixées telles que
le systéme de focalisation, tandis que d’autres sont choisies pour limiter la
variabilité lors de la mise en ceuvre, telles que le type et la qualité de surface
du verre. Les possibilités du systéme laser sont prises en compte et limitent
la définition du plan d’expériences. Une étude préliminaire conséquente a
permis de déterminer le domaine des parameétres permettant le soudage. Au
lieu d’'un plan d’expériences faisant intervenir les cinq parameétres significa-
tifs, deux plans d’expériences a quatre paramétres sont définis. Le premier
plan d’expériences fait intervenir la longueur d’onde du laser, le taux de répé-
tition, la vitesse de balayage et la puissance moyenne, tandis que le deuxiéme
se consacre a 'influence de la durée d’impulsion, du taux de répétition, de
la vitesse de balayage et de I’énergie par impulsion. Les résultats de ce plan
d’expérience font I’objet du chapitre suivant.
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4.1 Introduction

Ce chapitre est consacré a I’analyse des effets des parameétres laser sur les
performances des soudages de verre par impulsions laser femtosecondes, et &
I’optimisation des parameétres par la méthode du plan d’expériences dans le
cas des verres plans, le cas non plan étant considéré dans le chapitre V.

Comme décrit dans le chapitre précédent, les assemblages obtenus sont
caractérisés selon différents critéres tels que la résistance mécanique, les
contraintes résiduelles, la transparence de la zone soudée, la résistance aux
chocs thermiques ou I’étanchéité. Les combinaisons de paramétres ayant été
sélectionnées d’aprés le principe du plan d’expériences, I'influence de chaque
parameétre est évaluée, ainsi que les interactions entre ces paramétres. L’opti-
misation des paramétres s’effectue ensuite en fonction de 'application visée.

4.2 Analyse de 'influence des paramétres laser

Les échantillons soudés sont caractérisés afin d’évaluer le succes du pro-
cédé de soudage, ainsi que la qualité de I'assemblage. Ces caractérisations
sont essentielles a la réalisation du plan d’expériences, car elles permettent
d’observer quantitativement les effets des différents paramétres.

L’évaluation de la résistance mécanique, 'analyse des contraintes rési-
duelles, la mesure du taux de transmission, I'observation de la tenue aux
chocs thermiques et la validation de I’étanchéité sont les caractérisations qui
attestent au mieux des avantages de la technique, et sont donc utilisées dans
le cadre du plan d’expériences.

4.2.1 Présentation des résultats du plan d’expériences

Les résultats des plans d’expériences sont présentés sous la forme d’un
tableau, dont les différentes sections sont présentées dans la figure 4.1.

Les premiéres lignes des tableaux contiennent les paramétres faisant 1’ob-
jet du plan d’expériences, et rappellent les valeurs de ces paramétres sélec-
tionnées, associées aux valeurs +1 et -1 du plan d’expériences.

Les deux premiéres colonnes contiennent le résultat de la caractérisation
réalisée, ainsi que le numéro de I’échantillon & qui il correspond. Les autres
colonnes servent a associer le résultat mesuré avec les valeurs +1 et -1 des
parameétres pour lesquels ils ont été réalisés.

Les deux derniéres lignes des tableaux sont spécifiques aux plans d’ex-
périences. L’avant-derniére ligne recense la valeur moyenne de la grandeur
pour les valeurs hautes et basses de chaque paramétre. C’est I’écart entre ces
deux moyennes qui détermine si un parameétre influe ou non sur le résultat.
La derniére ligne présente 'effet de chaque paramétre, calculé comme 1’écart
entre les moyennes des valeurs hautes et basses par rapport a la moyenne glo-
bale. Ainsi, un effet ayant une influence faible verra ses moyennes du niveau
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Résultat de
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FIGURE 4.1: Description des différentes sections des tableaux présentant les
résultats du plan d’expériences

haut et du niveau bas trés proches, en comparaison & un parameétre ayant
un effet fort. La valeur calculée de l'effet est relative, et doit impérativement
étre comparée aux valeurs des autres échantillons.

Les derniéres colonnes permettent de détecter la présence d’interactions,
en étudiant les effets croisés des différents paramétres. Ces plans d’expé-
riences étant des plans & huit essais chacun, les effets des interactions sont
aliasés, ce qui signifie qu'un méme colonne donne des informations sur deux
interactions différentes et qu’il n’est pas possible de les séparer. Notre intérét
portant principalement sur les effets individuels des paramétres, cet alias sur
les interactions ne sera pas néfaste. Dans le cas ou il serait souhaitable que
les effets des interactions soient séparément calculés, un plan d’expériences
A seize essais, ou plus, devrait étre réalisé.

4.2.2 Résistance mécanique des assemblages

La résistance mécanique des assemblages a été caractérisée en mesurant
la force de traction nécessaire & la rupture des échantillons, tel que décrit
dans le chapitre précédent (section 3.5.1, page 78). Dans le cadre du plan
d’expériences, cette force d’arrachement varie d’une valeur minimale d’envi-
ron 30 N & une valeur maximale d’environ 200 N. Compte tenu de la surface
soudée effective connue, il est possible de calculer la contrainte pour laquelle
les cordons de soudure ont été arrachés.

Les valeurs du diameétre des cordons de soudure et du pas de hachu-
rage utilisé lors de soudage sont recensées dans les tableaux 4.1 et 4.2 pour
chaque combinaison de paramétres. Cela permet de calculer le ratio de recou-
vrement, ainsi que ’aire soudée effective nécessaire au calcul des contraintes
de rupture, comme présenté dans la section 3.7.3 (page 93).
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N° Diamétre Pas de Ratio Aire
cordon hachurage soudée
1.1 7 pm 30 um 0.23 5.8 mm?
1.2 9 um 30 um 0.30 7.5 mm?
1.3 7 pum 30 um 0.23 5.8 mm?
1.4 12 uym 30 um 0.40 10 mm?
1.5 15 pm 100 pm 0.15 3.8 mm?
1.6 20 pm 100 pum 0.20 5.0 mm?
1.7 15 um 70 pm 0.21 5.4 mm?
1.8 20 pm 100 pum 0.20 5.0 mm?

TABLE 4.1: Diamétres des cordons mesurés et distance de hachurage pour
chaque combinaison de paramétres laser : détermination de la surface soudée
effective dans le cas du plan n°1

N Diamétre Pas de Ratio Aire
cordon hachurage soudée
2.1 7 pum 30 um 0.23 5.8 mm?
2.2 25 pm 80 um 0.31 7.8 mm?
2.3 10 um 30 um 0.30 7.5 mm?
2.4 30 um 100 pum 0.30 7.5 mm?
2.5 8 um 30 um 0.27 6.7 mm?
26| 30 um 130 pm 0.23 5.8 mm?
2.7 10 um 30 um 0.30 7.5 mm?
2.8 25 pm 80 um 0.25 6.3 mm?

TABLE 4.2: Détermination de la surface soudée effective pour chaque combi-
naison de paramétres laser dans le cas du plan n°2

Les détails des valeurs de la force d’arrachement et de la contrainte de
rupture sont recensés en annexe. L’écart-type des valeurs mesurées pour
chaque combinaison de paramétres y est également recensé.

Les tableaux 4.3 et 4.4 présentent la moyenne des contraintes de rup-
ture pour chaque combinaison de paramétres des plans d’expériences n°1 et
n°2 respectivement, tandis que les diagrammes d’effets présentés dans les
figures 4.2 et 4.3 permettent de simplifier la lecture des tableaux et de déter-
miner les parameétres ayant le plus d’influence sur la contrainte de rupture.

Dans le cadre du plan d’expériences n°l, les paramétres ayant le plus
d’influence sur la résistance mécanique apparaissent comme étant la longueur
d’onde et la puissance moyenne. La vitesse de balayage du faisceau laser sur
I’échantillon présente également une influence non négligeable.

L’influence de la puissance moyenne sur la résistance suit les tendances
décrites dans la littérature : la contrainte de rupture augmente avec la puis-
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TABLE 4.3: Influence sur la résistance mécanique : mesure de la contrainte
de rupture pour différentes combinaisons de la fréquence de répétition, de la
longueur d’onde, de la puissance moyenne et de la vitesse (durée d’impulsion
fixée a 300 fs et énergie par impulsion libre)

sance moyenne. Cela peut s’expliquer par le fait qu’une puissance moyenne
plus grande permette de fondre un volume plus grand.

La longueur d’onde présente un effet trés marqué sur les valeurs de la
résistance & l'arrachement. L’utilisation d’une longueur d’onde de 1030 nm
conduit & une résistance mécanique presque deux fois supérieure a celle d’'une
longueur d’onde de 515 nm. Bien qu’une longueur d’onde plus petite conduira
naturellement & une focalisation plus forte et donc a des cordons plus petits,
I’aire soudée pour chaque échantillon a été conservée constante. La résistance
mécanique plus faible n’est donc pas liée a cela. Cependant si la surface est
la méme, la profondeur fondue au niveau du cordon sera sans doute moindre.
L’utilisation d’une longueur d’onde de 1030 nm apparait alors & privilégier
lorsqu’une haute résistance mécanique est souhaitée. Cela pourrait aussi étre
di & la réponse non-linéaire différente du matériau.

La vitesse de balayage influe sur le taux de recouvrement longitudinal
des impulsions, et ainsi sur la quantité d’énergie déposée par zone irradiée
du matériau et donc sur le volume fondu. L’implémentation d’une vitesse de
balayage plus faible tendrait a améliorer la résistance mécanique des assem-
blages en fondant un volume plus grand.

Certaines interactions semblent également exister, probablement entre la
puissance moyenne et la vitesse de balayage et entre la longueur d’onde et
la puissance moyenne.

Dans le cadre du plan d’expériences n°2, le paramétre présentant la plus
grande influence sur la résistance mécanique est la fréquence de répétition. La
moyenne des valeurs de contraintes de rupture obtenues pour une fréquence
de répétition de 2 MHz, de 24,8 N/mm?, est bien supérieure a celle obtenue
pour une fréquence de répétition de 500 kHz, de 17,8 N/mm?. L’énergie

= rg Taux rep. Longueur d'onde || Puissance moy Vitesse inferacions

2 E (MHz) (nm) (W) (mm/s)

5 Z A B C D AB etfou CD BC et/ou AD AC etfou BD

% £ 0,5 2 515 | 1030 3 5,3 100 50

8 =1 1 =1 1 -1 i -1 1 =3 5 | -1 b -1

11 | 52 5,2 5.2 5,2 5,2 5,2 52 5,2

1.2 | 16,5 16,5 16,5 16,5 16,5 16,5 16,5 16,5

1.3 | 21,4 21,4 21,4 21,4 21,4 21,4 21,4 21,4

14 | 83 8,3 8,3 8,3 8,3 8,3 8,3 8,3

15 | 14,3 | 143 14,3 14,3 14,3 14,3 14,3 14,3

16 | 168 16,8 16,8 16,8 16,8 16,8 16,8 16,8

17 | 27,2 27,2 273 272 27,2 27,2 27,2 27,2

18 | 28,7 28,7 28,7 28,7 28,7 28,7 28,7 28,7
Moy. | 17,3 || 17,0 17,6 13,2 21,4 12,9 21,8 14,4 20,2 20,5 14,1 15,2 19,4 16,6 18,0
Effet 0,3 0,7
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TABLE 4.4: Influence sur la résistance mécanique : mesure de la contrainte
de rupture pour différentes combinaison de la fréquence de répétition, de
la durée d’impulsion, de I’énergie par impulsion et de la vitesse (longueur
d’onde fixée & 1030 nm et puissance moyenne libre)
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FIGURE 4.2: Diagramme des effets sur la contrainte de rupture (durée d’im-
pulsion fixée a 300 fs et énergie par impulsion libre)
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FIGURE 4.3: Diagramme des effets sur la contrainte de rupture (longueur
d’onde fixée & 1030 nm et puissance moyenne libre)

par impulsion étant déterminée par la méthode du plan d’expériences, la
puissance moyenne du faisceau laser est laissée libre. Elle découle de la valeur
de la fréquence de répétition et de I’énergie par impulsion. L'implémentation
d’une fréquence de répétition élevée de 2 MHz conduit alors a une puissance
moyenne bien supérieure a celle obtenue pour une fréquence de répétition de
500 kHz. L’influence de la fréquence de répétition est ainsi en concordance
avec 'effet de la puissance moyenne mesuré dans le plan d’expériences n°1.

L’effet de la vitesse de balayage est en accord avec celui observé lors
du plan d’expériences n°1. L’utilisation d’une vitesse de balayage plus faible
produit des échantillons présentant une résistance mécanique plus élevée.

Il est intéressant de noter que les moyennes des contraintes de rupture
obtenues pour différentes durées d’impulsions (300 fs, 1 ps) sont trés proches.
L’interaction est liée & la contribution de ’absorption non-linéaire, mais n’est
pas spécifique au régime femtoseconde.

4.2.3 Caractérisation des contraintes résiduelles

Les contraintes résiduelles présentes dans les cordons de soudure peuvent
étre calculées indirectement & partir du retard optique mesuré et de la profon-
deur des cordons, comme décrit dans le chapitre 11T (section 3.5.2, page 81).
Cependant, 'erreur de mesure de la profondeur des cordons étant assez éle-
vée, 'analyse du plan d’expériences a été réalisée en tenant compte de la
valeur mesurée du retard optique.

Les tableaux 4.5 et 4.6 présentent les valeurs de retard optique entre
les axes principaux de la biréfringence causée par les contraintes, mesurées
pour chaque combinaison, respectivement pour les plans d’expériences 1 et
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2, tandis que les figures 4.4 et 4.5 illustrent les diagrammes d’effets.

.E ‘E‘ Interactions
? % A C D AB etfou CD BC etf/ou AD AC etfou BD
i i 0,5 2 515 | 1030 3 5,3 100 50

o
11 | 51
12 | 61 '
o]
14 | a1 - a1
15 [ 105 [ 105 |
e ] -
TR
f=nos S
AT BT N T T R T TR
Effet -0,9

TABLE 4.5: Effets sur la biréfringence (contraintes) : mesure du retard op-
tique pour différentes combinaisons de la fréquence de répétition, de la lon-
gueur d’onde, de la puissance moyenne et de la vitesse (durée d’impulsion
fixée a 300 fs et énergie par impulsion libre)
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£ | 8
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21 74
22 | 68
23 63
24 76
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TABLE 4.6: Effets sur la biréfringence (contraintes) : mesure du retard op-
tique pour différentes combinaisons de la fréquence de répétition, de la durée
d’impulsion, de I’énergie par impulsion et de la vitesse (longueur d’onde fixée
a 1030 nm et puissance moyenne libre)

Dans le cadre du plan d’expériences n°l, la puissance moyenne est le
paramétre présentant 'effet le plus important sur le retard optique induit.
Une augmentation de 30 % du retard optique est observée lors du passage
d’une puissance moyenne de 3 W a 5,3 W. L’influence de la vitesse de ba-
layage peut aussi étre observée, influant également sur la quantité totale
d’énergie déposée. L’utilisation d’une vitesse de balayage en déposant plus
d’énergie, conduit a une augmentation du retard optique induit par rapport
a l'inscription de cordons & une vitesse de 100 mm/s.
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FIGURE 4.4: Diagramme des effets sur le retard optique (durée d’impulsion
durée a 300 fs et énergie par impulsion libre)

Il est important de remarquer que dans cette situation, l'effet de la fré-
quence de répétition est opposé a celui que I'on pourrait imaginer. En effet,
I’augmentation de la fréquence de répétition entraine une diminution du re-
tard optique induit. Cela est 1ié au fait que pour ce plan d’expériences, la
puissance moyenne est fixée, laissant I’énergie libre. L’augmentation de la
fréquence de répétition d’un facteur 4 se traduit alors par une réduction de
I’énergie par impulsion d’un facteur 4. Bien que 'apport global de puissance
moyenne soit identique, la différence d’énergie par impulsion, et ainsi de
puissance créte, conduit & une réponse non-linéaire différente du matériau.
L’effet de la fréquence de répétition est donc bien en accord avec le fait que
la biréfringence augmente avec la quantité d’énergie déposée.

Au contraire, pour le plan d’expériences n°2, une augmentation de la fré-
quence de répétition entraine une augmentation des contraintes résiduelles.
Dans cette situation, I’énergie par impulsion étant fixée, 'augmentation de la
fréquence de répétition conduit a une augmentation de la puissance moyenne.
Les deux plans d’expériences sont donc bien cohérents.

L’énergie par impulsion est le paramétre ayant 'effet le plus important
dans le cas du plan d’expériences n°2. L’utilisation d’une énergie par impul-
sion de 6 pJ conduit & une biréfringence bien plus importante qu’une énergie
par impulsion plus faible de 4 pJ.

L’effet de la vitesse de balayage dans le cas du plan d’expériences n°2 est
cohérent avec celui observé pour le plan d’expériences n°1.

En comparaison aux effets des autres paramétres, I'effet de la longueur
d’onde est plus faible sur le retard optique induit. Il est intéressant de noter
que l'utilisation d’une longueur d’onde de 515 nm produit une biréfringence
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FIGURE 4.5: Diagramme des effets sur le retard optique (longueur d’onde
fixée & 1030 nm et puissance moyenne libre)

plus grande que la longueur d’onde de 1030 nm, et que la biréfringence est
plus faible pour une durée d’impulsion de 1 ps que pour une durée d’im-
pulsion de 300 fs. Toutefois, ces observations sont & nuancer car la distance
entre les cordons joue un role trés important sur la valeur mesurée du retard
optique.

De fagon générale, on voit qu'une augmentation d’énergie déposée (faible
vitesse, haute énergie, haute puissance), si elle conduit & une plus grande
résistance, conduit également a plus de contraintes.

4.2.4 Evaluation de la transparence des assemblages

Afin d’évaluer I'impact du procédé de soudage sur la transparence du
verre, la variation du taux d’absorption a été mesurée pour chaque échan-
tillon.

Les échantillons réalisés dans le cadre du plan d’expériences présentent
des taux d’absorption allant d’une valeur minimale d’environ 2 % jusqu’a
une valeur maximale d’environ 30 %. Cela démontre qu’il est effectivement
possible d’ajuster et de réduire la valeur du taux d’absorption de la zone sou-
dée par la maitrise des paramétres laser, et ainsi d’augmenter la transmission
de la zone soudée.

Les tableaux 4.7 et 4.8 présentent les valeurs du taux d’absorption mesu-
rées pour chaque combinaison de parameétres respectivement pour les plans
d’expériences n°l et n°2, et les figures 4.6 et 4.7 présentent les diagrammes
d’effets associés.

Pour les deux plans d’expériences, la fréquence de répétition est le para-
métre qui présente l'effet le plus important. En effet, les échantillons réalisés
avec une fréquence de répétition de 2 MHz présentent un taux d’absorption
moyen bien plus élevé que ceux réalisés avec une fréquence de répétition de



4.2. ANALYSE DE L’INFLUENCE DES PARAMETRES LASER 109

500 kHz.
. g Taux rep. Longueur d'onde || Puissance moy Vitesse Interactions
2 s (MHz) (nm) (w) (mm/s)
- s A B c D AB etfou CD BC et/ou AD AC et/ou BD
ﬁ g 0,5 2 515 | 1030 3 53 100 50
< =1 1 2 1 -1 1 =1 1 -1 1 -1 i -1 1
11 | 59 5,9 5,9 5,9 5,9 5,9 5,9 5,9
1.2 | 98 9,8 9,8 9,8 9,8 9,8 9,8 9,8
13 | 35 3,5 3,5 3,5 3,5 3,5 3,5 35
14 | 17,8 17,8 17,8 17,8 17,8 17,8 17,8 17,8
15 | 55 5,5 5,5 5,5 5,5 5,5 5,5 5,5
16 | 13,6 13,6 13,6 13,6 13,6 13,6 13,6 13,6
1.7 | 87 8,7 8,7 8,7 8,7 8,7 8,7 8,7
1.8 | 18,7 18,7 18,7 18,7 18,7 18,7 18,7 18,7
Moy. | 10,4 5,9 15,0 8,7 12,2 9,3 11,6 11,5 9,4 8,9 12,0 10,1 10,8 10,5 10,4
Effet _ 1,7 1,2 -1,1 1,5 0,3 0,0

TABLE 4.7: Effets sur la transparence : mesure du taux d’absorption pour
différentes combinaison de la fréquence de répétition, de la longueur d’onde,
de la puissance moyenne et de la vitesse (durée d’impulsion fixée a 300 fs et
énergie par impulsion libre)
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FIGURE 4.6: Diagramme des effets sur le taux d’absorption (durée d’impul-
sion durée a 300 fs et énergie par impulsion libre)

Dans le cadre du plan d’expériences n°l, les paramétres autres que la
fréquence de répétition semblent présenter des effets moindres. Il est toute-
fois possible de remarquer certaines tendances : les échantillons réalisés en
utilisant une longueur d’onde de 1030 nm présentent un taux d’absorption
plus élevé que ceux réalisés a ’aide d’une longueur d’onde de 515 nm, de
méme que ceux réalisés avec une puissance moyenne plus élevée. Il est inté-
ressant de noter que les échantillons réalisés & 1’aide d’une longueur d’onde
de 515 nm, bien que présentant un taux d’absorption plus faible, présente
une légére coloration brun-jaune, tandis que ceux réalisés & 1030 nm sont
incolores.
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= E Interactions
2 3
|2 A B € D AB et/ou CD BC et/ou AD AC et/ou BD
£ s
g | B
< -1
21 | 27 _
22 | 257 I | 257 | 257 ]
23 | 39 [ 30 |
24 | ;1
25 | 27
26 | 183
27 | 107
2.8 | 302 |
Moy. [ 15,7] 5,0
Effet

TABLE 4.8: Effets sur la transparence : mesure du taux d’absorption pour dif-
férentes combinaisons de la fréquence de répétition, de la durée d’impulsion,
de I’énergie par impulsion et de la vitesse (longueur d’onde fixée & 1030 nm
et puissance moyenne libre)

L’effet de la vitesse de balayage semble étre non intuitif. Le taux d’ab-
sorption moyen mesuré pour une vitesse de balayage de 50 mm /s est inférieur
a celui mesuré pour une vitesse de 100 mm/s. La vitesse de balayage ayant
un lien direct avec la quantité d’énergie déposée, il aurait été plus intuitif
de supposer qu'une vitesse de balayage plus faible induirait davantage de
modifications dans la matiére et ainsi un taux d’absorption plus élevé.
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FIGURE 4.7: Diagramme des effets sur le taux d’absorption (longueur d’onde
fixée & 1030 nm et puissance moyenne libre)

Dans le cadre du plan d’expériences n°2, 'effet mesuré de la fréquence
de répétition est similaire au plan d’expériences n°1. La durée d’impulsion
semble jouer un réle. Les échantillons réalisés en utilisant une durée d’im-
pulsion de 1 ps présentent un taux d’absorption plus élevé que ceux réalisés
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a l'aide d’une durée d’impulsion de 300 fs, cela est probablement di & des
puissances crétes moindres.

4.2.5 Reésistance aux chocs thermiques

La capacité des assemblages a résister aux chocs thermiques a été évaluée
en faisant subir des chocs thermiques successifs aux échantillons jusqu’a at-
teindre la rupture des cordons. Les chocs thermiques successifs dont la mise
en ceuvre a été expliquée au chapitre III (section 3.5.3, page 84), ont été
réalisés pour des températures maximales atteignant 100 °C, 200 °C, 300 °C
et 400 °C.

Une note sur 20 a été donnée & chaque échantillon, en fonction de I’écart
de température pour lequel il s’est brisé. Par exemple, un échantillon qui se
briserait lors d’un choc de 100 °C a 25 °C se verrait attribuer la note de 0,
tandis qu’un échantillon qui supporterait un choc de 200 °C & 25 °C et qui se
briserait pour un choc de 300 °C & 25 °C se verrait attribuer la note de 10.
La correspondance entre les notes attribuées et la température maximale
atteinte avant la rupture est donnée dans le tableau 4.9.

Température (°C) 100 200 300 400 > 400
Note (,/20) 0 5 10 15 20

TABLE 4.9: Correspondance entre les notes attribuées et la valeur maximale
atteinte avant la rupture

Tous les échantillons réalisés dans le cadre du plan d’expériences ont
résisté & un choc thermique d’environ 75 °C, obtenu en plongeant les échan-
tillons dans de I'eau & 25 °C & partir d’une température de 100 °C en sortie
de four.

Les tableaux 4.10 et 4.11 recensent les effets des différentes combinaisons
de paramétres sur la résistance thermique, et les figures 4.8 et 4.9 présentent
les diagrammes d’effets associés. Compte-tenu de la nature discréte de 1’éva-
luation, il est moins aisé de faire des conclusions sur 'absence d’effet visible.

Selon les deux diagrammes d’effets, la fréquence de répétition aurait un
léger effet sur la résistance thermique. L’utilisation d’une fréquence de ré-
pétition élevée, de 2 MHz, tendrait a améliorer la résistance thermique. De
méme, 'utilisation d’une vitesse de balayage plus faible permettrait d’amé-
liorer la résistance mécanique. L’énergie par impulsion semble avoir un effet
important dans le plan d’expériences n°2. L’utilisation d’une énergie par im-
pulsion élevée serait a privilégier dans le but d’améliorer la résistance aux
chocs thermiques.

Les échantillons réalisés avec une longueur d’onde de 1030 nm présentent
de légérement meilleurs résultats que ceux réalisés avec une longueur d’onde
de 515 nm et 'utilisation d'une durée d’impulsion de 1 ps semble produire une
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; E Interactions
z ? A B c D AB et/ou CD BC et/ou AD AC et/ou BD
13 [ os 2 | 515 | 1030 | 3 53 | 100 | s0

-1 -1
11| s Bl
s s | =
16 | 10 -
1.7 15
1.8 | 15
n 145 100 | 325 ] 100 | w25 | -
Effet

TABLE 4.10: Effets sur la résistance thermique : chocs thermiques successifs
pour différentes combinaisons de la fréquence de répétition, de la longueur
d’onde, de la puissance moyenne et de la vitesse (durée d’impulsion fixée a
300 fs et énergie par impulsion libre)

- - Interactions
2 | R
*_E ? A B C D AB et/ou CD BC et/ou AD AC et/ou BD
| %[ o5 2 03 1 6 4 =0 [\ 5300
-1
2.1 15
22 20
23 20
24 20
25 5
26 15
27 15
o
Moy | 15,0 \ | 135 | 163 \ |
Effet

TABLE 4.11: Effets sur la résistance thermique : chocs thermiques successifs
pour différentes combinaisons de la fréquence de répétition, de la durée d’im-
pulsion, de I’énergie par impulsion et de la vitesse (longueur d’onde fixée a
1030 nm et puissance moyenne libre)
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FIGURE 4.8: Diagramme des effets sur la résistance aux chocs thermiques
(durée d’impulsion durée a 300 fs et énergie par impulsion libre)
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FIGURE 4.9: Diagramme des effets sur la résistance aux chocs thermiques
(longueur d’onde fixée a 1030 nm et puissance moyenne libre)
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résistance thermique supérieure a celle obtenue pour une durée d’impulsion
de 300 fs.

Il est toutefois important de noter que les effets calculés ne tiennent
pas compte du ratio d’aire soudé, calculé au début du chapitre. Ainsi une
surface soudée plus petite pourrait réduire la résistance thermique, ou au
contraire, un recouvrement plus élevé des cordons pourrait induire davantage
de contraintes résiduelles et réduire la résistance thermique.

De maniére générale, aucun paramétre n’est apparu comme déterminant
pour renforcer la résistance thermique.

4.2.6 Etanchéité

Toutes les combinaisons de paramétres ont permis d’obtenir un assem-
blage étanche, a condition que la géométrie de soudure soit fermée.

Les figures 4.10 et 4.11 illustrent ce constat. Les deux échantillons ont
été réalisés en inscrivant une géométrie de cercles concentriques, formant une
barriére. On observe que pour I’échantillon pour lequel la barriére est fermée,
le liquide de ressuage ne franchit pas la limite externe de la zone de soudage.
En revanche, pour le deuxiéme échantillon, les cordons de soudure ne sont
pas fermés, et cet espace permet au liquide de ressuage de pénétrer entre les
cordons.

a)

FIGURE 4.10: Exemple d’un échantillon étanche, a) visible par la nette dé-
marquation du liquide de ressuage autour de la zone soudée, b) et corres-
pondant & une géométrie de soudure fermée.

Suite aux différents essais réalisés, il apparait alors que la capacité d'un
assemblage & étre étanche ne dépend pas des paramétres lasers, du moment
qu’ils permettent de souder. L’étanchéité a des gaz n’a pas été évaluée.
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FIGURE 4.11: Exemple d’un échantillon non étanche, a) visible par la dif-
fusion du liquide entre les cordons de soudure, b) et correspondant a une
géométrie de soudure ouverte.

4.3 Analyses complémentaires

Le plan d’expériences a permis de déterminer 'influence des paramétres
laser sur les propriétés mesurées des assemblages, ainsi que la présence d’in-
teraction entre certains des paramétres.

Cependant, la mesure de 'aire soudée effective pour chaque échantillon a
démontré la présence d’une certaine variabilité. Une étude a alors été réalisée
afin d’étudier 'impact que pourrait avoir cette variabilité de ratio d’aire
soudée sur les résultats du plan d’expériences.

Des analyses complémentaires ont également été réalisées sur la base de
I’observation des échantillons par microscopie optique et par photoélastici-
métrie.

4.3.1 Discussion des résultats : validation des conclusions ti-
rées du plan d’expériences

Une étude de l'influence du ratio d’aire soudée sur les propriétés des
assemblages a été réalisée afin d’observer 'erreur qui pourrait étre induite
par la variabilité de I’aire soudée sur les résultats du plan d’expériences, dans
le but de pouvoir alors ajuster les effets calculés de chaque paramétres.

4.3.1.1 Conservation du ratio d’aire soudée

Les valeurs du diamétre du cordon, mesuré par microscopie optique, et de
I’aire effective calculée & partir du pas de hachurage ont été recensées dans
les tableaux 4.1 et 4.2 de la partie précédente. Il apparait que le rapport
entre le diamétre du cordon et la distance de hachurage n’est pas tout &
fait constant d’une combinaison de paramétres a ’autre. Le diamétre des
cordons variant en fonction des paramétres, le pas de hachurage a été adapté
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qualitativement, au cours de la réalisation des échantillons, dans le but de
conserver un ratio constant. Cependant, la mesure du diamétre apparent d’un
cordon de soudure, par microscopie optique, est entachée d’une incertitude,
compte tenu des difficultés de mise au point liées & la profondeur du cordon,
sa forme et son éventuelle inhomogénéité.

Or les performances mécaniques, contraintes de rupture par exemple,
varient en fonction du volume et de la surface de matiére fondue. Une étude
de l'influence du pas de hachurage sur les différentes caractéristiques des
assemblages est alors souhaitable pour permettre de statuer sur les premiéres
observations tirées du plan d’expériences.

4.3.1.2 Influence des paramétres du hachurage

L’influence du pas de hachurage peut étre observée sur deux combinaisons
de paramétres distinctes, présentées dans le tableau 4.12, qui ont été réali-
sées hors du plan d’expériences. Rappelons que pour chaque combinaison,
plusieurs (5) échantillons ont été réalisés.

N | o A\ Fr P, v Ep
[f] (] | [kHZ] | (W] | [mm/s] | [n]]

A 300 1030 500 2.5 100 5

B | 300 1030 | 2000 5 100 2.5

TABLE 4.12: Combinaisons de paramétres utilisées pour I’étude de I'influence
du pas de hachurage sur les performances des assemblages

L’observation des cordons de soudure par microscopie optique, présentée
dans la figure 4.12, permet de déterminer le diamétre des cordons, et ainsi

de calculer le ratio d’aire soudée.
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FIGURE 4.12: Observation au microscope optique des cordons de soudure
réalisés pour 'étude de l'influence du pas de hachurage : a) pour les pa-
rameétres de la combinaison A3, b) pour les paramétres de la combinaison
B3.
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Les cordons de soudure réalisés en utilisant les paramétres de la combi-
naison A présentent un aspect homogéne, et un diamétre moyen de 7,5 pm,
tandis que ceux réalisés pour la combinaison B présentent des inhomogénéités
et un diamétre moyen de 25 pm.

Les valeurs de hachurage implémentées pour les différents échantillons
des deux combinaisons A et B sont présentées dans les tableaux 4.13 et 4.14
respectivement, de méme que le ratio et I'aire soudée effective calculés.

NG Diamétre Hachurage Ratio Aire soudée
[jum] [pm| - mm?

Al 7,5 5 1,5 25

A2 7,5 10 0,75 18,8

A3 7.5 20 0,38 9,4

A4 7.5 50 0,15 3,8

A5 7.5 100 0,08 1,9

TABLE 4.13: Différents pas de hachurage implémentés pour la combinaison
A, et les valeurs de ratio et

aires soudées correspondants.

NG Diamétre Hachurage Ratio Aire soudée
[nm] [nm] - mm?

B.1 15 12 1,25 25

B.2 15 25 0,60 15,0

B.3 15 50 0,30 7.5

B4 15 125 0,12 3,0

B.5 15 250 0,06 1,5

TABLE 4.14: Différents pas de hachurage implémentés pour la combinaison
B, et les valeurs de ratio et aires soudées correspondants.

La force nécessaire & ’arrachement a été mesurée pour chaque valeur de
hachurage, permettant de calculer la contrainte de rupture correspondante.
Les courbes des valeurs de la force nécessaire a la rupture, et de la contrainte
d’arrachement en fonction du ratio a sont présentées dans la figure 4.13.

Ces courbes attestent clairement la présence d’une influence du ratio sur
la résistance mécanique des assemblages. L’augmentation du ratio a d’aire
soudée entraine une augmentation de la force nécessaire a la rupture, ce qui
est cohérent avec I'augmentation de la surface soudée. Cette augmentation
est de type asymptotique. Notons qu'un ratio a supérieur & 1 correspond a
la situation pour laquelle le diamétre des cordons est supérieur au pas de
hachurage, induisant un recouvrement transverse des cordons de soudure et
une surface effective égale a la surface totale. Il apparait cependant que la
contrainte mécanique & l’arrachement diminue lorsque le ratio o« augmente.
Cela est da au fait que I'augmentation de la surface soudée (linéaire) se fait
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FIGURE 4.13: Influence du ratio d’aire soudée, en bleu pour la configuration
A; en violet pour la configuration B, sur la résistance mécanique : a) Courbe
de la force nécessaire a I'arrachement en fonction du ratio, b) Courbe de la
contrainte de rupture en fonction du ratio.

plus rapidement que celle de la force de rupture (asymptotique). Pour une
application donnée, un compromis devra donc étre trouvé.

Le taux d’absorption a également été mesuré en fonction du ratio d’aire
soudée, de méme que la valeur du retard optique induit par biréfringence,
dont les résultats sont présentés dans la figure 4.14.
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FIGURE 4.14: Influence du ratio d’aire soudée, en bleu pour la configuration
A, en violet pour la configuration B sur : a) le taux d’absorption de la zone
soudée, b) le retard optique induit par biréfringence.

Comme dans le cas de la résistance mécanique, ces courbes démontrent
la présence d’une influence du ratio sur les performances de ’assemblage. Le
taux d’absorption augmente avec le ratio pour la configuration de cordons
inhomogénes, ce qui est cohérent avec I’augmentation de I’aire modifiée. Dans
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le cas des cordons homogénes, le taux d’absorption tend & saturer vers une
valeur d’environ 5 %. Le retard optique mesuré diminue lorsque le ratio d’aire
soudée augmente. Cependant, il est intéressant de noter que pour des cordons
inhomogeénes, il n’a pas été possible de mesurer le retard induit pour le ratio
de 'ordre de 1,2.

Pour un ratio compris entre 0,2 et 0,4, correspondant au ratio utilisé
dans le cadre du plan d’expériences, la pente des courbes est en général
la plus importante. La prise en compte de cette relation entre le ratio et
les propriétés mesurées pourrait permettre d’ajuster les résultats du plan
d’expériences.

4.3.1.3 Ajustement des valeurs du plan d’expériences

Les valeurs du ratio implémentées dans le cadre du plan d’expériences se
situent entre 0,2 et 0,4. Compte tenu des relations entre le ratio et les pro-
priétés déterminées précédemment, il pourrait étre possible d’ajuster chaque
valeur mesurée dans le cadre du plan d’expériences, dans le but de détermi-
ner la valeur qu’elle aurait pu atteindre si son ratio avait été égal au ratio
visé.

Par exemple, pour un ratio de 0,25 dans le plan d’expériences, il est
possible d’en déduire la valeur de la résistance mécanique qu’il aurait pu
atteindre pour un ratio de 0,30, en tenant compte relation entre le ratio et la
résistance mécanique déterminée précédemment. La prise en compte de cet
ajustement sur toutes les combinaisons de paramétres du plan d’expériences
permet de calculer de nouvelles valeurs des effets des paramétres.

A partir des courbes de performances obtenues en fonction du ratio, on
peut estimer une relation linéaire entre chaque propriété mesurée et le ratio
sur la gamme réduite de 0,2 & 0,4. Le facteur calculé pour la résistance méca-
nique est de -47 MPa, pour les deux gammes de paramétres. Concernant le
retard optique, un facteur de -40 nm est calculé pour des cordons homogeénes,
et un de -25 nm est calculé pour les cordons inhomogeénes. Il est important
de noter que ces valeurs sont uniquement utilisées dans ce travail & titre
d’estimation afin d’étudier I'influence de la variabilité du ratio sur le résultat
global. Concernant le taux d’absorption, la différence de comportement entre
les deux combinaisons de paramétres laisse a penser que le taux de trans-
mission de chaque combinaison de paramétres va suivre une loi différente.
Ainsi, utiliser une facteur d’ajustement pour les combinaisons de paramétres
produisant des cordons inhomogéne pourrait entrainer davantage d’erreurs
que la simple variabilité du ratio.

La moyenne du ratio pour le plan d’expériences n°l étant de 0,23, les
valeurs de propriétés ont été ajustées pour étre estimées a la valeur qu’elles
auraient pris si le ratio de I’échantillon avait été de 0,23. Le tableau 4.15 re-
cense les valeurs des propriétés mesurées et celles ajustées par cette méthode.
Il est fait de méme avec le plan d’expériences n°2, pour un ratio moyen de
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0,27.

Ratio Com C, R, R,
- [MPa] | [MPa] | [nm] | [nm)]
1.1 0,23 9,2 9,2 o1 o1
12 03 | 165 | 198 | 61 | 628
1.3 | 0,23 21,4 21,4 74 74
14| 04 | 83 | 163 | 41 | 453
1.5 | 0,15 14,3 10,5 105 102
16| 015 | 168 | 154 | 72 | 713
17| 015 | 272 | 26,3 78 77,2
18] 015 | 287 | 273 | 81 | 803
2911 023 | 214 | 195 | 74 | 724
221 0,31 25 26.9 68 69
23| 0,30 13,6 15,0 63 64.2
24| 0,30 18,7 20,1 76 76.8
25| 0,27 11,9 11,9 26 26
2.6 | 0,23 31 29,1 85 84
271 030 | 244 | 258 31 31.8
2.8 | 0,25 24,3 23,4 49 48.5

No

TABLE 4.15: Valeurs mesurées dans le cadre du plan d’expériences pour la
contrainte de rupture, le taux d’absorption et le retard optique, et valeurs
ajustées

Les effets des paramétres sur la résistance mécanique et sur la biréfrin-
gence induite ont été recalculés de la méme fagon que dans la section pré-
cédente, en remplagant les valeurs mesurées par les valeurs ajustées. Les
résultats de cet ajustement sur la valeur des effets sont présentés dans les
figures 4.15 et 4.16, respectivement sur la résistance mécanique et sur la
biréfringence induite, pour les plans d’expériences n°1 et n°2.

Seules les conclusions du plan d’expériences n°1, sur la résistance méca-
nique, semblent devoir étre revues. La ou initialement, l'effet de la fréquence
de répétition a été calculé comme moindre, I’ajustement des valeurs tendrait
a montrer que la fréquence de répétition présente également un role sur la
résistance mécanique, d’une influence comparable a la puissance moyenne et
a la vitesse de balayage. Les effets des paramétres sur la résistance mécanique
dans le cas du plan d’expériences n°2 calculés & partir des valeurs ajustées
sont trés proches de ceux calculés & partir des valeurs mesurées, ce qui valide
les conclusions faites dans la section précédente.

De la méme fagon, les effets des différents paramétres sur la biréfringence
calculés & partir des valeurs ajustées sont trés proches de ceux calculés a
partir des valeurs mesurées, confirmant les observations réalisées dans la
section précédente.
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FIGURE 4.15: Comparaison des diagrammes d’effets sur la résistance méca-
nique : en rouge les nouveaux effets calculés a partir des valeurs ajustées, en
gris les effets calculés initialement a partir des valeurs mesurées. En a) sont
réprésentés les effets pour le plan d’expériences n°l, et en b) les effets pour
le plan d’expériences n°2.

a) | Fe A Prnoy v | b) Frp t E | v |

12,2

10,5

-+ 100 mm/s
"
/."’
L 1ps
dew
L. 100 mm/s

L
~ 2 MHz
=
w
a
|- 1030 nm
300fs ==
w(
%
AW+
50 mm/s -

o
~

500 kHz -
515 nm
w
3W -+
53W -+
50 mm/s ==
00 kHz -~
2MHz -+

-93 -10,5 1

FIGURE 4.16: Comparaison des diagrammes d’effets sur la biréfringence in-
duite : en rouge les nouveaux effets calculés & partir des valeurs ajustées, en
gris les effets calculés initialement a partir des valeurs mesurées. En a) sont
réprésentés les effets pour le plan d’expériences n°l, et en b) les effets pour
le plan d’expériences n°2.
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4.3.2 Analyse des cordons de soudure au microscope

Les cordons de soudure ont été observés au microscope optique & l'aide
d’un objectif x20. La figure 4.17 regroupe les images obtenues pour le plan
d’expériences n°l, faisant intervenir comme paramétres la longueur d’onde
du faisceau laser, la fréquence de répétition des impulsions, la puissance
moyenne et la vitesse de balayage, tandis que la figure 4.18 présente ’aspect
visuel des échantillons obtenus dans le cadre du plan d’expériences n°2.

Combinaison 1.7

FIGURE 4.17: Observation au microscope optique des cordons de soudure
obtenus pour chaque combinaison de paramétres définie par le plan d’expé-
rience n°1.

Al
2@" JAN

Combinaison 2.6 Combinaison 2.7 Combinaison 2.8

FIGURE 4.18: Observation au microscope optique des cordons de soudure
obtenus pour chaque combinaison de paramétres définie par le plan d’expé-
rience n°2.

Les cordons de soudure présentent des aspects visuels trés variables en
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fonction des combinaisons de paramétres utilisées lors de leur réalisation.
Certains cordons apparaissent homogeénes, tandis que d’autres présentent une
modification quasi-périodique, dont la période varie selon les échantillons.
Certains échantillons présentent une inhomogénéité le long du cordon de
soudure, et d’autres présentent ce qui peut sans doute étre assimilé a une
zone thermiquement affectée, autour du cordon de soudure.

Dans le cas du plan d’expériences n°1, dont les échantillons sont présentés
dans la figure 4.17, en se référant au tableau de paramétres du chapitre 111
(section 3.7.4, page 96), il apparait que les cordons homogénes sont obtenus
pour une fréquence de répétition de 500 kHz, tandis que les cordons inhomo-
génes sont obtenus pour une fréquence de répétition de 2 MHz. Compte-tenu
des vitesses de translation de 50 mm/s et 100 mm/s utilisées, les recouvre-
ments transverses sont respectivement de l'ordre de 99.6 % et 99.2 % res-
pectivement pour une fréquence de répétition de 500 kHz, et de 'ordre de
99.9 % et 99.8 % pour une fréquence de répétition de 2 MHz. Les inhomogé-
néités observées ne sont donc pas générées par un recouvrement plus faible
des impulsions, contrairement & ce qui pourrait étre supposé. De méme les
combinaisons 2.2, 2.4, 2.6 et 2.7, inhomogénes dans le plan d’expérience n°2,
ont été réalisées 4 2 MHz.

Une hypothése, non démontrée a ce stade, pour expliquer cette inhomogé-
néité quasi-périodique dans I’axe du cordon, serait ’apparition d’une lentille
thermique au niveau du cordon, qui déplacerait la position du point focal
jusqu’a ce que, trop déplacée, cette lentille thermique disparaisse et fasse
revenir le point focal & sa position initiale. Le phénoméne pourrait alors se
reproduire périodiquement.

4.3.3 Approfondissement de ’étude des contraintes rési-
duelles

Un approfondissement de I’étude des contraintes résiduelles a été effectué
dans le but de lever l'incertitude sur la direction des contraintes, qui avait
été identifiée dans le chapitre 11T (section 3.5.2, page 81), afin de vérifier
leur nature. Cet approfondissement a permis de plus a vérifier 'influence de
I’énergie déposée, et a observer la présence d’inhomogénéités dans les cordons
de soudure.

L’incertitude sur la direction des contraintes peut étre levée en ajoutant
une lame d’onde d’ordre 1, qui décale la biréfringence globale de A. Grace a
cette lame d’onde, les zones non-contraintes auparavant qui apparaissaient
comme sombre, apparaissent alors d’une couleur rouge-rosé, appelé rouge
d’ordre 1, tandis que les zones sous contraintes apparaissent orange ou vio-
lette (4.19). Cette différence de couleur entre orange et violet dépend de
la nature de la contrainte. Dans notre situation, selon la méthode de test
standard (Stantard Test Method for Photoelasticimetric Determination of
Residual Stress : C 978-04), les contraintes de compression sont en orange, et
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les contraintes de traction en violet. Cela indique que les cordons de soudure
présentent une contrainte d’étirement orthogonale a la direction de balayage
et que les pourtours des cordons présentent une contrainte de compression.

V4

Direction de
balayage

FIGURE 4.19: Etude des soudures par photoélasticimétrie avec ajout d'une
lame d’onde de premier ordre :apparaissent en orange les contraintes de
compression, en violet les contraintes de traction, et en rose les zones non-
contraintes

Pour vérifier maintenant I'influence de ’énergie déposée mise en ceuvre
dans le plan d’expériences, I’étude des contraintes résiduelles a été réali-
sée pour des énergies d’impulsions comprises entre 2.2 uJ et 4.6 pJ, et a
différentes positions axiales du point de focalisation & un taux de répéti-
tion de 500 kHz, dont les résultats sont présentés dans la figure 4.20. Dans
cette gamme de paramétres, la figure montre que la biréfringence princi-
pale augmente graduellement avec 1’énergie d’impulsion. A vitesse et énergie
constantes, les cordons inscrits en volume dans le verre & différentes positions
de focalisation présentent eux la méme biréfringence. Les cordons inscrits &
I'interface étant les seuls & étre des cordons de soudure, cela signifie que la
biréfringence induite est équivalente pour des cordons de soudure et pour
des cordons inscrits dans le volume de matériau. Ainsi, ce n’est pas l'action
de souder ensemble deux lames de verre qui génére la biréfringence, mais
I'interaction laser/matiére induite pour obtenir le soudage.

Différentes vitesses de balayage, de 25 mm/s & 200 mm/s ont été expé-
rimentées en fixant ’énergie par impulsion & 3 pJ. La biréfringence induite
augmente lorsque la vitesse de balayage diminue. Le taux de répétition étant
conservé fixe & 500 kHz, le recouvrement longitudinal du laser, impulsion
aprés impulsion, augmente lorsque la vitesse diminue. Cela conduit & un
nombre plus important d’impulsions laser déposées en un méme point, de 60
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FIGURE 4.20: Etude de soudures par photoélasticimétrie en fonction de
I’énergie par impulsion et de la défocalisation du faisceau (t9 = 300 fs,
A = 1030 nm, v =50 mm/s, f =500 kHz)

a 500 impulsions, ce qui augmente la quantité d’énergie totale déposée en
un point. Chaque point d’un cordon de soudure a été irradié par une fluence
totale de F; = fr®F, / v, ou fr est le taux de répétition du laser, @ le
diameétre du faisceau, v la vitesse de balayage et F), la fluence créte d'une
impulsion unique. En premiére approximation, le diamétre du faisceau a été
supposé constant @ = 30um. Cela confirme 'augmentation de la contrainte
avec I'énergie déposée, qui peut étre due a la fois a I’énergie par impulsion et
a la vitesse de balayage. Les modifications ne sont toutefois pas linéaires avec
la densité d’énergie ou la vitesse, mais plus complexes. Par exemple, ’ab-
sorptivité non-linéaire varie avec 1’énergie par impulsions, mais également
avec la température du matériau, qui elle évolue a chaque impulsion laser.

La valeur totale de biréfringence et de contraintes induites ont été déter-
minées selon 1’algorithme présenté dans le chapitre 3 (section 3.5.2, page 81).
Dans le cas d'impulsions de 3 pJ d’énergie & un taux de répétition de 500 kHz
et une vitesse de balayage de 50 mm/s, le retard optique mesuré est égal a
24 nm, avec une précision de 0,18 nm. La profondeur des cordons mesurée
étant de 'ordre de 100 pum, avec une précision de 30 pm, la biréfringence est
estimée autour de 2,4x10. Si on considére que la biréfringence est induite
par les contraintes résiduelles dans le matériau, la contrainte interne mesu-
rée est de 'ordre de 59 MPa, avec une précision de 18 MPa. Cette valeur de
contraintes & l'intérieur des cordons est bien inférieure & la résistance interne
du matériau qui est de l'ordre de 1 GPa [122]. Cette résistance interne ne
doit pas étre confondue avec la résistance du verre en traction, qui dépend
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des défauts du verre.

Si I’énergie déposée est augmentée, en augmentant 1’énergie par impulsion
ou en diminuant la vitesse de répétition, des inhomogénéités apparaissent
dans les cordons, de la méme fagon que pour les observations en microscopie
optique. Comme visible dans la figure 4.21, les cordons obtenus avec une
énergie de 4,5 nJ et une vitesse de balayage de 25 mm/s ne sont plus des
lignes continues et homogénes, en opposition avec celles formées pour des
énergies plus faibles.

circulaire

plan

Polariscope Polariscope Polariscope
plan

l

2.2 - 100 mm/s 2.2yl - 50 mm/s 4.6 W - 100 mm/s 4.6 i —25 mmy/s

FIGURE 4.21: Etude de soudures par photoélasticimétrie en fonction de
I’énergie par impulsion (tgp = 300 fs, A\ = 1030 nm, f =500 kHz)

Si I’énergie est augmentée au-dela d’un certain seuil, par exemple 32 pJ
pour une fréquence de répétition de 500 kz et une vitesse de balayage de
50 mm/s (1030 nm, 300 fs), des fissures peuvent apparaitre aux extrémités
des zones soudées. Un point singulier est présent aux extrémités des cordons
de soudure, comme visible sur la figure 4.22. Cette singularité est caractéris-
tique d’une biréfringence de symétrie cylindrique, et peut étre expliquée par
le ralentissement de la vitesse de balayage du laser en fin de cordons. Cela
génére une zone de contraintes localisées pouvant étre a l'origine de fissures.
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FIGURE 4.22: Observation de l'extrémité des soudures par photoélasticimé-
trie (to = 300 fs, A = 1030 nm, v =50 mm/s, f =500 kHz, Ey = 3,3 J)

4.4 Optimisation globale des parameétres

4.4.1 Création d’une fonction réponse

Suite a ’évaluation des échantillons et & ’étude de 'influence des para-
meétres, il apparait qu’il n’existe pas de combinaison de paramétres permet-
tant d’optimiser toutes les caractéristiques de ’assemblage simultanément.
L’optimisation d’une certaine caractéristique pouvant se faire au détriment
des autres, une fonction réponse (équation 4.1) a été créée afin d’évaluer glo-
balement la performance de chaque échantillon et de pouvoir ainsi évaluer
I'influence globale des paramétres sur cette qualité d’échantillon.

Yy — brMeca. BMeca. + bTherm. BTherm. + 0Trans Brrans. + bstress Rstress
bMeca. + bThe'rm. + brrans. + bSt'ress

(4.1)

Cette fonction réponse attribue des coefficients b; 4 chaque caractéristique

R;, de fagon a pouvoir privilégier une propriété en fonction de ’application

visée. Par exemple, pour une application nécessitant une tenue a haute tem-

pérature, pour laquelle la transmittance de I’échantillon ne présente qu’un

faible intérét, le coefficient de résistance thermique sera fixé & une valeur

élevée par rapport aux autres coefficients, et le coefficient de transmittance
sera fixé a une valeur faible.

La fonction réponse permet alors de donner une note globale & chaque
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échantillon, en fonction de l'importance des différentes performances, qui
sera alors utilisée durant ’analyse du plan d’expériences.

4.4.2 Récapitulatif et choix des paramétres

La réalisation du plan d’expériences a permis d’étudier les effets des pa-
ramétres pour différentes propriétés des assemblages. Le chapitre suivant
comprenant une étude d’amélioration des assemblages, il est nécessaire de
réduire la gamme des paramétres d’intérét.

De fagon générale, 'augmentation de la quantité d’énergie permet d’aug-
menter la résistance mécanique et thermique, mais diminue la transparence
de la zone soudée et augmente les contraintes résiduelles.

Les performances globales obtenues avec la longueur d’onde de 515 nm
présentent des performances moins bonnes que celles obtenues avec la lon-
gueur d’onde de 1030 nm. Les travaux du chapitre suivant seront réalisé en
utilisant une longueur d’onde fixe de 1030 nm.

Les performances globales obtenues pour une durée d’impulsions de 300 fs
et pour une durée d’impulsions de 1 ps sont assez comparables, du moment
que le phénoméne d’absorption non-linéaire a lieu. L’utilisation d’une durée
d’impulsions de 1 ps ne présentant alors pas d’intérét particulier, la suite des
travaux a alors été réalisée pour une durée d’impulsions de 300 fs, corres-
pondant au mode d’utilisation prévu du laser.

4.5 Conclusion

La réalisation de ce plan d’expériences a permis d’étudier les effets des
paramétres pour différentes propriétés des assemblages. Par exemple les effets
présentant la plus grande influence sur la résistance mécanique des assem-
blages ayant été identifiés, il est possible d’augmenter la résistance mécanique
d’un échantillon en travaillant & une longueur d’onde de 1030 nm, & une forte
fréquence de répétition et une forte énergie par impulsion. La réduction de
la vitesse de balayage permet également d’améliorer la tenue mécanique. En
opposition a cela, la transparence des zones soudées peut étre améliorée et
les contraintes réduites en réduisant la fréquence de répétition et la puissance
moyenne du faisceau. L utilisation d’une durée d’impulsion de 300 fs permet
aussi d’améliorer le taux de transmission de la zone soudée. La formation de
cordons étanches peut étre réalisée pour n’importe quelle combinaisons de
paramétres, du moment que le soudage est obtenu avec un design fermé.

Cela a montré que les propriétés ne peuvent pas toutes étre améliorées
simultanément. Une fonction réponse a alors été proposée dans le but d’étu-
dier I'influence des paramétres sur une qualité globale de I’échantillon, définie
en fonction de 'application visée. Cependant, dans le cadre de ce travail de
theése, aucune application spécifique n’a été privilégiée.
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La morphologie des cordons de soudure a aussi été observée, mettant
en évidence deux morphologies d’aspects trés différents. Les cordons réalisés
pour de faibles fréquences de répétition et de faibles énergies présentent un
aspect homogéne, tandis que de larges inhomogénéités quasi-périodiques sont
observées le long des cordons réalisés a fortes fréquences de répétition. Ces
inhomogénéités ont également été observées par photoélasticimétrie.

Des tendances d’amélioration ayant été identifiées par la réalisation du
plan d’expériences, il peut étre possible d’améliorer encore les performances
des assemblages, par exemples en étudiant 'influence de la géométrie des
cordons ou de recuit et en considérant le cas de verres moins plans. Cela
fera I'objet du chapitre V. Des éléments de compréhension sur ce que notre
technique, basée sur systéme de focalisation & faible ouverture numérique, a
de spécifique, sera également présenté.
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5.1 Introduction

La mise en ceuvre du plan d’expériences a permis de déterminer empiri-
quement les principales influences des paramétres laser et leurs interactions,
ainsi que les tendances a suivre de fagon a optimiser les performances des as-
semblages verre-verre obtenus. Pour gagner en compréhension, d’une part, et
préparer I'industrialisation du procédé d’autre part, ce chapitre est consacré
a I’étude du processus de formation de la soudure et & des points d’amélio-
ration supplémentaires.

Un modéle numérique de 1’élévation de température lors du traitement
laser a été développé dans ce but et des analyses physico-chimiques ont été
effectuées afin d’étudier la formation de la soudure. Un des intéréts de la
méthode de soudage par impulsions laser ultracourtes étant sa capacité a
assembler des matériaux ayant des coefficients de dilatation thermique diffé-
rents, le procédé a également été implémenté pour I’assemblage de verre sur
silicium. L’influence de la géométrie des cordons de soudure sur les perfor-
mances des assemblages a été étudiée, de méme que les bénéfices offerts par
un recuit thermique. Enfin, des travaux ont été réalisés pour des distances
inter-verres supérieures aux 120 nm correspondant a des verres en contact
optique.

5.2 Modélisation thermique de 1’élévation de tem-
pérature

Pour mieux comprendre ce que notre technique a de spécifique, un mo-
dele numérique a été développé avec le logiciel Comsol Multiphysics (version
5.2a) afin d’estimer l'augmentation de température induite dans le verre par
’absorption des impulsions laser et Peffet d’accumulation thermique. Etant
donné la complexité des phénoménes (absorption non-linéaire et propriétés
physiques du matériau qui évoluent avec la température), il est difficile de
prétendre réaliser des simulations réalistes. Notre objectif, ici, est plus d’ob-
server des tendances et d’obtenir des ordres de grandeurs permettant de
guider nos choix et de nous aider dans l'interprétation des résultats.

Différentes études décrivent les mécanismes physiques d’absorption et
de transfert de chaleur dans le cas d’une irradiation femtoseconde ou pi-
coseconde & travers un objectif de microscope [86, 5]. Comme dans notre
cas la constante de temps de ’absorption de l'impulsion laser, de l'ordre
de quelques picosecondes, est inférieure a celle de la diffusion thermique de
Iordre de quelques microsecondes, I’évolution de température peut alors étre
simulée par un simple modéle de diffusion thermique, en modélisant I'impul-
sion laser comme une source de chaleur [86, 5|. Le recouvrement longitudinal
étant supérieur a 95 % dans notre situation, de fagon a bénéficier du phéno-
méne d’accumulation thermique, la translation du faisceau laser peut étre,
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dans un premier temps, négligée. Un modéle simplifié a été développé pen-
dant la thése comme premiére approximation, en considérant des impulsions
stationnaires successives irradiant 1’échantillon.

L’équation de transfert de chaleur, résolue par une méthode d’éléments-
finis via le logiciel Comsol, décrit la distribution de température T dans le
temps et l'espace [123].

IT(r,z,t)
ot

Cette équation implique la source de chaleur Q(r, z,t), la conductivité
thermique k, la densité du matériau p, et la capacité thermique & pression
constante Cp. Ces paramétres dépendent de la température, mais ont été
définis comme constants en premiére approximation, sans tenir compte des
changements de phase du matériau. Dans le cas du verre borosilicate, la
conductivité thermique k vaut 1.12 W/(m.K), la densité p vaut 2200 kg/m3
et la capacité thermique C), vaut 820 J/(kg.K) |69].

La source de chaleur Q(r,z,t), en W.m3, décrit la partie de 1'énergie
absorbée par le matériau dans le temps et 'espace, et a été modélisée comme
une source gaussienne 3D spatiale et temporelle.

pCp —V(kVT(r,z,t)) = Q(r, z,1t) (5.1)
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Avec oy, 0y et o4 les demi-largeurs a 1/e? du profil radial, longitudinal et
temporel de la source de chaleur laser et :

Ey
470,20 ,0¢

Qo = (5.3)
avec Fy 'énergie absorbée par impulsion (calcul détaillé en annexe).

Compte-tenu du caractére non-linéaire de ’absorption, la largeur me-
surée des cordons, de 'ordre de 8 pm, est plus faible que la dimension du
faisceau focalisé, de 'ordre de 30 pm, et de la méme fagon, la profondeur des
cordons d’environ 200 pm est inférieure a la longueur de Rayleigh du fais-
ceau focalisé de 500 pm dans le verre. Les paramétres spatiaux de la source
de chaleur ont alors été fixés en fonction de la dimension des cordons de
soudure réalisés plutét qu’en fonction des paramétres laser, 40, et 4o, étant
respectivement la largeur et la profondeur sur laquelle I’énergie thermique
est absorbée. Comme il est difficile d’estimer précisément sur quelle largeur
et quelle profondeur ’énergie a été absorbée, différentes simulations ont été
implémentées en variant les valeurs de 4o, et de 40, respectivement de 5 &
15 pm et de 200 & 300 pm.

La durée d’impulsion tg = 300 fs, dont la mesure a été présentée dans
le chapitre III, a été mesurée comme une largeur & mi-hauteur. Ainsi, la
gaussienne temporelle a été décrite en utilisant oy = to/(2/2In(2)).
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FEy = 2 uJ correspond a la part d’énergie absorbée par le matériau.
Dans notre situation, un taux d’absorptivité d’environ 2/3 a été supposé, en
accord avec les taux d’absorptivité présentés dans 1'état de l'art [86] et nos
propres mesures.

L’étude a été réalisée en modélisant deux rectangles de verre dans une
géométrie axisymétrique 2D. Le maillage est plus resserré le long de l'axe
de révolution, qui correspond également a I’axe de propagation du faisceau
laser dans le matériau, avec des triangles de dimensions maximales de 0,2 pm
autour de l'axe, et de dimensions maximales de 32 pm aux extrémités de la
géométrie. Dans I'idéal, il aurait fallu implémenter des conditions aux limites
permettant d’assimiler la géométrie & un solide infini. Cependant, des telles
conditions aux limites ne sont pas disponibles pour les études thermiques
et il est usuel d’utiliser une condition d’isolant thermique. Ainsi, afin que la
condition aux limites ne modifie pas le résultat de la simulation, la géométrie
a été fixée de facon a ce qu’elle soit suffisamment grande pour que la tempé-
rature aux limites ne soit jamais élevée aprés diffusion thermique. Ainsi la
simulation a été effectuée dans un cylindre de 50 pm de rayon et de 500 pm
de haut autour de la source de chaleur. La température initiale étant 293 K.

Les figures 5.1, 5.2 et 5.3 présentent ’élévation de température dans le
verre suite a l'absorption d’une unique impulsion laser et aprés diffusion
de la chaleur dans le verre. La figure 5.1 correspond & la cartographie de
température obtenue pour I'absorption d’une impulsion sur un diamétre de
8 pm et une profondeur de 300 pm, la figure 5.2 a4 ’absorption sur un diamétre
de 10 pm et une profondeur de 250 pm et la figure 5.3 a ’absorption sur un
diameétre de 15 pm et une profondeur de 300 pm.

La simulation de ce modéle révéle une élévation thermique maximale
faible aprés une impulsion unique, de l'ordre de 50 °C pour un diamétre
d’absorption de 15 pm, et de 'ordre de 250 °C pour un diamétre d’absorption
de 8 pm. Les valeurs ainsi atteintes ne sont pas suffisantes pour une fusion, ce
qui confirme la nécessité de 'effet d’accumulation thermique dans le procédé
de soudure. La cartographie de température obtenue aprés diffusion de la
chaleur dans le matériau pendant 2 js, correspondant a la durée entre deux
impulsions successives pour une fréquence de répétition de 500 kHz, montre
bien que la chaleur n’est pas entiérement diffusée entre deux impulsions.

La simulation de plusieurs impulsions successives a été réalisée en utili-
sant le logiciel Matlab, faisant appel & des commandes Comsol. Le nombre
d’impulsions & simuler dépend du taux de recouvrement et donc du dia-
meétre sur lequel ’énergie est absorbée. Le calcul de ce nombre d’impulsions
est présenté en annexe. A 500 kHz, pour un diamétre d’absorption de 8 pm,
80 impulsions successives sont a considérer, 100 impulsions sont & simuler
pour un diamétre de 10 pm, et 150 impulsions dans le cas d’un diamétre
d’absorption de 15 pm. Une fois les impulsions successives simulées, la dyna-
mique de température est observée. Comme la durée entre deux impulsions
successives (2 ps pour une fréquence de 500 kHz) est plus faible que la du-
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FIGURE 5.1: Elévation de température dans le verre due a 1’absorption d’une
impulsion sur un diamétre de 8 pm et une profondeur de 300 pm. a) Tempé-
rature maximale atteinte lors de I’absorption de I'impulsion. b) Température
aprés diffusion de la chaleur dans le verre durant 2 ps.
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FIGURE 5.2: Elévation de température dans le verre due a I’absorption d’une
impulsion sur un diamétre de 10 pm et une profondeur de 250 pm. a) Tempé-
rature maximale atteinte lors de ’absorption de I'impulsion. b) Température
apreés diffusion de la chaleur dans le verre durant 2 ps.



136 CHAPITRE 5. COMPREHENSION ET INDUSTRIALISATION

Tk T(K)
a) b)

340
200 330

330
320

0 320
310

310

z (um) I 200
y (um)‘_Lv
x (um)

o 300 A00

-50 -50

FIGURE 5.3: Elévation de température dans le verre due a I’absorption d’une
impulsion sur un diamétre de 15 pm et une profondeur de 300 pm. a) Tempé-
rature maximale atteinte lors de ’absorption de I'impulsion. b) Température
aprés diffusion de la chaleur dans le verre durant 2 ps.

rée caractéristique de diffusion thermique dans le matériau (100 ps) [5], la
température augmente localement a chaque arrivée d’une nouvelle impulsion.

La figure 5.4 présente 1’élévation de température obtenue pour une ab-
sorption de ’énergie sur un diamétre de 8 pm, de 10 pm et de 15 pm. Leffet
d’accumulation thermique est visible pour chacune des courbes. Une satura-
tion est également obtenue aprés un certain nombre d’impulsions, limitant
la montée en température.

Cette évolution de température est faible et lente comparée & celle obte-
nue pour une irradiation a travers un objectif de microscope, dont un exemple
est présenté dans la figure 5.5, qui a été obtenue pour un diamétre de 5 pm
et une profondeur de focalisation de 20 pm. Dans cette situation, l’augmen-
tation de température générée par une unique impulsion dépasse largement
le point de fusion du verre.

Dans d’autres études basées sur l'effet d’accumulation thermique dans le
cas de l'objectif de microscope, présentées dans ’état de ’art du chapitre II,
une température jusqu’a 12000 °C a été simulée 86, 5]. Cette large différence
peut étre expliquée notamment par la variation du volume d’absorption, d’un
diameétre de 2 pm et d’une longueur de Rayleigh inférieure & 10 pm pour un
objectif de microscope, & un diameétre de 10 pm et & une longueur de Rayleigh
de 100 pm dans le verre pour la lentille F-theta, produisant un facteur de
volume de 'ordre de 250. Ce volume étant également plus grand, les gradients
thermiques n’en sont que moindre minimisant les contraintes et les risques
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FIGURE 5.4: Elévation de température dans le verre suite  ’absorption d’im-
pulsions laser successives, due a l'effet d’accumulation thermique (500 kHz,
2 1J) : a) Pour 80 impulsions dans le cas d’un diamétre d’absorption de 8 pm,
b) Pour 100 impulsions dans le cas d’un diamétre d’absorption de 10 pm,
¢) Pour 150 impulsions dans le cas d'un diamétre de 15 pm.
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FIGURE 5.5: Elévation de température dans le verre pour ’absorption d’une
impulsion unique de 2 pnJ focalisée par un objectif de microscope, sur un dia-
meétre de 5 pm et une profondeur de focalisation de 20 pm : a) Cartographie
de température montrant un échauffement extrémement localisé, b) Dyna-
mique de diffusion de la température dans le verre entre deux impulsions
successives.
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de fissures. Ce que nous avons observé expérimentalement. La zone spatiale
concernée étant plus longue, les contraintes de positionnement du point focal
sont moindre et le procédé de soudure plus rapide, ce qui est un facteur clé
nous ayant permis d’atteindre une vitesse de soudure de 1000 mm/s.

Cela démontre un mécanisme différent d’accumulation thermique : dans
le cas d’un objectif de microscope, l'effet d’accumulation thermique est uti-
lisé pour augmenter spatialement la zone fondue, tandis que dans le cas de
la lentille a longue focale, I'effet d’accumulation thermique est utilisé pour
augmenter la température du volume irradié.

5.3 Extension du point de fonctionnement du sou-
dage de verres a ’assemblage de verre sur sili-
cium

L’un des avantages de la technique d’assemblage par impulsions laser ul-
tracourtes repose sur le faible volume fondu et la faible zone thermiquement
affectée, ce qui rend possible de souder des matériaux ayant des coefficients
de dilatation thermique différents. Ainsi le soudage de n’importe quel type
de verre sur du silicium est possible, sans étre limité au pyrex ayant un coeffi-
cient de dilatation thermique proche de celui du silicium. De plus, d’aprés la
littérature, il est possible d’assembler différents types de matériaux avec une
meéme gamme de paramétres lasers [111]. Le point de fonctionnement mis
en évidence pour le verre étant trés large et robuste, le méme phénoméne
devrait pouvoir étre adapté a ’assemblage du verre sur un semi-conducteur
ou un métal.

Des travaux d’assemblage de verre borosilicate sur du silicium mono-
cristallin ont été expérimentés & partir du point de fonctionnement identifié
pour 'assemblage de verres. Une large gamme de paramétres permettant
le soudage, dont les bornes sont présentées dans le tableau 5.1, a ainsi été
identifiée.

Gamme de soudabilité
Longueur d’onde A 515 nm / 1030 nm
Fréquence de répétition Fi.p 500 kHz / 2 MHz
Puissance moyenne P,y De 2,2a242 W
Vitesse de balayage V' De 50 a 3000 mm/s

TABLE 5.1: Bornes des paramétres permettant le soudage de verre sur sili-
cium, pour une durée d’impulsion de 300 fs

D’un point de vue esthétique, les soudures réalisées ne présentent pas
d’endommagement des matériaux ni de bavures ou de fissures, et appa-
raissent comme « invisibles » & I’ceil nu, comme le montre la figure 5.6.
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FIGURE 5.6: Photo d’un échantillon soudé de verre sur silicium : a) Vue
macroscopique de I’échantillon soudé, la zone soudée apparaissant comme
invisible, b) Agrandissement de la zone soudée permettant d’appercevoir les
cordons de soudure

Les performances de ce type d’assemblage en termes de résistance méca-
nique, thermique et d’étanchéité ont été caractérisées de la méme fagon que
pour les assemblages de verres. Une trés haute résistance & ’arrachement, de
I'ordre de 20 MPa a été atteinte, de méme qu’une trés haute résistance ther-
mique attestée par la tenue des échantillons & des chocs thermiques allant
jusqu’a au moins 300 °C. De plus, de la méme fagon que pour les assemblages
de verres, ’étanchéité des cordons est avérée pour des géométries fermées.

Une technique d’assemblage de verre sur silicium par impulsions laser na-
nosecondes a déja été démontrée dans la littérature, mais semble présenter
des performances moins intéressantes [32]. La différence entre ces perfor-
mances est expliquée par le mécanisme différent de formation de la soudure,
le soudage par impulsions laser ultracourtes reposant sur une absorption lo-
calisée de I’énergie dans le verre et le silicium, tandis que le soudage par
impulsions laser nanosecondes repose sur une absorption uniquement par le
silicium.

Une analyse des cordons par spectrométrie Raman a été réalisée dans le
but d’identifier les différences de structure qui pourrait traduire cette diffé-
rence de mécanisme. Le spectrométre Raman utilisé, présent a la plateforme
C3-Fab du laboratoire ICube, est composé d’une source laser Nd :YAG cen-
trée & 532 nm et présente une résolution inférieure & 1 em ™. Les spectres
Raman des échantillons ont été mesurés par Frédéric Antoni, et 'analyse
de ces spectres, réalisée a 'aide d’'un code Matlab développé par Frangois
Stock, a porté sur les variations observées sur le pic du silicium a 520 cm™,
en termes de position, d’intensité ou d’élargissement du pic. La signification
des variations est illustrée dans la figure 5.7.

Un décalage du pic du silicium est observé dans le cas du soudage de
verre sur silicium par impulsions laser nanosecondes, traduisant la présence
de contraintes résiduelles. La figure 5.8 illustre la valeur des contraintes rési-
duelles o déterminées a partir du décalage du pic ws par rapport & sa position
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FIGURE 5.7: Schéma d’un pic Raman et signification des ses caractéristiques
principales

pour le silicium non irradié wy, calculée par la formule 5.4 [124]. Au contraire,
dans le cas du soudage par impulsions laser femtosecondes, il n’y a aucun
décalage du pic.

o= —250(ws — wy) (5.4)
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FiGure 5.8: Contraintes résiduelles le long d'un cordon de soudure
verre/silicium soudé par impulsions laser nanosecondes (A = 1027 nm,
f=29kHz, P _moy =11,25 W, v =24 mm/s)

L’analyse du rapport intensité/largeur le long de la section d’un cordon
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de soudure permet d’étudier le degré de cristallinité du silicium. Dans le cas
du soudage par impulsions laser nanosecondes, une augmentation du ratio
démontre une augmentation du degré de cristallinité, tandis que dans le cas
du soudage par impulsions laser femtosecondes, la diminution de ce rapport
témoigne d’une amorphisation du silicium, comme illustré dans la figure 5.9.
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FIGURE 5.9: Courbes illustrant les variations du ratio intensité/largeur le
long de la section d’un cordon de soudure verre/silicium : a) pour un sou-
dage nanoseconde (A = 1027 nm, f = 29 kHz, P_moy = 11,25 W, v =
24 mm/s), b) pour un soudage femtoseconde (A = 1030 nm, f = 500 kH z,
P _moy=5W,v =100 mm/s).

Lors de I'observation de la forme du pic du silicium dans le cas des deux
types de soudage, il apparait qu’'un épaulement du pic est présent pour le
soudage par impulsions laser femtosecondes, et non pour celui par impul-
sions laser nanosecondes, comme illustré sur la figure 5.10. Cet épaulement
traduit un mélange de matiéres dans le cas du soudage par impulsions laser
femtosecondes.
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FIGURE 5.10: Pic du silicium pour différentes position le long de la section
d’un cordon de soudure verre/silicium : a) pour un soudage nanoseconde
(A=1027 nm, f =29 kHz, P_moy = 11,25 W, v = 24 mm/s), b) pour
un soudage femtoseconde (A = 1030 nm, f = 500 kHz, P_moy = 5 W,

v = 100 mm/s), pour lequel un épaulement est visible.
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D’apreés ces analyses, le soudage de verre sur silicium par laser nanose-
conde s’apparenterait & un assemblage mécanique de surface du silicium sur
le verre uniquement, tandis que ’assemblage de verre sur silicium par laser
femtoseconde serait formé par un mélange en volume des deux matériaux en
fusion. Cette analyse confirme les hypothéses exprimées dans la littérature
sur les mécanismes de formation de la soudure par impulsions nanosecondes
et femtosecondes, et valide les meilleures performances obtenues en femtose-
condes.

Une telle comparaison n’était pas faisable dans le cas de soudure verre-
verre, celle-ci ne pouvant pas étre réalisée par impulsions nanosecondes. En
outre la comparaison des spectres Raman de soudure verre-verre par impul-
sions femtosecondes, non présentée ici, s’est avérée plus délicate et deman-
derait des investigations supplémentaires.

5.4 Optimisation et industrialisation du procédé

L’analyse du plan d’expériences a donné des pistes d’amélioration des
performances en fonction des paramétres laser. Toutefois, d’autres solutions
peuvent étre mises en ceuvre dans le but d’améliorer et d’optimiser le procédé
de soudage.

5.4.1 Influence de la géométrie de soudure

Dans le cadre du plan d’expériences, la géométrie avait été fixée a la réali-
sation de cordons de soudure rectilignes, paralléles, pour lesquels la distance
inter-cordons était dépendante de la largeur des cordons de facon & conserver
un ratio d’aire soudée constant. Cependant, il a été démontré dans la litté-
rature que la géométrie des cordons avait une influence sur les performances
du soudage [40].

5.4.1.1 Recouvrement transverse

Jusqu’a présent, la plupart des échantillons étudiés avaient été réalisés
pour un recouvrement transverse constant, lié au ratio « d’aire soudé défini
dans le chapitre IIT (section 3.7.3, page 93). L’étude de l'influence de ce re-
couvrement sur les différentes propriétés de ’assemblage pourrait permettre
d’améliorer davantage les performances. D’aprés la littérature [40], la valeur
de la résistance mécanique obtenue pour des cordons de soudure paralléles
dépend de la quantité de matiére fondue.

Dans le chapitre précédent, I'influence du recouvrement sur les proprié-
tés des assemblages avait été investiguée afin de valider la pertinence des
conclusions tirées des plans d’expériences. Les tableaux 5.2 et 5.3 rappellent
les valeurs du diamétre des cordons, du pas de hachurage, du ratio «, et des
propriétés mesurées.
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N° Diameétre Hachurage Ratio Aire soudée
[pm| [m] - mm?
Al 7.5 5 1,5 25
A2 7,5 10 0,75 18,8
A3 7.5 20 0,38 9,4
A4 7,5 50 0,15 3,8
A5 7,5 100 0,08 1,9
B.1 15 12 1,25 25
B.2 15 25 0,60 15,0
B.3 15 50 0,30 7,5
B4 15 125 0,12 3,0
B.5 15 250 0,06 1,5

TABLE 5.2: Différents pas de hachurage implémentés pour la combinaison B,
et les valeurs de ratio et aires soudées correspondants.

N° Ratio Force Contrainte Retard Absorption
: N [MPa) ] 1%)
Al 1,5 100 4 14 5,9
A2 0,75 107 5,7 16 6,8
A3 0,38 100 10,7 34 7,4
A4 0,15 82,3 21,9 43 4,5
A5 0,08 53 28,2 47 2,3
B.1 1,25 155 6,2 - 76,7
B.2 0,60 140 9,3 26 56,6
B.3 0,30 105 14 27 35,2
B.4 0,12 72,7 24 33 11,1
B.5 0,06 30 20 46 4,5

TABLE 5.3: Propriétés mesurées pour différentes valeurs du ratio

La mesure du retard optique induit par biréfringence permet d’évaluer
les contraintes résiduelles dans les cordons de soudure. La valeur mesurée
du retard optique, & paramétres laser constants, augmente lorsque le ratio
diminue pour les deux configurations de paramétres laser. Cela se traduit par
une augmentation du retard optique mesuré lorsque la distance entre deux
cordons successifs augmente. Une hypothése pour expliquer la diminution de
la biréfringence induite lorsque la distance entre les cordons diminue pourrait
étre la présence d’un phénoméne de recuit du premier cordon lorsque le
deuxiéme cordon est inscrit.

La mesure du taux d’absorption permet d’évaluer la transparence de

I’assemblage. L’élévation du taux de recouvrement transverse des cordons de
soudure entraine une augmentation du taux d’absorption, ce qui est cohérent
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avec 'augmentation de la surface soudée effective.

Il est néanmoins intéressant de noter que le taux d’absorption atteint une
saturation autour d’une valeur entre 6 et 8 % pour des cordons de soudure
réalisés pour la configuration de paramétres & faibles valeurs d’énergie. Au
contraire, pour la configuration de paramétres a haute fréquence de répéti-
tion, générant des cordons inhomogeénes, le taux d’absorption reste croissant
avec le ratio, et atteint des valeurs trés élevées entre 70 et 80 %.

Ainsi, il peut étre crucial de porter attention au recouvrement transverse
des cordons, surtout dans le cas de paramétres laser produisant des cordons
de soudure inhomogénes.

5.4.1.2 Influence de la géométrie des cordons

En plus du recouvrement transverse des cordons, la géométrie des cordons
de soudure peut avoir une influence sur les performances des assemblages.

Points Tirets

a) b)

FIGURE 5.11: Observation par photoélasticimétrie de différents orientations
de contraintes en fonction de la géométrie des cordons de soudure : cer-
taines géométries présentent un axe de contraintes principales (tirets, mur
de briques), tandis que d’autres ont une répartition isotropique (points, an-
neaux, nids d’abeille)

L’homogénéité et 'orientation de la biréfringence peuvent étre controlées
par la géométrie des cordons de soudure. Dans la figure 5.11, la transmission
a travers les polariseurs croisés est présentée pour différentes géométries :
points, tirets, mur de briques, anneaux et nids d’abeilles. La transmission
& travers le microscope dans le cas des anneaux, de méme que pour les
points et les nids d’abeilles, ne dépend pas de I'orientation de I’échantillon.
Cela signifie que les contraintes sont distribuées dans toutes les directions
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a ’échelle microscopique. Au contraire, dans le cas du mur de briques ou
de la géométrie en tirets, la transmission & travers le systéme de polariseurs
croisés présente une forte dépendance sur I'orientation de I’échantillon. Les
contraintes induites ont alors des directions préférentielles.

La résistance mécanique de deux géométries de cordons différentes, des
points et des lignes, a été analysée pour des assemblages de verre sur du
silicium. Ces assemblages ont été réalisés en utilisant des paramétres laser
identiques, et des recouvrements transverses équivalents. Le tableau suivant
recense les valeurs de force a la rupture pour les 5 échantillons de chaque
configuration.

. Ech. Ech. Ech. Ech. Ech.
Géométrie 1 9 3 4 5 Moy. | E.T.
Lignes 70N | 40N | 45N | 110N | 80N | 69N | 254
Points 156 N | 140 N | 115 N | 187 N | 173 N | 154 N | 25,2

TABLE 5.4: Propriétés mesurées pour différentes valeurs du ratio

Il apparait que la force nécessaire & la rupture est supérieure pour une
géométrie d’assemblage en forme de points, d’'une moyenne de 'ordre de
150 N, que pour des cordons rectilignes, de 1'ordre de 70 N. Cela démontre
I'influence de la géométrie des cordons sur la tenue mécanique de l’assem-
blage. Cela peut étre expliqué par le fait qu'une géométrie discontinue peut
conduire ou stopper la propagation des fissures.

Le taux d’absorption a aussi été caractérisé pour plusieurs géométries de
cordons de soudure. Les valeurs mesurées du taux d’absorption sont recensées
dans le tableau 5.5.

PN . . Nid
Géométrie Lignes Points Anneaux Tabeilles
Absorption 5,1 % 51 % 6,7 % 15,6 %

TABLE 5.5: Taux d’absorption en fonction de la géométrie

La valeur plus élevée du taux d’absorption dans le cas de la géométrie en
nid d’abeilles s’explique par le fait qu’a distance égale entre deux « cordons
», les nids d’abeilles occupent une surface bien supérieure que celle occupée
par les autres géométries.

Le choix d’une géométrie en matrice de points apporte de meilleures
performances que les cordons rectilignes, avec une meilleure résistance mé-
canique et une transparence équivalente.
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5.4.2 Relaxation des contraintes par recuit post-traitement

Il a déja été présenté dans les chapitres précédents que le principe de
formation des cordons de soudure génére des contraintes résiduelles dans le
matériau. Ces contraintes peuvent étre relaxées par un traitement de recuit
mis en ceuvre apreés le soudage [81]. L’influence du procédé de post-traitement
par recuit thermique a été étudiée en caractérisant plusieurs échantillons
recuits a différentes températures.

Le traitement par recuit a été réalisé suivant le méme protocole pour les
différentes températures. Les échantillons sont déposés dans un four & froid,
puis une montée en température de 100 °C par heure est mise en ceuvre,
jusqu’a atteindre la température souhaitée. Les échantillons sont maintenus
pendant 2 heures & la température de recuit, avant de refroidir lentement
avec le four. Les différentes températures de recuit implémentées varient
entre 200 °C et 600 °C. La température de 700 °C étant trés proche de la
température de transition vitreuse du borosilicate, les échantillons ne peuvent
supporter un tel recuit.

Température

T

recuit

Pente
100 °C/h

Tambiante

2h Temps

FIGURE 5.12: Tllustration du cycle thermique du recuit mis en oeuvre sur les
échantillons.

Différentes caractérisations ont ensuite été menées sur les échantillons
afin d’étudier les variations des propriétés du procédé de soudage aprés le
recuit.

L’analyse des contraintes par photoélasticimétrie permet d’observer la
relaxation des contraintes dans le matériau grace au procédé de recuit. Les
contraintes, mesurées d’apres la technique présentée au chapitre 3, sont rap-
portées dans le tableau 5.6. La valeur des contraintes diminue a partir d'un
recuit a 400 °C. Pour le recuit a 600 °C, il devient impossible de mesurer la
valeur de la contrainte parce que la différence de chemin optique induite n’est
plus détectable. La figure 5.13 confirme cette analyse : les contraintes ne sont
plus détectables pour une température de recuit de 600 °C. Il est toutefois
bon de noter que la figure 5.13 ne permet pas de déterminer la quantité de
contraintes dans les cordons, ni de comparer ces contraintes pour les diffé-
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rentes températures de recuit. En effet, lors de l'acquisition de ces images
par le microscope optique, un réglage automatique du contraste et de la lu-
minosité est réalisé par ’appareil de fagon & maximiser la qualité de la prise
de vue.

Trecuit |°C| - 200 400 500 600
Contraintes |[MPa] 60 60 33 11 -

TABLE 5.6: Mesure de la différence de chemin optique induite par la biré-
fringence présente dans les cordons de soudure pour différentes température
de recuit.

Sans recuit 200 °C 400 °C 500 °C 600 °C

@l ] |s

FIGURE 5.13: Réduction des contraintes résiduelles par recuit thermique : a
partir de 400 °C, les contraintes résiduelles sont relaxées dans le matériau.

Le taux de transmission des échantillons a aussi été mesuré pour les diffé-
rentes températures de recuit. Une nette augmentation du taux de transmis-
sion peut étre observée pour la température de recuit de 400 °C. Cependant,
pour la température de recuit de 600 °C, bien que les contraintes aient été
relaxées dans le matériau d’aprés les mesures de photoélasticimétrie, le taux
de transmission présente une chute par rapport au taux de transmission ini-
tial avant recuit. En effet, une teinte blanchétre peut étre observée, qui est
certainement liée & la proximité de la température de recuit par rapport a la
température de transition vitreuse du matériau.

Trecuit |°C| - 200 400 500 600
Taux d’absorption [%)| 8,2 7,3 1,1 - 13,3

TABLE 5.7: Mesure de la différence de chemin optique induite par la biré-
fringence présente dans les cordons de soudure pour différentes température
de recuit.

La mise en ceuvre d'un procédé de recuit présente alors un réel intérét
permettant de réduire les contraintes résiduelles dans le matériau et d’amé-
liorer la transparence de la zone soudée. De plus, d’aprés la littérature, le
procédé de recuit permettrait aussi d’améliorer la résistance mécanique [81].
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5.4.3 Influence de la distance inter-verres

Tous les essais présentés jusqu’ici ont été réalisés sur des lames de verre
mises en contact optique, ce qui correspond & une distance inter-verres in-
férieure & 120 nm [97]. Cette situation est idéale car la distance & combler
pour souder les deux lames de verre est minimale. Cependant, 1’obtention
d’un contact optique impose de hautes contraintes sur la qualité de sur-
face des lames (rugosité arithmétique moyenne inférieure au nm, planéité de
lordre de 1 pm).

D’un point de vue industriel, cette exigence d’une haute qualité de surface
serait trés contraignante et conduirait a une augmentation des cotits de mise
en ceuvre. Elle impliquerait soit un traitement particulier de la surface du
verre, par polissage, soit une limite de 'utilisation du procédé a certains types
de verres dont le procédé de fabrication permet d’atteindre les conditions
favorables au contact optique. Pour certaines applications, ces contraintes
pourraient toutefois étre tolérées, par exemple dans le cas ol 'assemblage
de verre remplacerait une autre technique d’assemblage qui exigeait déja un
contact optique, telle que la jonction anodique.

La mise en ceuvre du procédé de soudage de verre par impulsions laser
ultracourtes sans contact optique entre des lames de verre de qualité de
surface quelconque présenterait un réel intérét industriel. Différents travaux
de I’état de 'art, présentés dans le chapitre 2, ont déja démontré la capacité
de souder des lames de verre présentant une distance de ’ordre de quelques
micrométres 38, 101].

La stratégie mise en ceuvre lors de ce travail de thése a consisté a adapter
les paramétres laser en fonction de la distance entre les verres. Plus la dis-
tance inter-verre est éloignée d’un contact optique, plus la quantité d’énergie
incidente sur le matériau doit étre augmentée. L’enjeu de ce travail étant
d’étre capable de déterminer les parameétres & implémenter en fonction de la
distance entre les verres, il est impératif de pouvoir évaluer cette distance
inter-verre.

5.4.3.1 Mesure de la distance entre les lames de verre

La distance entre les lames de verre peut étre visuellement déterminée
grice aux franges d’interférence appelées anneaux de Newton, visibles sur la
photo de gauche la figure 5.14. Le centre des anneaux de Newton, apparais-
sant sous une couleur sombre, correspond & une distance inférieure & 120 nm,
tandis qu’une frange colorée indique une zone pour laquelle la distance inter-
verre est constante. Il est ainsi possible de déterminer la distance entre les
verres grace a la couleur de la frange.

Les interférences ont lieu entre la réflexion de la lumiére sur la face interne
de la lame supérieure et celle sur la face haute du deuxiéme verre, comme
illustré sur le schéma de droite de la figure 5.14. Les anneaux observés cor-



5.4. OPTIMISATION ET INDUSTRIALISATION DU PROCEDE 149

b)

Verre 1
Air \/
Verre 2 \

FIGURE 5.14: Photo de deux lames de verre avant soudage, présentant des
zones en contact optique et des zones dont la distance inter-verre est supé-
rieure & 120 nm, visible grace aux anneaux de Newton.

respondent & des interférences constructives ayant lieu pour des distances
inter-verre satisfaisant, en incidence normale, la formule :

ne= (2p+ 1)% (5.5)

Avec n l'indice de réfraction du matériau, de ’air dans notre cas, e I’épais-
seur & déterminer, p 'ordre des interférences et Ag la longueur d’onde de la
lumiére d’observation Il est alors possible de déterminer la distance entre les
lames de verre en fonction de la couleur des anneaux, dont la correspondance
est donnée dans la figure 5.15.

0

T f f f T 1 >
0.5 1 1.5 2 2.5 3 Distance inter-verres
(um)

FIGURE 5.15: Correspondance entre la couleur des franges d’interférences
observées et la distance inter-verre associée.

Il est plus aisé de déterminer une distance inter-verre lorsqu’une zone
en contact optique est au préalable présente, servant de repére pour la dé-
termination de I'ordre des interférences. C’est pourquoi ces travaux ont été
effectués sur des lames de haute qualité de surface autorisant la formation
d’un contact optique. Cependant, contrairement aux travaux précédents, les
essais ont été réalisés sur les zones n’étant pas en contact optique.
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5.4.3.2 Compensation de I’écart par augmentation de 1’énergie
déposée

Lors de I’étude préliminaire, la gamme de parameétres permettant le sou-
dage avait été déterminée pour des lames en contact optique. En partant de
cette gamme de paramétres, les seuils d’énergies et de vitesses ont pu étre
identifiés pour différentes valeurs de la distance entre les lames de verre.

Le principe général consiste & augmenter la quantité d’énergie déposée
dans le but d’augmenter la dilatation de la matiére fondue. La figure 5.16
démontre la faisabilité d’'un soudage sur une zone présentant une distance
inter-verre initiale de 'ordre de 500 nm.

FIGURE 5.16: Formation d’un soudage sans contact optique : a) franges d’in-
terférences avant soudage démontrant une distance inter-verre de l'ordre de
500 nm, b) Soudage créé sans contact optique préalable.

Des exemples de seuils de paramétres permettant le soudage en fonction
de la distance inter-verre sont présentés dans le tableau 5.8. L’adaptation de
la quantité d’énergie déposée, selon les capacités du systéme expérimental,
a permis d’obtenir un assemblage pour des verres ayant une distance allant
jusqu’a 2 pm.

Distance inter-verres | 0,5 pm 1,0 pm 1,5 pm 2,0 pm
Frep 2 MHz 2 MHz 2 MHz 2 MHz
E, 3,0 nJ 4,6 nJ 6,5 nJ 12 nJ
Vv 50 mm/s | 50 mm/s | 50 mm/s | 10 mm/s

TABLE 5.8: Parameétres seuil permettant le soudage pour différentes valeur
de la distance inter-verres, pour une longueur d’onde de 1030 nm et une
durée d’impulsion de 300 fs

Il est toutefois possible, dans certaines conditions, d’aller plus loin et
d’augmenter entre cette distance inter-verre de 2 num. En effet, il apparait
que le processus de soudage de verre, méme sur des verres ayant une distance
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inter-verre initiale de I'ordre de 1 & 2 pm, crée une situation de contact op-
tique entre les verres autour des cordons de soudure, comme cela est visible
dans la figure 5.17. Autour de ces cordons de soudure, les anneaux de soudure
observés démontrent que la distance entre les lames de verre est inférieure
a la distance entre ces mémes lames avant le soudage. Il est ainsi possible
de propager le contact optique en partant d’'une zone en contact optique ou
d’une zone pour laquelle la distance initiale est inférieure & 2 pm, pour en-
suite souder des zones qui présentaient initialement une distance inter-verre
supérieure & 2 pm. En utilisant ce phénoméne de propagation du contact
optique, des surfaces soudées de dimension de 1 cm? ont pu étre soudée a
partir d’une surface en contact optique d’une surface d’environ 1 mm?2.

FIGURE 5.17: Propagation du contact optique : a) franges d’interférences
avec le soudage significatives d’une distance allant jusqu’a 2,5 pm, b) franges
d’interférences autour de la géométrie soudée démontrant une distance inter-
verre inférieure a 500 nm.

5.5 Conclusion

Nos simulations montrent que le comportement thermique de notre tech-
nique basée sur une focalisation via un systéme de faible ouverture numérique
est trés éloigné des trés hautes températures atteintes en littérature dés l'ar-
rivée de la premiére impulsion. L’effet d’accumulation thermique dans notre
méthode de soudage n’est pas utilisé afin d’augmenter les dimensions de
la zone fondue, mais d’augmenter graduellement la température dans un vo-
lume plus grand jusqu’a atteindre une température proche de la température
de fusion du verre. Cela permet de réduire les gradients thermiques et donc
les contraintes résiduelles dans les cordons et de réduire les risques de frac-
ture du verre, ainsi que de maintenir une bonne transparence. Le cordon plus
long en profondeur permet un positionnement moins sensible du point focal
qui facilite la montée en vitesse de balayage. Les performances obtenues par
les assemblages de verre sur verre, comme de verre sur silicium démontrent
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une robustesse du procédé de soudage. Une trés haute résistance mécanique,
supérieure a celle de la jonction anodique a été obtenue, tout en présentant
une trés haute résistance thermique. Le choix de la géométrie des cordons
de soudure permet d’améliorer les performances mécaniques des assemblages
et les performances en termes de transparence. En particulier, 'intérét des
matrices de points, qui évitent le propagation des fissures a été montré. La
mise en ceuvre d'un procédé de recuit permet également I'amélioration des
performances mécaniques, de mémes que la réduction des contraintes rési-
duelles et du taux d’absorption. Enfin, la capacité démontrée de souder des
lames de verre ayant une distance inter-verre supérieure de l'ordre de 3 a
4 pm présente un réel intérét en vue d’une industrialisation du procédé.

Des analyses complémentaires de la migration d’éléments de plomb & une
interface borosilicate/verre au plomb pourraient étre effectuées afin d’ap-
profondir la compréhension des mécanismes de formation des cordons de
soudure. Une mesure in-situ de la température lors du procédé de soudage
permettrait de valider et d’aider & ’amélioration de la modélisation ther-
mique.



Conclusion générale

Ce travail de thése a été consacré au soudage de verres par impulsions
laser ultracourtes. En particulier, le procédé de soudage a été mis en ceuvre
par 'utilisation d’un laser femtoseconde & haute fréquence de répétition,
couplé & un systéme de focalisation de faible ouverture numérique.

Apres avoir identifié les avantages et les inconvénients des méthodes clas-
siques d’assemblage de verres, la technique de soudage de verres par impul-
sions laser ultracourtes est apparue comme prometteuse. En effet, elle offre
de nombreux avantages pour des applications dans les domaines de la micro-
fluidique, du biomédical ou de la micro-électronique, tels que I’absence de
matériau additif, la localisation micrométrique de la soudure, le fait que le
procédé n’induise pas une élévation globale de la température et la haute
tenue thermique de I'assemblage.

Afin de mieux comprendre les mécanismes de formation de la soudure, les
phénomeénes d’interactions entre un verre et un faisceau d’impulsions laser
ultracourtes ont été décrits. En particulier, les phénoménes d’ionisation mul-
tiphotonique, de filamentation laser et 'effet d’accumulation thermique sont
au coeurs des procédés d’assemblage de verres par impulsions ultracourtes.
Les différentes modifications engendrées par ces phénoménes d’interaction
ont été répertoriées en fonction de la densité d’énergie déposée dans le ma-
tériau, permettant de viser la gamme de paramétres pouvant étre favorable
au soudage.

Le soudage de verre par impulsions laser ultracoutes peut étre obtenu
en tirant parti de deux phénoménes différents : la filamentation laser et/ou
Ieffet d’accumulation thermique. Bien que les premiéres démonstrations de
la méthode mettaient en ceuvre le procédé de filamentation laser, les travaux
les plus récents tirent parti des capacités de l'effet d’accumulation thermique
qui permettent de maitriser 1’élévation de température et permettent d’at-
teindre de meilleures performances mécaniques. Cependant, les températures
maximales atteintes en utilisant ce procédé sont extrémement élevées et aug-
mentent les risques de fissures. Notre analyse nous ameéne & penser que cela
est dii a une focalisation trop forte du faisceau, avec des systémes a fortes
ouvertures numériques comme des objectifs de microscope.

Nous avons mis en ceuvre une méthode de soudage par laser femtoseconde
faisant intervenir une lentille de longue distance focale comme systéme de
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focalisation et 'effet d’accumulation thermique, en opposition aux objectifs
de microscope communément utilisés, offrant une liberté de positionnement
plus importante. Cela permet de travailler & de trés hautes vitesses d’usinage,
via une téte scanner. La cartographie des domaines de soudage a été expéri-
mentalement déterminée, et ce pour les deux longueurs d’onde investiguées
et pour les deux durées d’impulsions.

Un plan d’expériences a été mis en oeuvre dans le but d’étudier I'in-
fluence des paramétres que sont la durée d‘impulsions, la longueur d’onde,
la fréquence de répétition, la puissance moyenne, I’énergie par impulsion et
la vitesse de balayage sur les performances des assemblages. L’utilisation
d’une longueur d’onde de 515 nm conduit & des cordons de soudure plus
fins, mais présentant une légére coloration et une résistance mécanique bien
plus faible. La longueur d’onde de 1030 nm est donc & privilégier. Les per-
formances obtenues pour une durée d’impulsion de 300 fs et de 1 ps sont
proches, indiquant que la durée d’impulsion joue peu, dans cette gamme de
durée d’impulsion, du moment que le phénoméne d’absorption non-linéaire
a lieu. Indépendamment de la longueur d’onde, les paramétres présentant
le plus d’influence sont la fréquence de répétition, la puissance moyenne,
I’énergie par impulsion et la vitesse de balayage. De maniére générale, plus
la quantité d’énergie déposée est importante, plus la résistance mécanique
est importante, alors qu’une faible quantité d’énergie déposée conduit & une
meilleure transparences et des contraintes résiduelles plus faibles. L’optimi-
sation des performances, pour une application particuliére, demande donc un
compromis et peut étre réalisée en identifiant les propriétés qui présentent
les intéréts les plus élevés.

L’utilisation de cette méthode d’assemblage nous a permis de souder &
des vitesses allant jusqu’a 1000 mm/s, sans création de microfissures, sans
baisse importante de la transmission, avec des cordons étanches ayant une
bonne résistance mécanique et une bonne tenue aux chocs thermiques. Les
résistances mécaniques obtenues, jusqu’a 30 MPa sont comparables & ce qui
se fait de mieux dans la littérature.

Des travaux d’optimisation complémentaires sur la paramétrisation, les
motifs des cordons ou un post-traitement ont encore permis d’améliorer les
conditions de mise en ceuvre et les résultats des assemblages. L’adaptation
des paramétres a permis de développer une démarche expérimentale per-
mettant de souder des lames de verres espacées jusqu’a 4 pm. L’intérét d’un
recuit thermique dans le but de diminuer les contraintes résiduelles et d’amé-
liorer la transparence des assemblages a également été confirmé, de méme que
I'influence de la géométrie des cordons sur I'augmentation de la résistance
mécanique. La méthode a aussi été appliquée avec succés a 1'assemblage de
verre sur du silicium.

Le modéle numérique développé pour étudier 1’élévation de température
dans le verre lors du procédé de soudage a permis de mettre en lumiére la
différence en termes de températures atteintes entre un procédé de soudure
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utilisant un objectif de microscope et notre méthode utilisant une lentille &
longue distance focale. L’utilisation d’un systéme de focalisation & ouverture
numérique plus faible conduit & un volume focal plus large et plus profond,
réduisant le gradient thermique lors du soudage tout en garantissant une
robustesse de positionnement du point de focalisation & l'interface.

Les performances atteintes par les assemblages soudés par impulsions
laser ultracourtes répondent aux objectifs qui avaient été définis car la qualité
des assemblages en termes de résistances mécanique et thermique qui est
équivalente, voire meilleure, & celle des autres méthodes d’assemblage, tout
en conservant la transparence du verre, et cela & des vitesses élevées en accord
avec les exigences des chaines de fabrication industrielles.

Dans ’avenir, de nouvelles pistes pourraient étre approfondies afin d’amé-
liorer les performances. L’influence de la géométrie sur les performances ayant
été démontrée, une étude systématique des motifs réalisés pourrait permettre
de pousser les performances des assemblages, principalement en termes de
résistance mécanique, de méme que 'optimisation de la distance entre les cor-
dons pour chaque géométrie. Les avantages de 'utilisation d’une lentille de
focalisation & faible ouverture numérique ayant été identifiés, il pourrait étre
intéressant de mettre en ceuvre ce procédé de soudage pour différentes len-
tilles de focalisation de faible ouverture numérique. L’amélioration du modéle
numeérique, en intégrant la modification des propriétés du verre en fonction
de la température et le changement d’état, ainsi qu'une confrontation & des
mesures de profil thermique et de contraintes permettraient d’affiner la com-
préhension du phénomeéne. Le ciblage d’applications particuliéres avec leurs
contraintes propres est désormais pertinent. La question de la parallélisation
du procédé peut aussi se poser.






Annexe A

Caractérisations des
assemblages lors du plan
d’expériences

A.1 Caractérisation mécanique des assemblages

Les tableaux A.1 et A.2 recensent la valeur moyenne de la force d’ar-
rachement et des contraintes d’arrachement pour chaque combinaison de
paramétres des plans d’expériences n°l et n°2 respectivement, de méme que
I’écart-type des valeurs mesurées sur 4 échantillons.

La contrainte mécanique 3 est déterminée comme le rapport entre la
force nécessaire a la rupture F' et la surface soudée S, selon la formule :

F

Y= 5 (A1)
N Aire soudée Force (N) Contraintes (MPa)
(mm?) Moy. Ecart-type Moy. Ecart-type
1.1 5.8 30.4 9.8 5.2 1.7
1.2 7.5 124.0 179 16.5 24
1.3 5.8 124.0 54.0 214 9.3
1.4 10 82.6 15.6 8.26 1.6
1.5 3.8 54.3 23.1 14.3 6.1
1.6 5.0 84.0 14.4 16.8 2.9
1.7 5.4 146.7 23.1 27.2 4.3
1.8 5.0 143.3 5.8 28.7 1.2

TABLE A.1: Caractérisation de la résistance mécanique des assemblage dans
le cadre du plan d’expériences 1 : mesure de la force nécessaire a 'arrache-
ment et calcul de la contrainte de rupture.
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N© Aire soudée Force (N) Contraintes (MPa)
(mm?) Moy. FEcart-type Moy. Ecart-type
2.1 5.8 124.0 54.0 214 9.3
2.2 7.8 195.0 49.8 25.0 6.4
2.3 7.5 102.1 36.9 13.6 4.9
24 7.5 140.6 14.0 18.7 1.9
2.5 6.7 80.0 50.0 11.9 7.5
2.6 5.8 180.0 56.7 31.0 9.8
2.7 7.5 183.3 47.6 244 6.3
2.8 6.3 153.3 41.6 24.3 6.6

TABLE A.2: Caractérisation de la résistance mécanique des assemblage dans
le cadre du plan d’expériences 2 : mesure de la force nécessaire & ’arrache-
ment et calcul de la contrainte de rupture.

En général, la contrainte d’arrachement est plus représentative pour com-
parer l'eficacité de deux techniques d’assemblage que la force nécessaire a la
rupture car elle tient compte de la surface assemblée. Il est évident que pour
une méme technique, si la surface assemblée est plus grande, la résistance né-
cessaire & 'arrachement est également plus grande. Ainsi, donner une simple
valeur de force d’arrachement n’a pas grand intérét. Cependant, dans le cas
d’une application particuliére, il est intéressant de connaitre cette force d’ar-
rachement pour pouvoir la comparer aux sollicitations que pourrait subir le
systéme. Sur un systéme donnée, la surface assemblée pouvant dépendre de
la technique mise en ceuvre, la force nécessaire a la rupture du systéme est
alors plus intéressante a connaitre que la contrainte de rupture de la méthode
mise en ceuvre. C’est pourquoi les deux valeurs ont été conservées dans ces
tableaux.

A.2 Reécapitulatif des performances par combinai-
son

Les tableaux A.3 et A.4 recensent les valeurs moyennes mesurées de retard
optique, de taux d’absorption, de contraintes d’arrachement et de chocs de
température supportés pour chaque combinaison de paramétres des plans
d’expériences n°1 et n°2 respectivement.



A.2. RECAPITULATIF DES PERFORMANCES PAR COMBINAISON159

N° An Trrans Arrach. Temp. Etanchéité
1.1 51 nm 94.1 % 7.5 MPa 100 °C Oui
1.2 61 nm 90.2 % 26 M Pa 400 °C Oui
1.3 74 nm 96.5 % 18.5M Pa 300 °C Oui
1.4 41 nm 82.2 % 18 M Pa 100 °C Oui
1.5 105 nm 94.5 % 18 M Pa 100 °C Oui
1.6 72 nm 86.4 % 16.8 M Pa 200 °C Oui
1.7 78 nm 91.3 % 42 M Pa 300 °C Oui
1.8 81 nm 81.3 % 28.8 M Pa 300 °C Oui

TABLE A.3: Récapitulatif des performances mesurées pour chaque combinai-
son de paramétres du plan d’expériences n°l

N° An Trrans Arrach. Temp. Etanchéité
2.1 74 nm 97.3 % 25.9 M Pa 300 °C Oui
2.2 68 nm 74.3 % 24.5 M Pa 400 °C Oui
2.3 63 nm 96.1 % 18.5 M Pa 400 °C Oui
2.4 76 nm 69 % 22.4 MPa 400 °C Oui
2.5 26 nm 97.3 % 11.9 M Pa 100 °C Oui
2.6 85 nm 81.7 % 25 M Pa 300 °C Oui
2.7 31 nm 89.3 % 22.2 M Pa 300 °C Oui
2.8 49 nm 69.8 % 19.7 M Pa 200 °C Oui

TABLE A.4: Récapitulatif des performances mesurées pour chaque combinai-
son de paramétres du plan d’expériences n°2






Annexe B

Modélisation de 1’élévation
thermique

B.1 Calcul de @

La source de chaleur est décrite par ’équation du chapitre 5 :

2 2 2
Q(r,zt) = Qo exp(5 ) exp(572) exp(y o)
Avec 40,2 I'étendue spatiale sur laquelle le faisceau est absorbé, 40,2 la
profondeur sur laquelle le faisceau est absorbé, et o, = to/(21/2in(2)) calculé

a partir de tp la durée d’impulsion mesurée a mi-hauteur.

La valeur de Qg se détermine par la formule :

By = ﬁ@(r,z,t) (B.1)

Avec :
—12
/exp(m)dt =o0yV2m (B.2)
2
/eacp( 2022)dz =o0.V27 (B.3)
2 2 2 ,
/exp(20T2)dr = /ewp(2ar2)dw/e:vp(2%2)dy = 0,27 (B.4)
D’ou :
Ey
Qo = 420,20 04 (B.5)
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B.2 Calcul du nombre d’impulsions

La modélisation de I'élévation thermique dans le matériau est réalisée
pour plusieurs impulsions successives. Le nombre d’impulsions & simuler est
déterminé par le diamétre sur lequel I’énergie est absorbée, la fréquence de
répétition des impulsions et la vitesse de balayage par la formule :

Foy

N = (B.6)

Le tableau B.1 recense le nombre d’impulsions & simuler en fonction du
diameétre d’absorption supposé :

0 2 pm 4 pm Spm | 10 pm | 15 pm | 20 pm | 30 pm
N 20 40 80 100 150 200 300

TABLE B.1: Nombre d’impulsions incidentes en un spot en fonction du dia-
métre du faisceau pour une fréquence de répétition de 500 kHz et une vitesse
de balayage de 50 mm/s



Annexe C

Approfondissement concernant
la formation des cordons

Afin de mieux comprendre les phénoménes de formation de la soudure,
des analyses complémentaires ont été réalisées. Cependant, leur interpréta-
tion demanderait davantage d’approfondissement, c¢’est pourquoi elles sont
présentées en annexe.

C.1 Analyses physico-chimiques

Dans le but d’analyser dans les cordons le mélange de matiére issue des
deux échantillons & assembler, deux verres de compositions trés différentes
ont été utilisés : une lame de verre borosilicate (MEMPAX, Schott) et une
de verre fortement chargé en plomb, dit verre nucléaire (Varay Laborix).

Apres assemblage, les échantillons ont été inclus dans une résine epoxyde
polymérisable & 80 °C. Les plaques de verres soudées ont été placées de fagon
a ce que les cordons soient perpendiculaires & la face plane de l'inclusion.
L’inclusion est ensuite polie suivant les préconisations de polissage de Buehler
pour les verres.

Une premiére observation a été réalisée au microscope métallographique,
puis au microscope numérique. Les échantillons ont ensuite été carbonés et
observés en microscopie électronique a balayage. Pour les zones ol aucun gap
n’est observé entre les deux lames de verres, une cartographie X, présentée
dans la figure C.1, a été réalisée pour tenter d’observer, voire de mesurer le
transfert de matiére entre les piéces de verre.

Il apparait que pour une échelle de 200 pm, il n’y a pas de migration de
plomb visible d’un matériau a ’autre. La largeur des cordons étant de I'ordre
de la dizaine de micrométres, une analyse complémentaire a une échelle plus
petite a alors été réalisée et est présentée dans la figure C.2.

Il est ainsi possible d’observer le mélange de matiére au sein des cordons
de soudure. De méme que pour la spectroscopie Raman, cela confirme 'hy-
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pothése présentée en littérature supposant que la jonction est obtenue par
un mélange de matiére dans le bain de fusion, et non par un mouillage des
deux surfaces.

F1Gure C.1: Observation d’un assemblage de verre borosilicate sur verre au
plomb par EDX

a)

MEMPAX

[<iig g \e*ﬂ»;,_ji»'vQVerre au pﬁhb_

300 fs, 500 kHz, 3 pJ, 50 mm/s 300 fs, 500 kHz, 4,8 W, 50 mm/s

Ficure C.2: Observation microscopique des cordons de soudure d’un assem-
blage de verre borosilicate sur verre au plomb par EDX

C.2 Observation des échantillons par microscopie
en génération de troisiéme harmonique
Les cordons de soudure ont été analysés par microscopie en génération

de troisiéme harmonique (THG) [125] avec laidre de Grégory Taupier. Pour
cela, I’échantillon est illuminé par un faisceau laser émettant & une longueur
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d’onde de 900 nm, issu d’un laser Tsunami (Spectra-Physics), et le faisceau
de troisiéme harmonique généré par le matériau est enregistré par la caméra
du microscope, d’aprés le systéme présenté dans la figure C.3.

a)
";' 2000 *‘
et
" |
£ |
= 1000 i
c
Q
: JL |

|
055 300 350
Longueur d’onde (nm)
b)

& 0 -V ERA L

|_osemvsman

FIGURE C.3: Systéme expérimental utilisé pour I'analyse des cordons de
soudure par microscopie de génération de troisiéme harmonique : a) spectre
du faisceau de troisiéme harmonique généré par le matériau, b) mise en place
de I’échantillon, ¢) photographie du microscope avec illustration du chemin
optique

La figure C.4 montre les cordons de soudure observés par microscopie
THG. Le zoom sur un cordon permet de remarquer que le signal THG n’est
émis que pour une largeur des cordons de 'ordre de 2 & 4 pm, bien inférieure
a la largeur des cordons mesurée par microscopie classique. Cela peut s’ex-
pliquer par le fait que la génération de troisiéme harmonique est sensible aux
surfaces et non aux volumes. La mesure d’une largeur de 2 pm pourrait alors
signifier que la microscopie par THG ne détecte que la surface supérieure des
cordons de soudure.

La tranche des cordons de soudure a également été observée par THG,
dont le résultat est visible dans la figure C.5. Le signal de troisiéme harmo-
nique n’est généré que pour une profondeur d’environ 20 pm, ce qui est bien
inférieur & la valeur de la profondeur mesurée par microscopie classique, de
Iordre de 100 & 200 pm. Cela pourrait signifier que parmi les 100 & 200 pm
de profondeur observés par microscopie optique, seuls les 20 pm identifiables
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F1GURE C.4: Microscopie THG de cordons de soudure

par microscopie THG ont subi suffisamment de modifications structurelles
pour permettre leur détection.
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FiGure C.5: Microscopie THG de la tranche de cordons de soudure

50 um

!
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Résumé

Cette thése porte sur 'assemblage de verres par impulsions laser femtosecondes. Une source laser
femtoseconde a haute fréquence de répétition a été utilisée pour souder des lames de borosilicate
de haute qualité de surface. La technique d’assemblage mise en ceuvre différe de la littérature par le
systeme de focalisation utilisé. L’influence des parameétres laser sur les performances des
assemblages a été étudiée grace a la mise en ceuvre d’'un plan d’expériences. Les assemblages
obtenus peuvent atteindre une haute résistance mécanique supérieure a 25 MPa, supporter des
chocs thermiques supérieurs a 300 °C tout en conservant un taux de transmission supérieur a 90 %.
L’adaptation des paramétres laser en fonction de la distance entre les lames de verre permet de
souder des verres hors contact optique. Cette méthode a également été implémentée avec succeés a
assemblage de verre sur du silicium. Une modélisation thermomécanique permet de confirmer la
différence fondamentale entre cette méthode et celles présentées dans la littérature en termes de
gradients de températures et de températures maximales atteintes.

Mots clé : Impulsions laser femtosecondes, verre, haute fréquences de répétition, soudage de verre,
interaction laser-matiére, matériau transparent, plan d’expériences

Abstract

This PhD thesis is about glass bonding by femtosecond laser pulses. A femtosecond laser source
generating high repetition rate laser pulses has been used to weld borosilicate glass plates with high
surface quality. The method presented in this work differs from the literature by the focusing system
implemented. The influence of the laser parameters on the bonded samples performances has been
studied implementing a design of experiments. The bonded samples provide high mechanical
resistance, higher than 25 MPa, can held high thermal shock above 300 °C and present high
transparency above 90 %. Glass bonding with a distance between the glass plates has been
performed by adapting the laser parameters. Bonding of glass on silicon has also been performed
successfully. Thermomechanical modeling confirms the difference with the method in the state of the
art, in terms of temperature elevation and maximal temperatures reached in the material.

Keywords: Femtosecond laser pulses, glass, high repetition rates, glass welding, laser/matter
interaction, transparent material, design of experiments




