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AVANT-PROPOS

Ces travaux de recherche ont été soutenus financiérement par la Convention Industrielle de
Formation a la Recherche (Cifre) N°2017/0506 signée entre le centre technologique ALPhANOV et
I’Agence Nationale de la Recherche et de la Technologie (ANRT). Ce travail de these a été réalisé au
sein du laboratoire CELIA et du centre technologique ALPhANOV.

Le laboratoire CELIA (Centre Laser Intenses et Applications) est une unité mixte de recherche
située a Talence, dont les tutelles sont I’Université de Bordeaux, le CEA et le CNRS. L’activité
scientifique porte sur les thématiques suivantes : (i) Lasers femtosecondes de haute cadence et haute
intensité, études en optique des lasers intenses ; (ii) Champs ultra-intenses, collisions ioniques et
sources de rayonnement X par plasmas ; (iii) Harmoniques XUV et applications a I’étude des
processus ultrabrefs, impulsions attosecondes ; (iv) Interaction laser plasma, physique des plasmas
chauds et denses, fusion par confinement inertiel, astrophysique en laboratoire ; (v) Interaction laser-
matériaux, écriture directe par laser femtoseconde, procédés lasers multi-matériaux en régime
ns/ps/fs, spectroscopies laser et plasma. Le CELIA a été a l'origine de la technologie Yb valorisée par
la société Amplitude Systemes au travers d’une licence de savoir-faire. Il a également été a l'origine
du centre ALPHANOV au travers la plateforme d’applications des lasers en Aquitaine (PALA) dont
lactivité a été transférée vers ALPHANOV fin 2006 [1].

ALPHANOV est le centre technologique laser et optique mis en place dans le cadre du péle de
compétitivité ALPHA-Route des Lasers et des Hyperfréquences situé a I'Institut d’Optique
d’Aquitaine (IOA) sur le campus de Talence. Les missions d’ALPhANOV sont : d’aider au
développement d’entreprise en apportant des solutions technologiques innovantes et de favoriser le
transfert technologique du laboratoire vers l'industrie en portant a maturité des technologies.
ALPhANOV est divisé en quatre départements et regroupe les domaines d’expertise suivants : les
procédés laser (département dans lequel j’ai réalisé une partie de cette these), les sources et
composants laser, les systémes photoniques et la formation [2].

Ce travail de these s’inscrit dans un projet collaboratif nommé AS-TGV (Advanced and Smart
laser technology for Through Glass Via) entre le laboratoire CELIA, le centre technologique
ALPhANOV et la société Amplitude Systémes afin de répondre a la problématique industrielle de la
multiperforation du verre. Le projet AS-TGV est un projet DGA Rapid commencé en 2017 pour une
durée de 4 ans et de financement N°172906052 et N°172906053.
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INTRODUCTION GENERALE

Nous devons la compacité de la micro-électronique grace a la miniaturisation des composants
électroniques et au développement d’architecture dite 2D, 2.5D ou 3D (Figure 1). L’architecture 3D
nécessite une forte densité d’interconnexion entre 'unité mémoire/logique et le circuit, ce qui est
obtenu en intercalant un composant appelé interposer (en bleu/noir sur I'architecture 3D de la Figure
1). Ce composant ultramince est aujourd’hui en silicium, il est multiperforé par gravure ionique
réactive profonde puis isolé et métallisé au niveau des trous. Cependant, pour des raisons techniques
et de cofit, les industries envisagent fortement d’utiliser des interposers en verre pour une partie du
marché. L’interposeur en verre permettrait de (i) réduire les cofits de fabrication, car la matiére est
moins onéreuse. (ii) D’obtenir une meilleure planéité comparé au Silicium. (iii) Le verre est
naturellement isolant comparé au silicium, il ne nécessite donc pas de traitement pour le rendre isolant
lorsque les wafers sont fins. (iv) Du fait de la propriété naturellement isolante du verre, les courants
de fuites sont réduits.

Architecture 2,0 D Architecture3,0D

CPU CPU

Unité mémoire

Unité logique

Interposer | | |

Unité logique Unité mémoire

i

Circuit imprimé Circuit imprimé

Figure 1. Architecture 2,0 D et 3,0 D utilisé en microélectronique. L’architecture 3.0D est
beaucoup plus compacte que 'architecture 2,0 D. Cependant, elle nécessite des interposeurs
qui permettent a la fois de connecter et d’isoler les différentes unités mémoire et logique.

Les wafers de silicium sont aujourd’hui percés par gravure ionique réactive profonde, cependant
ce procédé de pergage n’est pas adapté sur les isolants comme le verre, car celui-ci posseéde des
propriétés physiques différentes au silicium et il réagit différemment. Néanmoins, il existe de
nombreuses autres techniques de multiperforation : mécanique, chimique, par gravure chimique
assistée par laser, par laser assisté par eau, et d’autres [3]. La technique de multiperforation par
gravure chimique assistée par laser offre des perspectives intéressantes en terme de vitesse de pergage,
mais cette technique est tres polluante par l'utilisation de solutions chimiques. Une alternative
consiste a percer directement le verre par une rafale d’impulsions laser dont les caractéristiques
doivent étre choisies judicieusement.

Les récents progrés de la technologie des lasers ultra-courts (fs-ps) pourraient étre une alternative
et ouvrent la voie a de nouvelles techniques non invasives de traitement des matériaux par laser. La
brieveté de leur impulsion permet d’atteindre des puissances crétes élevées qui rendent un matériau
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initialement transparent localement opaque et absorbant. En outre, la brieveté de 'impulsion devant
les temps caractéristiques de relaxation de la matiére permet un dépdt d’énergie localisé. Ces lasers
ultra-courts sont utilisés dans de nombreux domaines industriels, notamment 1'aéronautique, les
appareils médicaux, l'industrie du luxe et l'horlogerie ainsi que la fabrication d'optiques. Cette
technologie laser permet également de traiter des matériaux diélectriques transparents avec une
qualité et une précision exceptionnelles. Plusieurs applications sont rapportées dans la littérature
comme, par exemple, le changement d'indice de réfraction [4], le stockage de données 3D [5-8], la
création de guides d'ondes et de réseaux de diffraction [9-12], la fabrication de masques de
phase [13,14], le pergage, ablation du verre du bas vers le haut dit par « bottom-up » en anglais [15]
et la découpe de verre sans ablation [16]. L’usinage par impulsion femtoseconde permet ainsi d’obtenir
dans le cas d’une ablation, et a la différence des impulsions de type nanoseconde, une bien meilleure
qualité d’usinage : dépourvue de bavure, de bourrelet et présentant moins de zones affectées
thermiquement. En contrepartie et malgré une excellente efficience, la quantité de matiere ablatée
par impulsion reste faible et le temps de traitement est souvent trop long pour répondre aux exigences
industrielles. En effet, la problématique Through Glass Via (TGV) est typiquement de percer 5000
a 10000 trous par seconde dans un verre d’épaisseur 30 a 100 microns, avec un diametre des trous
de 10 a 30 microns et un espacement entre trous de 30 a 100 microns. Des dimensions plus petites
seront probablement requises dans le futur. Si plusieurs technologies alternatives sont possibles pour
des diameétres de trous de 100 microns, elles sont beaucoup moins nombreuses pour des diametres

inférieurs a 30 microns.

Face aux enjeux industriels précédemment évoqués, une solution technologique consiste a utiliser
des lasers femtoseconde avec une mise en forme temporelle et/ou spatiale de 'impulsion laser dans le
but d’optimiser le dépdt d’énergie et d’augmenter les débits matiére. La nature des modifications
(changement d’indice, ablation,...) du matériau résulte de 1'absorption de l'énergie laser qui est régie
par la dynamique des électrons induite par le laser. Aux premiers stades de l'interaction laser-matiére,
cette derniere comprend les principaux processus suivants : (i) excitation des électrons par absorption
non linéaire [17] et ionisation par impact [18] ; (ii) la thermalisation des électrons libres par collision
électron-€électron et le transfert de ’énergie laser absorbée par les électrons vers la matrice par collision
électron-phonon ; (iii) mouvement hydrodynamique et modifications structurelles (10 ps a 10 ns),
puis diffusion thermique (100 ps a 10 ps) [19,20]. Ces processus dépendent de 1'énergie de 1'impulsion
laser, de la taille de la zone d’interaction, de la durée d’impulsion, de la longueur d'onde, de la
polarisation et du matériau. Par conséquent, 1'absorption de 1'énergie laser, dont dépend 1'efficacité
de l'ablation laser, peut étre modifiée en explorant l'influence des parameétres du laser et/ou en
effectuant une mise en forme spatiale ou temporelle du faisceau. En effet, des travaux mentionnent
Veffet de la durée d’impulsion sur la taille du dépot d’énergie [21,22], ou le profil d’intensité spatial
du faisceau par exemple [23,24]. L'irradiation laser a double impulsion de matériaux diélectriques a
également été étudiée. De telles expériences ont été rapportées dans la silice fondue [25-30], le
saphir [25,30] et le verre borosilicate [29]. La plupart des articles mentionnent un effet sur les volumes
ablatés [25-29] et le seuil de rupture optique (lorsque la densité électronique est atteinte) [29] lié a
la deuxiéme impulsion pour un court délai entre deux impulsions (de 0 & 600 fs). Selon Hernandez-
Ruela et al [26] et Gedvilas et al [31], la distribution de 1'énergie entre les deux impulsions a une
influence significative sur le volume d'ablation. Reyne et al. ont montré que l'effet de l'irradiation
laser a double impulsion sur un cristal biréfringent est dépendant de la polarisation et de la longueur
d'onde [32]. L'influence de la polarisation sur le seuil de modification des matériaux diélectriques a
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également été rapportée dans le cas d'une irradiation laser a une seule impulsion a une longueur
d'onde de 800 nm avec une durée d'impulsion inférieure & 100 fs [33-36].

Ainsi, plusieurs travaux ont montré une optimisation possible du dépo6t d’énergie dans les verres
et pour des impulsions femtosecondes en fonction des besoins des diverses applications. Cependant,
un grand nombre de ces travaux ont été réalisés pour des lasers titane saphir, c’est-a-dire & 800 nm
et pour des durées d’impulsion trés souvent inférieures & 100 fs. Ces caractéristiques d’impulsion laser
ne répondent pas aux besoins du marché industriel, car ces types de laser sont tres onéreux et
nécessitent un cotit de maintenance élevé. De plus, comme nous le verrons dans le Chapitre 1, les
résultats obtenus dans la littérature ne permettent pas en fonction des applications visées de trancher
définitivement sur une optimisation des volumes ablatés lors de l'utilisation de deux sous-impulsions
pour le percage laser.

L’enjeu de ces travaux de these a été d’explorer différentes voies pour le pergage par percussion
dans le but de réduire le temps de pergage laser tout en conservant la qualité d’usinage procuré par
une impulsion femtoseconde de caractéristique commerciale et se basant sur les standards des
caractéristiques impulsionnelles délivrées par les laser de la société Amplitude Systémes, c¢’est-a-dire
a 1030 nm et 500fs. Le temps de pergage laser peut étre réduit par deux moyens : (i) une
maximisation du volume ablaté pour une densité d’énergie fixée en utilisant une mise en forme
temporelle de 'impulsion laser. Ainsi, moins d’impulsions sont nécessaires pour ablater une méme
épaisseur de matériau, ce qui réduit de ce fait le temps de percage. (ii) En parallélisant les procédés
de percage par laser, ¢’est-a-dire en irradiant simultanément plusieurs zones. Une troisiéme possibilité
pourrait étre une combinaison des deux. Tous ces travaux ont été réalisés dans la silice fondue. Ce
matériau a été choisi, car il a tres largement été étudié dans la communauté scientifique, et les
mécanismes d’interaction avec le rayonnement femtoseconde est relativement bien décrit dans la
littérature. Ce matériau est aussi pertinent vis-a-vis de la problématique industrielle. Ainsi, il sera
plus facile de comparer et d’interpréter les résultats obtenus. Aussi, les propriétés physico-chimiques
de la silice fondue sont bien connues, ce qui permet de développer des modeles visant a aider a
l'interprétation des résultats expérimentaux obtenus.

Deux axes ont été explorés dans le but d’augmenter la vitesse de percage. Le premier axe de ces
travaux de these consiste a optimiser le dépot d'énergie dans le temps par une mise en forme
temporelle des impulsions. L’ablation qui résulte de la densité d’énergie absorbée par le matériau est
régie comme évoqué précédemment par la dynamique électronique durant l'irradiation laser. Des
travaux récents indiquent également que le fait de travailler avec des délais trés courts (ps-ns) entre
les impulsions successives modifie sensiblement la propagation laser et le dépdt d’énergie dans le
matériau [37,38]. Ce phénomene s’explique par le fait que les électrons libérés et chauffés par une
impulsion peuvent encore interagir avec 'impulsion suivante, ce qui pourrait améliorer le couplage
laser matiere et conduire a une meilleure efficacité d’ablation. Nous avons mené des travaux
expérimentaux avec deux sous-impulsions en configuration mono longueur d’onde a délai variable
dans un premier temps. Dans ces études, le role joué par la forme temporelle de 'intensité et I'influence
de la polarisation sur 'ablation ont été étudiés. Dans un second temps, nous avons mené des études
avec deux sous-impulsions de longueurs d’onde différentes, a délai variable et pour des durées
d’impulsions différentes car les mécanismes d’excitation électronique sont notamment dépendants de
la longueur d’onde et de la durée d’impulsion. Le délai permet de trouver une configuration optimale
sur la coopération de ces différents mécanismes d’excitation. Dans ces études, le role joué par la durée
d’impulsion et la longueur d’onde ont été étudiés sur les mécanismes impliqués dans la dynamique
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électronique et I’ablation laser. Les résultats ont également été supportés par des modeles développés
pour décrire la dynamique électronique et la densité d’énergie laser absorbée durant l'irradiation dans
chacune des configurations. Le deuxieme axe de recherche étudié pour réduire le temps de percage est
la parallélisation du procédé de percage laser en percant simultanément a différents endroits.
Cependant, le pergage laser induit dans le verre une charge thermique significative dont la relaxation
peut conduire a l'apparition de contraintes mécaniques résiduelles, voire a la rupture du verre par
fissuration, phénomeéne a éviter. L’enjeu de ce second axe de recherche a donc été de vérifier
expérimentalement, au moyen d’'un modulateur de phase et avec le développement d’un code thermo-
élastique, que l'irradiation simultanée n’induit pas par effet de coopération I'apparition de contraintes
pouvant conduire a la fissuration dans le procédé de percage parallélisé.

Ce manuscrit contient quatre chapitres. Le premier chapitre donne une vue d’ensemble des
mécanismes d’interaction entre un rayonnement laser femtoseconde ainsi que les parametres laser
influengant l'interaction laser-matiere. La premiere partie est consacrée a la description d’un matériau
diélectrique, puis aux différents mécanismes d’ionisation, de collisions et de recombinaison intervenant
dans la dynamique électronique. Différents modeles sont présentés pour rendre compte de ces
différents mécanismes (modele de Keldysh, Rethfeld, modeéle des taux). La réponse du matériau a
I’ionisation et aux champs électromagnétiques permet de calculer le dépot d’énergie laser. La deuxiéme
partie est consacrée a la relaxation du matériau suite a l'irradiation laser. Le transfert de chaleur, le
comportement hydrodynamique et le comportement mécanique d’un milieu diélectrique y sont décrits.
Dans la troisiéme partie est rapporté un état de lart de l'influence des parametres laser (durée
d’impulsion, fluence, longueur d’onde) sur les débits d’ablation. Puis, un second état de l'art est
réalisé sur l'influence de la mise en forme temporelle et 1'utilisation de deux sous-impulsions de

longueur d’onde et/ou de durées d’impulsion différentes sur I'ablation laser.

Le deuxieme chapitre est consacré a la présentation des travaux originaux de cette theése sur
I’étude de la silice fondue avec deux sous-impulsions de méme longueur d’onde et a délai variable.
Dans un premier temps, est présenté le montage et protocole mis en place pour réaliser ces expériences.
Ensuite, est présenté un modele développé pour rendre compte de la dynamique électronique durant
Iirradiation a deux sous-impulsions permettant de calculer I’énergie laser absorbée. Les résultats
expérimentaux sont ensuite présentés pour deux observables : la transmission optique et le volume
ablaté. Les résultats sont ensuite discutés sur la base des résultats expérimentaux et du calcul du
dépot d’énergie évalué par le modele développé. Dans le cas de ces expériences, le délai a une influence
majeure sur les volumes ablatés. Le délai nul est 'optimum pour maximiser les volumes ablatés dans
ces expériences. L'influence de la polarisation du champ électrique laser influe sur la photoionisation,
I’énergie déposée et le volume ablaté.

Le troisieme chapitre est consacré a la présentation des travaux sur ’étude de ’ablation de la
silice fondue avec deux sous-impulsions bi-chromatiques a délai variable et de durées d’impulsion
différentes. L’influence de la longueur d’onde et de la durée d’impulsion y sont étudiées. Dans un
premier temps, un nouveau montage et protocole expérimental sont présentés pour la réalisation de
ces expériences. Puis, comme dans le cas mono-chromatique (Chapitre 2), les résultats sont présentés
en terme de transmission et de volume ablaté. Ces résultats sont ensuite discutés sur la base des
résultats expérimentaux et de modélisations obtenues. Dans cette configuration étudiée, un délai de
1 ps permet d’optimiser le volume ablaté avec les deux sous-impulsions.
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Le chapitre 4 est consacré au deuxiéme axe de recherche qui vise a paralléliser dans ’espace le
procédé de multiperforation laser pour réduire les temps de pergage. Dans un premier temps sont
présentés le montage et le protocole mis en place pour réaliser ces expériences. Les résultats obtenus
sont présentés sur la base d’images prises en microscopie standard et & polarisation croisée. Ensuite,
est présenté un modele thermo-élastique développé pour rendre compte du comportement
thermomeécanique du matériau et prédire la formation des contraintes. Le modele vise a évaluer les
tendances générales observées expérimentalement et permet de prédire des effets de coopération entre
les différents sous-faisceaux.

L’ensemble des résultats obtenus est résumé a la fin de ce document dans la conclusion. Des
perspectives faisant suite a ces travaux de theése sont discutées. Différentes annexes ont été réalisées
afin d’appuyer et de préciser différents points évoqués tout au long du document.
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CHAPITRE 1. ETAT DE L’ART
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Dans ce chapitre est présentée la phénoménologie de I'interaction entre une impulsion courte de
type sub-picoseconde et un matériau diélectrique. Tout le long de ce chapitre sont décrits divers
modeles, les hypotheses et les simplifications permettant de rendre compte de linteraction entre
I'impulsion laser et la matiére. Un état de 'art sur I'influence des parametres laser sur ’ablation des
diélectriques est réalisé ainsi que la présentation de différentes techniques sur la mise en forme
temporelle des impulsions laser dans le but d’optimiser ’énergie laser déposée.

Les phénomenes physiques induits par l'interaction sont multiples et se répartissent sur une
échelle temporelle allant de la femtoseconde (1071° seconde) & la milliseconde (1073 seconde). La
Figure 2 illustre I’échelle de temps des phénomeénes physiques intervenant pendant et apres
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l'irradiation d'un matériau diélectrique par une impulsion laser femtoseconde. Une chronologie de ces
différents phénomeénes physiques ainsi que leur ordre d’apparition est établi. Cependant, les différents
phénomenes physiques qui subviennent pendant et apres 'irradiation sont fortement conditionnés par
les propriétés de 'impulsion laser en termes de durée d’impulsion, longueur d’onde, densité d’énergie.
Tous les phénomeénes physiques énumérés ne peuvent donc étre associés a toutes les impulsions laser.

[’absorption des photons commence des les premieres femtosecondes apres le début de I'impulsion
et se poursuit pendant toute lirradiation laser si les conditions le permettent. Les mécanismes
d’absorption impliqués sont la photoionisation (incluant lionisation par absorption simultanée de
plusieurs photons et ionisation par effet tunnel) ainsi que I'ionisation par impact. Vient ensuite un
processus de thermalisation avec une relaxation des porteurs libres par différents processus
collisionnels (électron-phonon, électron-ion, électron-électron) pour des temps répartis sur quelques
dizaines a quelques centaines de femtosecondes. Sur des temps un peu plus importants, de quelques
picosecondes (10712 seconde) a quelques dizaines de picosecondes s’ensuit un transfert significatif de
I’énergie laser absorbée par les électrons vers les phonons au travers de collisions électron-phonon.
Sous l’élévation brutale de la température du réseau, un déplacement potentiel de la matiere
(mouvement hydrodynamique) peut avoir lieu et initier des ondes de choc ou ondes acoustiques.
L’élévation de la température donne lieu a des processus hydrodynamiques sur des échelles de I'ordre
de la centaine de picosecondes avec des changements de phase possible (vaporisation du matériau),
ainsi que des processus thermomécaniques associés a des déformations de la matrice. Les temps
caractéristiques de ces phénomenes vont de la centaine de picosecondes jusqu’a plusieurs
microsecondes (107° seconde). Dans le méme temps, la chaleur diffuse dans le matériau, jusqu’a la
dissipation. Les caractéristiques de l'impulsion laser et les propriétés du matériau conditionnent
directement le dépot d’énergie. Suivant la densité d’énergie laser absorbée par le matériau, des
modifications d’indices, de 'ablation, des zones affectées thermiquement, des fissures ou méme des

ruptures peuvent apparaitre.

Carrier excitation Absorption of photons
Avalanche ionization
Thermalization Carrier—carrier scattering
Carrier—phonon scattering

Thermal and Shock-wave emission

structural events
Thermal diffusion

Resolidification
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T T T
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Figure 2. Echelle de temps des phénomenes physiques intervenant pendant et apres
l'irradiation d'une impulsion laser femtoseconde avec un matériau diélectrique [20]. Les
échelles de temps peuvent se décomposer en trois grands événements : la dynamique
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électronique avec la propagation du faisceau laser, la thermalisation et les effets
thermomécaniques.

Le chapitre est divisé en trois sections. La Section 1 décrit brievement la nature des matériaux
irradiés avec les différents mécanismes impliqués dans la dynamique électronique (ionisation,
chauffage, recombinaison électronique). L’évolution des propriétés optiques du matériau intervenant
durant l'irradiation laser dans les diélectriques y est également décrite. La Section 2 est consacrée aux
processus thermomécaniques mis en jeu apres irradiation laser. Puis, la Section 3 est dédiée a
I'influence des parametres laser et de la mise en forme temporelle de I'impulsion laser sur le seuil
d’ablation et 'ablation des diélectriques.

1. Matériau diélectrique et mécanismes d’interaction sous flux laser sub-
picoseconde

Cette section est dédiée a la description des phénomenes physiques impliqués pendant ’irradiation
laser. En premier, une description du matériau diélectrique est réalisée. Puis, les différents mécanismes
d’interaction donnant lieu a 'absorption des photons et a la génération des porteurs libres sont
abordés. L’ionisation couplée aux mécanismes collisionnels donne lieu a la dynamique électronique au
sein d’un diélectrique. La réponse du matériau au champ électromagnétique laser est également
détaillée ainsi que I'évolution de ses propriétés optiques. Différents modeles sont présentés pour rendre
compte des divers mécanismes précédemment explicités. La modélisation de ces phénomenes permet
de comprendre le role joué par les divers mécanismes physiques impliqués dans le dépot d’énergie

laser menant a ’ablation du matériau.

1.1. Le matériau diélectrique

La matiére qui nous entoure est counstituée d’atomes eux-mémes formés de noyaux (protons,
neutrons) entourés d’un nuage électronique. La Figure 3 représente les niveaux d'énergies
électroniques pour un atome isolé et un ensemble d’atomes. Pour un atome unique et isolé de son
environnement, les niveaux d’énergie sont discrets et quantifiés. Les électrons peuvent occuper des
orbitales atomiques ol 1’énergie électronique est définie par la mécanique quantique, ces niveaux
d’énergie sont donnés par les valeurs propres de I’équation de Schrodinger. Les niveaux d’énergie
atomiques sont occupés progressivement en partant des niveaux les plus profonds vers les niveaux
périphériques occupés par les électrons (Figure 3). Dans un solide, la proximité des atomes influe sur
les niveaux énergies atomiques et l'interaction entre les électrons conduit a la dégénérescence des
niveaux d’énergie. Avec N atomes, les niveaux se démultiplient en un continuum d’états possibles
autour des niveaux d’énergie initiaux (Figure 3) donnant lieu & une structure de bande [39]. La
structure de bande dépend de la nature du solide et de la périodicité [39]. Il est possible de distinguer
les électrons de tres fortes énergies, proches du noyau, appelés électrons de coeur dans la Figure 3 et
les électrons d’énergies plus importantes des niveaux périphériques, appelés les électrons périphériques.
Les électrons périphériques sont les plus labiles et peuvent étre dans deux bandes d’énergies appelées
la bande de conduction et la bande de valence. La position respective de ces deux bandes permet de
classifier les matériaux en trois grandes catégories : les conducteurs, les semi-conducteurs et les
isolants.
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Figure 3. Schéma représentant les niveaux d'énergie pour un atome isolé, trois atomes et un
ensemble d’atomes & gauche. A droite en (a) est une représentation schématique des niveaux
électroniques non dégénérés dans un potentiel atomique. En (b) sont représentés les niveaux
d’énergie pour ces N atomes dans un réseau périodique, tracés en fonction de l'inverse de la
distance interatomique moyenne. Quand les atomes sont loin les uns des autres (intégrales de
recouvrement faibles), les niveaux sont presque dégénérés, mais quand les atomes sont plus
proches (intégrales de recouvrement importantes), les niveaux s’élargissent en bandes [39].

La Figure 4 représente la position de ces deux bandes pour les trois catégories de matériaux. Le
niveau de Fermi représente le niveau d’énergie maximal qu’un électron peut atteindre a la température
nulle (0K). Les conducteurs ont un nombre d’électrons qui ne permet pas de remplir une couche
électronique dans sa totalité et le dernier niveau d’énergie se retrouve partiellement rempli. Les
électrons dans un tel cas sont faiblement liés a 1'atome, ils sont dits libres. Pour un conducteur, le
niveau de Fermi se trouve dans la zone de chevauchement entre la bande de valence et la bande de
conduction (Figure 4). C’est le cas par exemple du cuivre, qui est un trés bon conducteur. L’atome
de cuivre possede 29 électrons, les 28 premiers électrons remplissent les couches K, L, M avec
respectivement 2, 8, 18 électrons dans chacune des couches, le 29 électron est donc seul dans la
couche O, il est libre et dans la bande de conduction. Dans la suite nous verrons que les électrons
libres présents dans la bande de conduction jouent un role essentiel dans les mécanismes d’interaction
laser-matiere. Pour les isolants, la bande de valence est totalement remplie et la bande de conduction
est vide (Figure 4). La bande de valence et la bande de conduction sont alors séparées par une bande
interdite (appelée band gap en anglais). L’énergie de la bande interdite est généralement comprise
entre 3 et 12 eV selon la nature du matériau. Le niveau de Fermi est dans la bande interdite. Pour
apporter des électrons en bande de conduction, il faut apporter de I’énergie sous forme de chaleur ou
les éclairer avec des photons trés énergétiques (ultraviolet ou rayon X). Néanmoins, la génération
d’électrons de conduction par des photons moins énergétiques (du visible ou de linfrarouge) est
possible et sera abordée ci-apres. La silice amorphe de formule SiO., qui est le matériau d’étude dans
le cadre de ces travaux, est constituée d’un atome de Silicium Si et de deux atomes d’Oxygene O.
Ces trois atomes se partagent sur leur couche externe des paires d’électrons pour former des doublets
liants appelés liaison covalente. La silice est un isolant appelé diélectrique. Pour finir, il y a les semi-
conducteurs ou tout comme les isolants, les électrons remplissent en totalité la bande de valence, il
n’y a pas d’électron dans la bande de conduction et ils possedent une bande interdite. La différence
entre semi-conducteur et isolant réside dans la valeur de la bande interdite qui est environ 1eV.
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L’apport d’énergie sous forme thermique ou sous rayonnement visible est suffisant pour qu'un électron
de la bande de valence franchisse la bande interdite et se retrouve dans la bande de conduction. A
noter que 'ajout d’impuretés dans un semi-conducteur ou un isolant permet de faire apparaitre des
niveaux d’énergie la ou il n’y en avait pas, notamment dans la bande interdite. Ces trois grandes
familles de matériaux sont a la base de I’électronique, les conducteurs sont utilisés dans le transport
des courants électriques, les diélectriques pour isoler, et les semi-conducteurs constituent la base de
la plupart de nos capteurs, de ’électronique, des diodes laser, etc.

»

Energie des 4

Semi-
électrons Conducteur Isolant
conducteur
(eV)
Niveau de Fermi Gap Gap

| N}

[ | Bande de conduction

[ | Bande de valence

Figure 4. Schéma représentant la position des bandes de valence et de conduction pour trois
grandes catégories de matériaux. Les conducteurs, les semi-conducteurs et les isolants.

Le Tableau 1 montre la valeur de la bande interdite pour quelques diélectriques tres utilisés dans
les procédés d’usinage comme la découpe laser, ’ablation, la modification intra volume, etc. En effet,
tout comme les semi-conducteurs ou la valeur de la bande interdite peut étre modulée volontairement
en y insérant des impuretés (d’autres atomes), la pureté du réseau pour un diélectrique influe sur la
valeur de la bande interdite. Ainsi, suivant la nature et la concentration d’atomes « étrangers » au
matériau d’intérét, la valeur de la bande interdite peut étre légerement réduite, ou un niveau d’énergie
peut apparaitre et étre accessible dans la bande interdite. C’est la raison pour laquelle, les valeurs
données dans la littérature peuvent légerement différer de quelques eV.

Tableau 1. Valeur de la bande interdite en (eV) pour différents diélectriques utilisés en usinage

lager.
Silice B ilicate [20,40] Verre Fluorure de
orosilicate [29,
fondue [40,41] (810 r+ ; Os -+ mtres) Saphir [42.43] Calcium [44] (CaF>)
1! autres
(Si03) 2 (A1:0s)
Bande interdite 75— 9 4—44 88 — 9.9 12

(eV)

Les matériaux diélectriques tels que les verres sont principalement constitués d’une base
formatrice du réseau, SiO, (silice, quartz) ou Al,Os (saphir, alumine) par exemple, a laquelle s'ajoute
des modificateurs de réseaux (alcalins, alcalino-terreux, éléments de transition ou terres rares). Le
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verre peut étre considéré comme un solide non cristallin, présentant le phénomene de transition
vitreuse [45,46]. En effet, les verres ont la faculté de passer progressivement et de maniére réversible
a un état de plus en plus fluide avec I’élévation de la température, car leur viscosité diminue. Au
cours de cette évolution, une modification rapide des propriétés au voisinage d’'une température,
appelée la transition vitreuse, se produit. Les verres n’ont donc pas de point de fusion fixe,
contrairement aux cristaux. Leurs caractéristiques mécaniques se modifient progressivement et
passent sans discontinuité d’un solide élastique a un liquide visqueux. D’un point de wvue
thermodynamique, le verre est obtenu & partir d’une phase liquide surfondue solidifiée au point de
transition vitreuse, dit Ty. Par convention la température de transition vitreuse Ty est obtenue lorsque
la viscosité vaut 1013 Pa.s ou Poise. Pour une température inférieure a Ty, le matériau est solide avec
le désordre structural d’un liquide : c’est un verre. De plus, la température de ramollissement T,
(softening point en anglais) est la température a laquelle le verre se déforme sous son propre poids.
A cette température, la viscosité du verre est de 1079% Pa.s (Poise) et T, < T, . La température de
transition vitreuse (Tg) concerne la partie amorphe d'un matériau tandis que la température de fusion
(Tf) concerne la partie cristalline. La partie cristalline étant plus stable, en général Ty < Ty. Pour la
silice, la température de transition vitreuse est de T, = 1473 K [47] et la température de fusion est
de T = 1996 K [47].

1.2. Dynamique électronique

La densité des porteurs libres en bande de conduction est une donnée importante et essentielle,
elle permet de suivre ’évolution de la fonction diélectrique du matériau qui définit les propriétés
optiques du matériau au cours du temps. Connaitre ’évolution des propriétés optiques ainsi que
I’évolution de la densité électronique au cours de l'irradiation laser permet de calculer ’énergie laser

absorbée par le matériau dans la section suivante.

Cette sous-section est consacrée a la description théorique de différents modeles développés pour
rendre compte de la variation de densité électronique en bande de conduction durant 'irradiation par
une impulsion laser femtoseconde. Les quatre principaux processus y sont décrits pour décrire la
dynamique des électrons dans les matériaux diélectriques. Premiérement, les électrons de valence sont
promus dans la bande de conduction par (i) la photoionisation, c'est-a-dire par absorption
multiphotonique et/ou par effet tunnel en fonction des parameétres du laser. Les électrons de
conduction ainsi produits absorbent linéairement les photons de 1'impulsion laser ; ce phénomene est
appelé (ii) le chauffage des électrons, ils acquiérent de 'énergie cinétique. Lorsque 1'énergie cinétique
des électrons est de 1'ordre de grandeur de la bande interdite, ils peuvent faire une collision avec des
électrons de valence, ce qui entraine ce que 1'on appelle (iii) l'ionisation par impact. Dans le méme
temps, les électrons libres (iv) se recombinent, un processus par lequel les électrons reviennent a leur
état initial, ou dans un autre état, pouvant donner lieu a des excitons autopiégés. De plus, les collisions
électroniques sont des processus qui doivent étre pris en compte au cours du temps, ils interviennent
lors du processus (ii) le chauffage électronique mais aussi lors de la thermalisation de la température
électronique et ionique.
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1.2.1. La photoionisation

La photoionisation est un processus d’ionisation non linéaire regroupant deux mécanismes : (i)
l'ionisation multiphotonique et (ii) 'ionisation par effet tunnel. La photoionisation est un mécanisme
qui dépend principalement de l'intensité laser, de la longueur d’onde et de la nature du matériau
(valeur de la bande interdite).

i. Ionisation multiphotonique

L’intensité est une grandeur déterminante dans I'absorption multiphotonique, elle renseigne sur
la quantité de photons se propageant par unité de temps et d’espace. Plus 'intensité sera grande plus
le nombre de photons arrivant & un temps et en un point de ’espace donné sera importante. L’énergie
d'un photon est calculée suivant la relation E, = hw, h étant la constante de Planck et w la pulsation
optique du laser. Pour un laser de longueur d’onde 1030 nm, I’énergie d’un photon est de 1,2 eV. Le
processus d’absorption linéaire n’est donc pas possible dans la silice possédant une bande interdite
d’environ 9 eV (voir section 1.1). L’absorption simultanée de plusieurs photons devient significative
pour des intensités de 102 a 10'3 W/cm? [48] induisant un régime d’absorption non linéaire. Ce
phénomene d'absorption non-linéaire apparait préférentiellement au point focal d'un faisceau laser et
il permet a un matériau transparent d'étre localement absorbant. Pour la silice, il faudra cumuler
I’absorption simultanée d’au moins 8 photons a la longueur d’onde 1030 nm pour que 1’électron
traverse la bande interdite (9 eV environ). Le mécanisme d’absorption multiphotonique est illustré en
Figure 5. Plus généralement, la probabilité d’absorption de N photons pour traverser la bande
interdite est proportionnelle a IV, I étant l'intensité laser. Le taux d’absorption multiphotonique est

calculé par la relation donnée dans I'Eq. (1).

Winp(D) = 0,1V (1)

Ot g, est la section efficace généralisée d’absorption pour N photons [49].

ii. L’ionisation par effet tunnel

L’ionisation par effet tunnel est illustrée sur la Figure 5. Lorsque le champ électrique devient
suffisamment intense, celui-ci induit une distorsion des bandes, qui abaisse de maniére transitoire la
barriére de potentiel ionique (la bande de conduction). Ainsi, la valeur de la bande interdite s’en
retrouve affectée et elle diminue, si bien que la probabilité pour qu’un électron de la bande de valence
franchisse la barriere de potentiel par effet tunnel vers la bande de conduction n’est plus négligeable.
L’abaissement de la barriere de potentiel est un phénomene intermittent qui culmine au maximum
d’amplitude du champ électrique. Celui-ci étant périodique, 'abaissement de la barriere de potentiel
est au plus fort deux fois par cycle optique en polarisation linéaire [50-52]. L’ionisation par effet
tunnel est d’autant plus efficace que le champ électrique est élevé, c’est-a-dire que l'intensité est
grande.
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Figure 5. Illustration du processus de photoionisation. La photoionisation comprend & la fois

Iionisation multiphotonique et ionisation par effet tunnel. L’ionisation multiphotonique (a

gauche) correspond a I’absorption simultanée de plusieurs photons permettant & un électron

de la bande de valence de franchir la bande interdite et d’étre promu en bande de conduction.

L’ionisation par effet tunnel (& droite) abaisse I’énergie de la bande de conduction lorsque le

champ électrique est suffisamment intense, ce qui permet a un électron de franchir la bande

interdite.

L. V. Keldysh a étudié ces deux mécanismes d’ionisation (i) l'ionisation multiphotonique et (ii)

Iionisation par effet tunnel et en 1965, il unifie ces deux processus dans une seule et méme

théorie appelée le modeéle de Keldysh. Ce modéle permet de calculer le taux d’ionisation (densité

d’électrons libres produite par unité de temps) sous un flux laser de champ électrique d’amplitude E,

de pulsation optique w et pour une valeur de bande interdite Egz;. Ce taux de photoionisation est

donné par la relation suivante [17] :
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= ; — L - N e . 2 . [ ’, . . oy s ,
I = e I, v et ¥ est le parametre de Keldysh aussi appelé parametre d’adiabaticité donné

par 'Eq. (3). m; est la masse effective de 1'électron, e la charge de 'électron et E 'amplitude du

champ électrique, np, est l'ordre multiphotonique et Egg =27TE%JCZ(F1) est le potentiel effectif
2

d’ionisation. Les symboles < > représentent la partie entiere. Les fonctions K; et K, sont
respectivement les intégrales elliptiques complétes de la premiére et seconde espéce [53], @ est la
fonction de Dawson. Le parameétre d’adiabaticité de Keldysh y [17] permet d’évaluer rapidement le
régime d’interaction dans lequel on se trouve : si y « 1, alors la photoionisation est dominée par
Iionisation par effet tunnel, si y > 1 alors la photoionisation est dominée par lionisation
multiphotonique. Siy = 1 alors les 2 mécanismes contribuent de fagon équivalente.

w\/ mZ EBG (3)

V= ek

Il existe d’autres modeles pour évaluer le taux de photoionisation. N. S. Shcheblanov et al. [54]
propose une correction du modele de Keldysh en y incorporant les regles de sélections, les différences
de calcul sur le taux de photoionisation peuvent atteindre un ordre de grandeur dans le cadre des

simulations réalisées.

La Figure 6 représente I’évolution du taux de photoionisation dans la silice fondue calculé avec
I'Eq. (2) en fonction de lintensité laser pour trois longueurs d’onde 1030, 515 et 343 nm
couramment utilisées en usinage laser pour des laser Nd-YAG (& noter que la longueur d’onde de
800 nm issue des laser titane-saphir est également trés utilisée). Le taux de photoionisation augmente
tres fortement avec 'augmentation de l'intensité laser. Les rebonds observés sont causés par une
augmentation de 'ordre multiphotonique (nombre de photons absorbés simultanément), car la bande
interdite effective augmente avec 'augmentation de I'intensité. La photoionisation est toujours plus
importante pour les courtes longueurs d’onde. En effet, la probabilité d’absorption simultanée
augmente au fur et a mesure que I’énergie des photons augmente, car 'ordre multiphonique décroit.
C’est pourquoi le calcul du parametre de Keldysh montre qu’a intensité égale, le processus d’ionisation
multiphotonique est plus efficace pour les courtes longueurs d’onde. Le taux de photoionisation pour
des intensités inférieures & 1012, 5 x 1012 et 103 W/cm? respectivement pour les longueurs d’onde
de 1030, 515 et 343 nm sont proportionnels a IV donné par I'Eq. (1). Pour des intensités de 1012 &
1013- 10 W/cm? suivant la longueur d’onde, lionisation par effet multiphotonique et tunnel
coexistent. Ces niveaux d’intensité sont en général ceux utilisés pour 'ablation des diélectriques. Pour
une impulsion de 500 fs et d’intensité créte 5x 1012 W/cm? a 1030, 515 et 343 nm, le taux de

3.ps71. Lorsque lintensité

photoionisation sera respectivement d’environ 10'°, 10'® et 10%2° cm™
avoisine 10* W/cm? la dépendance en longueur d’onde sur le taux de photoionisation est quasi

inexistante et il y a une domination de l'ionisation par effet tunnel sur 'ionisation multiphotonique.
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Figure 6. Taux de photoionisation et le parametre d’adiabacité dans la silice fondue en
fonction de lintensité pour les longueurs d’onde de 1030, 515 et 343 nm. Le taux de
photoionisation est calculé avec 'Eq. (2) d’apreés la théorie de Keldysh [17] pour une bande
interdite de 9 eV et une masse effective de ms.

La Figure 7 représente ’évolution du taux de photoionisation en fonction de la valeur de la bande
interdite, pour des intensités de 102 et 1013 W/cm? & la longueur d’onde de 1030 nm. Le taux de
photoionisation décroit non linéairement avec 'augmentation de la bande interdite. Lorsque la bande
interdite augmente d’une énergie égale a celle du photon, l'ordre multiphotonique augmente et
I’absorption d’un photon supplémentaire est requise pour l'ionisation, c¢’est la raison pour laquelle le
taux de photoionisation chute. La chute du taux de photoionisation associée a l'augmentation de
I’ordre multiphotonique lorsque la bande interdite augmente est moins significative en comparant les
courbes 102 et 10> W/cm? , car 'ionisation par effet tunnel est de plus en plus présente a forte
intensité et masque cette effet.
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Figure 7. Taux de photoionisation calculé avec 1'Eq. (2) en fonction de la valeur de la bande
interdite pour une longueur d'onde de 1030 nm d'intensité et 10*2 W/cm? (points bleus) et
103 W/cm? (traits orange) pour une masse effective de mg.

1.2.2. Chauffage, ionisation par impact et avalanche électronique

Les électrons ionisés par photoionisation servent de précurseur a 'ionisation par impact. En effet,
les électrons libres générés par photoionisation peuvent sous le flux laser absorber linéairement des
photons et acquérir de ’énergie cinétique par des mécanismes de collisions électron-phonon-
photon [55], et par Bremsstrahlung inverse par collision électron-ion-photon lorsque le degré
d'ionisation est suffisamment élevé. [56]. Cette étape est appelée le chauffage électronique, il est
illustré en 1 dans la Figure 8. Le Bremsstrahlung inverse est un processus qui intervient dans un
second temps dans le chauffage électronique, car un grand nombre d’ions sont nécessaires pour que
sa contribution soit significative. Lorsque ’énergie cinétique acquise par ’électron devient supérieure
a I'énergie effective de la bande interdite, 1’électron peut collisionner un électron en bande de valence
et le promouvoir en bande de conduction. L’électron qui engendre la collision perd son énergie
cinétique et redescend dans un niveau d’énergie plus faible en bande de conduction. Ce processus est
appelé ionisation par impact [57]; il est illustré en 2 dans la Figure 8. Chaque électron en bande de
conduction peut étre chauffé et potentiellement entrer en collision avec un ou plusieurs électrons de
valence et contribuer a l'ionisation par impact. Ce processus répété augmente considérablement la
population en bande de conduction. Si le chauffage est suffisant, I'ionisation par impact mene a une
augmentation exponentielle du nombre d’électrons en bande de conduction ; ce phénomene est appelé
avalanche électronique (illustré en 3 dans la Figure 8). Le taux d’ionisation par impact peut étre
calculé selon le modele proposé par Scott et al. [49] et Stuart et al. [58,59]. Il est donné par 'Eq. (4).

Wi = ano(0) I(0) @
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Ou n,(t) est la densité d’électrons libres, I(t) est 'intensité laser et a est le coefficient d’ionisation
par impact (propre a chaque matériau). Plusieurs modeles permettent d’évaluer le coefficient
d’ionisation par impact, le plus simple est basé sur le modele de Drude. L’évolution de la densité
électronique en bande de conduction peut ainsi étre décrite comme la somme des différents taux
contribuant a l'ionisation : taux d’ionisation multiphotonique ou du taux de photoionisation (s’il y a
en plus de l'ionisation par effet tunnel) et du taux d’ionisation par impact.

1.Chauffage 2. lonisation 3. Avalanche
par impact

» Temps

ho 9

Bande de N

conduction

1+2

Bande de
valence

Figure 8. Chauffage, ionisation par impact et avalanche électronique.

Rethfeld propose un autre modele en utilisant plusieurs équations de taux connues sous le nom
de modele MRE (Multiple Rate équation en anglais) [18]. Ce modele rend compte du chauffage et de
I'ionisation par impact conduisant a ’avalanche électronique en discrétisant les niveaux d’énergie en
bande de conduction contrairement au modeéle proposé par Stuart et al. [58,59]. Le modele MRE
proposé par Rethfeld est donné par 'Eq. (5).

kmax

fle = pk
k=0
po = Wp; + 2 py — 01pg

p1= 01p9 — 011

Pr-1= O01Px—2 — O1Pk—1

P = —apxt+ 01PK-1

Ou D'énergie des électrons en bande de conduction est répartie suivant une distribution a K.
niveaux. Ou py est la densité des électrons dans la bande de conduction au niveau de 1'énergie
Ex = khw avec k un nombre entier correspondant a divers états d'énergie dans la bande de
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conduction, Eq = 0 étant le niveau d'énergie le plus bas de la bande de conduction. Ey = Kpaxhw
est le niveau énergétique maximal. Wp; est le taux de photoionisation, & correspond & la fréquence de
collision des électrons de conduction avec les électrons de valence. o, est le taux d'absorption d'un
photon pour un électron dans la bande de conduction au champ laser E. Il est a noter que le chauffage
électronique est fortement dépendant de la longueur d’onde. En effet, le taux d’absorption & un photon

0, en bande de conduction varie non linéairement avec la longueur d’onde et suit une loi d’échelle en
A2-23 [48,57,58,60].

Le chauffage électronique et 'ionisation par impact sont des mécanismes qui ont besoin de temps
pour intervenir comparé a la photoionisation. Ces mécanismes existent uniquement en présence d’une
population initiale d’électrons en bande de conduction, c¢’est une condition nécessaire comparée au
processus précédemment décrit intervenant dans la photoionisation. Ils ne peuvent alors intervenir au
tout début de l'interaction de I'impulsion laser. Les caractéristiques de I'impulsion laser, en termes
d’intensité, de durée d’impulsion et de longueur d’onde, influe de fagon importante sur la proportion
d’ionisation entre les trois mécanismes d’ionisation que sont l'ionisation multiphotonique, I'ionisation
par effet tunnel et l'ionisation par impact. En effet, dans les travaux de Stuart et al. [58,59], Kaiser
et al. [61] puis Rethfeld [48] les études réalisées a 1053, 526 et 500 nm dans la silice montrent que
I’avalanche électronique devient le mécanisme d’excitation électronique dominant pour des durées
d’impulsions supérieures a 100 fs a forte intensité (~10* W/cm?). La Figure 9 issue d'une publication
de Rethfeld [48] montre le pourcentage d’ionisation par impact en fonction de la durée d’impulsion
et de l'intensité. Le temps de transition tyzp est défini comme inversement proportionnel a 'intensité

13
I appliquée (tyrp = % ps W /cm?). 11 définit le temps nécessaire a la transition entre le régime de

photoionisation et d’ionisation par impact tygrg = 100 fs (I = 101* W/cm?) pour la silice avec un gap
de 9 eV et une longueur d’onde de 500 nm.
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Figure 9. Pourcentage d’ionisation par impact en fonction de la durée d’impulsion et de
I'intensité. Le pourcentage d’ionisation par impact est calculé avec le modele MRE de
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Péquation (5). Le temps tygg indique la transition entre la domination du régime de
photoionisation et celle dominée par le régime d’avalanche [48]. La valeur de la bande
interdite utilisée est de 9 eV et I’énergie des photons est de 2,48 eV.

Une étude expérimentale pompe sonde menée par Lebugle et al. [62] réalisée dans la silice fondue
a une longueur d’onde de 1025 nm pour une durée d’impulsion de 500 fs et pour des fluences
supérieures a environ 4 fois le seuil d’ablation en fluence montre une apparition tardive du phénomene
d’avalanche électronique. En effet, ils montrent que le maximum de densité électronique est atteint
0,5 ps apres le pic de 'impulsion pompe.

1.2.3. Relaxation électronique

En parallele des mécanismes d'ionisation qui interviennent sur la durée d'impulsion laser, des
mécanismes collisionnels et des recombinaisons apparaissent au cours du temps. En effet, les électrons
en bande de conduction peuvent subir des collisions de différentes natures : électron-photon, électron-
ion, électron-électron ou électron-neutre [63]. La fréquence de collision peut s’écrire comme la somme
de chacune des contributions Ve, = Ve_pp + Voo + Voo + Ve - La fréquence de collision est
dépendante de la température électronique et de la densité de porteurs libres, certains mécanismes
collisionnels vont donc prédominer en fonction de la température électronique et de la densité
électronique. A basse température électronique (inférieure a la température de Fermi i.e quelques eV),
les collisions sont principalement dues aux collisions électron-phonon. Pour des températures
supérieures a la température de Fermi et une forte ionisation, les collisions électron-électron et

électron-ion dominent. Les deux principaux mécanismes collisionnels sont décrits brievement ci-apres.

Collision électron-phonon : sa fréquence est de l'ordre de 10*-10°s™1 [57,64,65] pour des
électrons d’énergies entre 0 et 30 eV, lorsque la matrice est a 1’état solide. Elle intervient notamment
dans le processus du chauffage électronique durant l'irradiation laser en faisant intervenir comme
troisieme corps le photon. Dans le cas du chauffage électronique, le photon est absorbé. Cependant,
un photon peut également étre émis. La collision électron-phonon intervient également lors de la

thermalisation entre les températures électroniques et ioniques.

Collision électron-électron : Il y a deux types de collisions électron-électron. Un électron de la
bande de conduction peut collisionner un électron de valence, ce qui donne lieu a l'ionisation par
impact. Ou les électrons de conduction collisionnent entre eux, ce qui donne lieu a la relaxation du
gaz électronique appelée thermalisation électronique (on passe d'une distribution hors équilibre & une
distribution de fermi dirac).

Au cours du temps une recombinaison des électrons de conduction vers les trous en bande de
valence s’effectue. Ce processus de relaxation dépend directement des propriétés du matériau et peut
étre altéré au cours de l'irradiation laser. La relaxation peut étre radiative ou non radiative avec
I’émission d’un ou plusieurs photons ou phonons dont ’énergie émise correspond a 1’énergie entre les
deux bandes. Durant l'interaction, une altération du réseau cristallin peut se produire. Des niveaux
intermédiaires et des défauts peuvent apparaitre dans la bande interdite du matériau, appelés les
excitons autopiégés (Self Trapped Exciton (STE) en anglais) [66]. Il résulte d’une distorsion du réseau
di a la création de pairs électrons-trou, il apparait uniquement pendant l'irradiation laser ou au cours
de la relaxation électronique.
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L’électron piégé dans ces niveaux intermédiaires peut avoir suivant le matériau un temps de
relaxation beaucoup plus long et jusqu’a deux ordres de grandeur comparé au temps de recombinaison
standard. Pour la silice, le temps d’autopiégeage moyen observé expérimentalement est de
150 fs [67,68], ce qui correspond & la formation d'un exciton autopiégé. Le taux de recombinaison
peut étre exprimé suivant I'Eq. (6).

N, (t) (6)

TsTE

Wiec t)=-

Ou tgrg est le temps d’autopiégeage moyen et N, (t) est la population électronique de conduction. En
prenant la silice comme matériau, 50 % des porteurs libres relaxent en 100 fs (In(2)tgrg) et il ne
reste plus que 10 % des porteurs aprés 750 fs (5tgrg). Le Tableau 2 donne le temps d’autopiégeage
moyen pour divers diélectriques, il varie de plusieurs ordres de grandeur suivant la nature du matériau.

Tableau 2. Temps de recombinaison électronique moyen pour la silice et le saphir.

Matériau Silice [67.68], [69-71].  Saphir [68.71]
Temps d’autopiégeage moyen TsTg 150 fs 100 ps

1.2.4. Evolution de la densité électronique en bande de conduction

La variation de la densité électronique en bande de conduction peut finalement étre calculée par
plusieurs modeles comme précédemment décrits. Chacun de ces modeles admet une zone de validité
et des simplifications dans la description des phénomenes physiques. La forme la plus simplifiée pour
décrire la variation de la densité électronique est décrite suivant une équation de taux dans 'Eq. (7)
ci-dessous. Cette équation comprend le taux d’ionisation multiphotonique, le taux d’ionisation par
impact et la recombinaison électronique. A noter que le taux de photoionisation calculé avec le modele
de Keldysh peut également étre utilisé dans cette expression lorsque les intensités utilisées admettent
une proportion d’ionisation multiphotonique et d’ionisation par effet tunnel équivalent. Dans ces
travaux de these un modele alternatif a été développé sur la base des équations des taux en y
incorporant le modele MRE développé par Rethfeld et en 'améliorant. Ce modele sera décrit dans le
Chapitre 2. Il est a noter que le modele MRE proposé par Rethfeld devient en y incorporant la
recombinaison électronique et en considérant uniquement une population électronique totale I'Eq. (7).
Cependant, comme précédemment énoncé, le modele MRE permet de décrire plus finement ionisation
par impact.

dn, N N,
—_— = WIPM + WLL + WSTE = O-nI + a Nne I—
dt TSTE

(7)
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1.3. Polarisabilité du matériau et fonction diélectrique

Le matériau se polarise sous I'influence du champ électromagnétique de 'impulsion laser. Cette
polarisation n’est pas sans conséquence dans les processus d’interaction. Elle est a l'origine de
I’évolution des propriétés physiques du matériau comme ses propriétés optiques. La propagation du
champ électromagnétique dans celui-ci s’en retrouve directement affectée. La polarisation du matériau
est essentiellement due a la polarisation électronique. Elle est a I'origine des phénomenes de dérive
temporelle, du doublage de fréquence ou encore de la biréfringence induite par effet Kerr. La
polarisation électronique provient d’une contribution des polarisations des électrons de valence et de
conduction. Le modele de Drude couplé a I'évolution de la densité électronique déterminée par les
différents mécanismes d’ionisation et de relaxation précédemment d’écrit permet de définir la
polarisation électronique des électrons de conduction. De ces deux contributions est déduite la fonction
diélectrique qui permet d’évaluer les propriétés optiques du matériau : I'indice réel (de réfraction) et

I'indice optique imaginaire qui caractérise I’absorption de 'onde dans le milieu.

1.3.1. Polarisabilité du matériau.

Un matériau bien qu’électriquement neutre est constitué d’'un ensemble de charges élémentaires,
des protons chargés positivement et d’électrons chargés négativement par définition. Il est possible de
définir trois types de polarisations. A Téchelle de la molécule, le barycentre des charges positives et
des charges négatives peut parfois ne pas coincider. Ces deux poles de charges opposées forment un
moment dipolaire permanent. C’est le cas de la molécule d’eau qui est une molécule polaire. Dans les
composés d’ions négatifs et positifs, les dipoles seront induits par le déficit ou 'exces d’électrons dans
la molécule, ou 'atome, produisant également un moment dipolaire. Le dernier type de polarisation
est celui qui nous intéresse, c’est la polarisation du nuage électronique. En 'absence de champ
électromagnétique, le moment dipolaire est nul, mais sous I'influence du champ électromagnétique les
électrons se déplacent et créent un moment dipolaire dit induit. Ce phénomene est illustré par la
Figure 10.

Noyau atomique Nuage électronique

3y

L
Sans champ laser Avec champ laser E

Figure 10. Moment dipolaire induit par un champ électromagnétique laser.
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Les trois types de polarisations dépendent de la fréquence d’oscillation du champ
électromagnétique. Typiquement les ondes métriques et millimétriques correspondent a des fréquences
d’oscillation respectives en-dessous de 1010 Hz et 103 Hz, elles ont un effet sur les molécules et les
ions qui peuvent osciller dans le champ. A plus forte fréquence, linfluence du champ
électromagnétique est négligeable sur les molécules et les ions. En effet, au fur et a mesure que celui-
ci augmente, du fait de leur masse et leur inertie, les atomes ou ions ne peuvent plus suivre 1’oscillation
du champ, et il n’y a plus d’oscillation. Les électrons de masse beaucoup plus faible que la masse
atomique peuvent toujours osciller et suivre l'oscillation du champ électromagnétique pour des
fréquences de 10'* - 10'® Hz dans la gamme des rayons infrarouges et du visible. Suivant que
Pélectron se trouve dans la bande de valence (il est lié) ou dans la bande de conduction (il est libre),
la réaction au champ électromagnétique est différente. Le champ électromagnétique induit est propre
au rayonnement laser utilisé. Dans les procédés laser, les longueurs d’onde proches du visible sont tres
souvent utilisées, correspondant & des fréquences autour de 10 - 10'® Hz. Ainsi, en premiére
approximation, uniquement la polarisation électronique peut étre considérée. Les diélectriques étant
des éléments non ferromagnétiques et 'amplitude du champ magnétique associée au champ électrique
laser étant proportionnelle a %, cette composante est aussi négligeable. Pour des intensités modérées,
la polarisation décrit le domaine de 'optique linéaire. Lorsque l'intensité devient trop importante,
I’amplitude d’oscillations du nuage électronique est si forte que la réponse n’est plus linéaire. La
polarisation P du matériau peut étre développée comme une série de Taylor-Young [72]. Elle est
composée d’une partie linéaire et non linéaire notée P, et Py, dans I'Eq. (8).

PF 4P

(8)
P:so< YWE 4+ y@E2 +X(3)E3+"')
Partie linéaire Partie non linéaire

OU g, est la permittivité diélectrique du vide, y™ est le tenseur de susceptibilité diélectrique d’ordre
i et de rang (i+1).

Partie linéaire et indice du matériau
La susceptibilité électrique linéaire ™ est un tenseur de rang 2. Elle est la principale contribution
a la polarisation et définit au premier ordre 'indice de réfraction du milieu :

n(w,) = Jl + .‘Re()((l)(wo)) 9)

Ot w,est la pulsation centrale du laser. A faible intensité et dans un milieu transparent (diélectrique)
le champ électrique fait osciller le nuage électronique a la pulsation du laser et les électrons donnent
naissance a une onde électromagnétique de méme fréquence, mais avec un délai appelé déphasage par
rapport a ’onde incidente. Ce déphasage est représenté par l'indice de réfraction et il varie avec la
pulsation. Chacune des pulsations qui composent I'impulsion laser ont une vitesse de phase v,,. Les
impulsions ultra courtes possedent une largeur spectrale d’autant plus large que la durée d’impulsion
est courte. Ainsi, pour des impulsions de quelques femtosecondes jusqu’a la centaine de femtosecondes,
il convient de faire un développement de Taylor-Young autour de la pulsation centrale wg pour le
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coefficient de dispersion noté f(w) = 27”11((1)) dans ’'Eq. (10) avec un ordre de développement qui est

d’autant plus grand que le spectre est large.
1 2, 1 3
B((U)=Bo+ﬁ1(w_wo)+zﬁ2(w_wo) +gﬁ3(w—wo) T+ (10)

B est inversement proportionnelle a la vitesse de groupe appelée aussi la dispersion de la vitesse de
groupe ( Group Velocity dispersion (GVD) en anglais) donnés par 'Eq. (11). Physiquement ce terme
représente la propagation de l’énergie ou du paquet d’ondes de l'impulsion laser. Le terme [,
caractérise la dispersion chromatique (Group Delay Dispersion GDD en anglais), qui représente la
dispersion de la vitesse de groupe, elle est donnée par 'Eq. (12) [73,74].

Ngroupe
1 1/ 4 dn (11)
b= Vg T c \n wdw

1/ dn d’n
BZ:E Zﬂ+wdw2 (12)

Ou v, est la vitesse de groupe, ¢ la vitesse de la lumiére dans le vide, w la pulsation et n l'indice
optique réel. Lors d’une propagation, la différence d’indice de réfraction pour chacune des pulsations
composant 'impulsion laser conduit donc & des phénomeénes de dérive temporelle (chirp en anglais).
L’impulsion se retrouve alors étirée temporellement avec une dérive de sa fréquence instantanée et un
front d’onde éventuellement tilté lorsque celle-ci traverse un milieu transparent. La dispersion est dite
normale lorsque les fréquences les plus basses voient un indice de réfraction inférieur aux hautes
fréquences, c’est-a-dire qu’elles se déplacent plus vite comme illustré en Figure 11. La dispersion est
dite anormale lorsque l'inverse se produit.

A

Normale 3 Anormale

!

Dispersion
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0
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Dispersion
néga

Ao
Figure 11. Illustration de la dispersion chromatique lorsqu'une impulsion courte traverse un

milieu transparent (cube polariseur, lame demi-onde, lentille,...).
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Polarisation non linéaire : influence de y®

La susceptibilité électrique d’ordre 2 : y@ est responsable du phénoméne de conversion de
fréquence existant au sein de certains cristaux ne présentant pas de centre de symétrie. En effet, le
mouvement des électrons pouvant se décomposer comme la somme des multiples de fréquences paires
et impaires du rayonnement incident. Dans ces cristaux non centrosymétriques, les électrons donnent
naissance a des fréquences multiples mais seules subsistent les ordres pairs. C’est la raison pour
laquelle pour un champ suffisamment intense, il est possible de faire de la conversion de fréquence,
comme le doublage de fréquence. Ce phénomene fait intervenir trois ondes, c’est pourquoi il s’appelle
mélange a trois ondes. D’autres conditions doivent exister comme la cohérence temporelle et ['accord
de phase sur chaque fréquence (I'indice de réfraction doit étre le méme pour chacune des fréquences).
Pour un cristal possédant un centre de symétrie, la susceptibilité électrique d’ordre 2 : y? est nulle
et le doublage de fréquence n’est pas possible. Un autre effet bien connu est 'effet Pockels ou le
cristal, sous leffet d'un champ électrique statique introduit une biréfringence (indice non isotrope
dans un solide). La biréfringence induite est proportionnelle au champ électrique statique appliqué. 11
est ainsi possible de générer une lame a retard temporaire quart-onde, demi-onde ou autre. L’effet
Pockels est parfois utilisé dans les laser pour éliminer le retour de la lumiere dans la cavité. Cette

découverte a participé a la création de laser impulsionnel a forte puissance moyenne.

Polarisation non linéaire : influence de y®

La susceptibilité électrique d’ordre 3 : y® fait intervenir un mélange & quatre ondes. Elle donne
lieu a la génération de la troisieme harmonique ou de leffet Kerr qui induit de la biréfringence n,
proportionnelle au carré du champ électrique, c’est-a-dire a 'intensité laser. L’indice de réfraction qui

en résulte s’écrit

n(w) = n () + ny(w)I(t)
Avec
3 X(S)(w) (13)

" = G enior

Ou n; est 'indice linéaire de réfraction et n, 'indice non linéaire de réfraction. Il est important de
noter que l'indice de réfraction non linéaire est dépendant de la fréquence, de la longueur d’onde, de
la durée d’impulsion et de la polarisation du champ. Cependant, leur influence est tres souvent
négligée. Le ratio entre lindice non linéaire pour un faisceau laser polarisé linéairement et
circulairement est d’environ ni™/n$" = 1,5 [75]. Pour les verres en général, I'indice de réfraction non
linéaire est compris entre 5 X 10719 et 5 x 1072 m?/W [75-80]. Pour la silice & une longueur d’onde
de 1um, n, = 3,2 x 1072° m?/W [75], n, = 2,9 X 1072° m?/W pour le verre saphir alors que dans
lair n, = 4,5 x 10723 m?/W [36]. L’intensité spatiale de limpulsion n’étant généralement pas

uniforme, mais naturellement gaussienne, il s’ensuit une variation de phase spatiale :

@o(r,t) = [ny(wo) + ny(wo) - 1(t,7) lko L — wot (14)

Ou L la longueur de propagation, kyle vecteur d’onde et w, la pulsation, I 'intensité laser et n,
I'indice non linéaire de réfraction . Le déphasage induit par la non-linéarité s’écrit suivant la relation :
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Ady(r,t) = i—: Lny(wg) - I(t,r) = koLny(wgy) - 1(t,7) (15)

Pour un faisceau d'intensité spatiale gaussienne, la phase non linéaire induite par 1'effet Kerr est
analogue a la phase introduite par une lentille convergente. Ainsi, au fur et a mesure que 'impulsion
se propage, 'intensité devient de plus en plus grande et le gradient de phase de plus en plus fort, le
faisceau converge. Ce phénomene s’appelle 'auto-focalisation. L’effet Kerr commence a opérer lorsque
la puissance critique P, est atteinte [75], elle est définie par la relation suivante :

_ m(0.61)%22

cr —

16
8ngn, (16)

ou A est la longueur d’onde, ny l'indice de réfraction linéaire et n, l'indice non linéaire de réfraction.
La puissance critique dans la silice est d’environ P, = 3,4 MW (calculé avec ny = 1,45, 2 = 1030 nm
n, = 3,2 X 10729 m?/W). Elle est atteinte pour une impulsion de 1,8 uJ et de durée d’impulsion
500 fs. La différence de puissance critique varie d’un facteur PX"/PST = 1,5 en considérant une
polarisation circulaire ou linéaire. A noter que dans la matiére, les porteurs libres générés par
I'ionisation des électrons de valence créent un gradient d’indice analogue a une lentille divergente
(pour un profil spatial gaussien d'intensité qui donne lieu & une densité électronique plus importante
au centre que sur les ailes), il y a alors une compétition entre 'indice non linéaire induit par leffet
Kerr et l'indice de réfraction modulé par les porteurs libres. La compétition entre l'effet Kerr et la
divergence peut conduire a 'apparition de filament.

Un autre effet important de leffet Kerr est 'auto-modulation de phase (Self Phase Modulation SPM
en anglais). L'automodulation de phase induite par effet Kerr engendre un élargissement spectral de
I'impulsion. En effet, lorsque I'intensité varie dans le temps, une fluctuation temporelle de la phase
apparait. La pulsation instantanée de la phase est définie comme la dérivée temporelle de la phase.

Dans un régime non linéaire d’ordre deux, la pulsation s’écrit :

do(t) o 2mn, L di(¢) (17)

W)= -5 =% A dt

Le déphasage non linéaire introduit de nouvelles fréquences dans 'impulsion au cours du temps

modifiant son spectre. Au début de I'impulsion, la dérivée de l'intensité étant positive (d;—(tt) > 0), de

basses fréquences sont générées (composante spectrale rouge, dans l'illustration en Figure 12), apres
ai(e)
dt

(composantes spectrales bleues dans l'illustration en Figure 12). L’auto-modulation de phase est un

l'intensité créte, la dérivée devient négative ( < 0) et de hautes fréquences sont générées

effet qui est parfois recherché, notamment dans la génération de supercontinuum. En outre, certains
lasers accordables en longueur d’onde se basent sur ce principe.

Dans le cadre de ces travaux, il sera considéré une onde monochromatique plane de pulsation w,. La
polarisation des électrons de conduction peut étre calculée en utilisant le modele de Drude. La
contribution des électrons de valence et de conduction a la polarisation permet de déterminer la
fonction diélectrique qui régit les propriétés optiques du matériau.
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Spectre de I'impulsion laser aprées SPM
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Figure 12. Illustration de l'automodulation de phase (SPM) induite par l'effet Kerr. Elle
engendre un élargissement spectral de 1'impulsion, modifié de [73].

1.3.2. Fonction diélectrique, modele de Drude et propriétés optiques

La fonction diélectrique du matériau € se calcule au premier ordre en évaluant le vecteur
déplacement défini comme D= EOE + Zﬁ en sommant ’ensemble des contributions qui polarise le
milieun. La polarisation des électrons de valence (liés) P, = &y xpE et de conduction (libre)
Fc’ =g )(CE sont les deux principales contributions a la polarisation du milieu, ou y, et x. sont

respectivement la susceptibilité électrique en bande de valence et en bande de conduction . La fonction
diélectrique notée € est définie par :

e=1+4 x, +xc (18)

&y

Ou g, est la fonction diélectrique en bande de valence, elle correspond a la constante diélectrique
lorsque le milieu n’est pas excité, elle est égale au carré de l'indice de réfraction (n,2). Lorsque des
porteurs libres sont générés durant lirritation laser, la population en bande de valence décroit.

L’évolution de la fonction diélectrique en bande de valence peut alors s’écrire comme :

&=1+Mm,2-1) (nvn—_vne) (19)

ou n, est la population électronique initiale en bande de valence et n, est la population électronique

en bande de conduction. La susceptibilité électrique en bande de conduction y. peut se calculer par
un modele classique comme le modele de Drude [81].
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Le modeéle de Drude
Les porteurs libres générés lors de l'ionisation subissent deux types de force. La force électrique

- - o

Ferectrique = —€E, E étant le champ électrique laser et e la charge de I'électron, puis une force de
2 m N ) .

frottement Frrottement = —T—:ﬁ, ol m, est la masse de l’électron, 7, est le temps moyen de collision

des électrons avec les autres particules et ¥ la vitesse de I’électron. Le temps de collision 7, est compris
entre 0,1-10 fs [19,82-85] pour la silice et dans le modeéle de Drude il est supposé constant. Le

mouvement de l’électron est donné par :

d’x, . m, dr,
Me.—— =€eE ——. — 20
¢ dt? 1. dt (20)

La position de Iélectron est donnée par 'Eq. (21) en fonction du champ électrique E= E_O)e_i“’t (en
appliquant une transformée de Fourier de I'Eq. (20)).

B =t L 21

T, = .

¢ mew; (1+iwt,) (21)
Ot w est la pulsation du laser. La polarisation en bande de conduction s’écrit F; = —n.er, =&, )(CE ,
ainsi par identification y. est donnée par :

2 .
nee i T,
Xe = (22)

T me gy w(l+iwt,)

Fonction diélectrique
En substituant les termes de 'Eq. (18), par 'Eq. (19) et 'Eq. (22) la fonction diélectrique finale

est donnée par :

L (23)

ny, —n
e=1+(ng2—1)(v e>+i
rlV

nee?

Ot w, = est la pulsation plama du matériau. La densité critique plasma est définie comme :

Meéo

w? mee,

n, = (24)

e?

Elle correspond a la densité électronique atteinte lorsque la pulsation plasma w, est égale a la
pulsation optique w. Elle varie inversement proportionnelle & A2. Pour une longueur d’onde de
1030 nm, n, =~ 1,05 % 10?2t cm™3 . Cette grandeur est importante, car autour de la densité

électronique critique, les propriétés optiques du matériau changent significativement.
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Evolution des propriétés du matériau.

La fonction diélectrique est une fonction complexe, elle peut étre décomposée comme une fonction
comportant une partie réelle notée £ et une partie imaginaire notée &,. Par définition, l'indice
complexe N est composé de l'indice réel n appelé indice de réfraction et d’'un indice imaginaire k.

L’indice complexe est lié a la fonction diélectrique € par la relation :

N?2=¢ =g +ig, (25)

La résolution du systéme d’équations donnée par I'Eq. (25) permet en résolvant un polynéme d’ordre
4, de calculer 'indice de réfraction réel et imaginaire donné respectivement par les Egs. (26) et (27).

0= J(EZ+e2)+ g (26)
2

V(2 +82%)— g (27)

k= >

Les coefficients de transmission T et de réflexion R sont donnés respectivement par 'Eq. (28) et
I'Eq. (29) pour une interface vide/matériau. Ces coefficients sont calculés par les relations de Fresnel

pour un matériau homogeéne et pour un rayon incident a la normale au dioptre [86].

R (n - k)z (28)

n+k

4n

"arer 2

Au cours de l'ionisation, la réponse optique du matériau évolue. La Figure 13(a) représente 1'évolution
des parties réelle et imaginaire de l'indice optique en fonction de la densité électronique normalisée a
la densité critique pour un temps de collision moyen entre les électrons de 1fs. La Figure 13 (b)
montre 1'évolution des coefficients de réflexion et de transmission sur la méme plage de variation de

la densité électronique normalisée.

* w, Kw: la fonction diélectrique est une fonction principalement réelle puisque sa partie
imaginaire tend vers 0 et l'indice imaginaire k aussi. Le matériau est transparent a la

pulsation w.

* , = w: la partie imaginaire de la fonction diélectrique devient non négligeable, I'indice réel

chute alors que l'indice imaginaire augmente. Le matériau devient absorbant.

* w, > w: l'indice imaginaire devient significativement important pour que I'onde incidente

devienne totalement évanescente. Le matériau est réfléchissant a la pulsation w.

Le temps de collision 7. joue également un role dans la réponse optique du matériau. Lorsque :
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o T, K 1:régime fortement collisionnel. L’électron subit un grand nombre de collisions dans
un cycle optique. Les collisions sont si nombreuses que 'accélération n’est pas suffisante entre
deux collisions procurant un faible gain en énergie.

o T.w=1: régime collisionnel. L’électron subit des collisions sur un cycle optique.
L’accélération de I’électron sur une période d’environ un cycle optique permet a I’électron
d’absorber une grande quantité d’énergie.

e T, >» 1:régime non collisionnel. L’électron ne subit quasiment pas de collision sur un cycle
optique, il oscille en phase avec le champ électrique sans absorber d’énergie.

(a) w, < w ! W, ® @ :wp>w (b) w, < @ ' w, = w LWy > @
; ; 10 . T
—— indice réel 'n ; ; : i
30 indice imaginaire : k i i c i !
i 1 o | !
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i i Q ' !
o 2.5 ; ; = i !
3 ] a @ : !
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Figure 13. Evolution de I'indice réel et imaginaire en (a) et des coefficients de transmission
et de réflexion en (b) en fonction de la densité élétronique normalisée & la densité électronique
critique.

1.4. Calcul du dépdt d’énergie

L’évolution du champ électromagnétique laser couplé aux équations de la matiere décrivent la

réponse du milieu sous I'action du champ électrique. La propagation de 'impulsion laser dans le

matériau sont décrits par les équations de Maxwell pour un milieu non magnétique :

(@) divD = p
(b)divB=0
() 7oiE = oD L7 (30)
(d) TotE = i
TOLE = Tt

O D est le vecteur déplacement électrique, B et E sont respectivement le champ magnétique et

électrique. u = py est la perméabilité magnétique du vide (milieu non magnétique) et f est la densité

- —
de courant externe. Initialement, il n’y a aucune charge extérieure p = 0 et pas de courant /| = 0. En
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injectant le vecteur déplacement D= ol xe + SV)E = ¢E dans la relation (30.c), puis dans la relation
(30.d), auquel lopérateur rotationnel a été appliqué, il vient (en supposant que € varie lentement
dans le temps) 1’équation d’Helmholtz qui régit la propagation du champ électrique pour un milieu
homogene et isotrope :

V2E — ppe—=0 (31)

La résolution de I'Eq. (31) suivant l'axe z (en 1 D, c’est-a-dire sous incidence normale au matériau)
est donnée par le champ électrique d’une onde plane :

E = Eoel_wﬁ‘g =E, 62z pilwt—§,2) (32)
1 ) )
Ouc= la vit de la lumiere dans le vid =n-1 teur d’onde réel et & = k—1 t
uc m a vitesse de la luinlere dans le vide, El n - € vecteur a onae reel € Ez - € vecteur

d’onde imaginaire avec respectivement n et k U'indice réel et imaginaire défini dans les Eqs. (26) et
(27). Le vecteur d’onde imaginaire &, caractérise absorption de l'onde dans le milieu. Il est ainsi
possible de calculer une longueur de pénétration définie comme l'inverse du vecteur d’onde.

§=—=—1 (33)

L’absorption linéaire du champ électrique sur 1'épaisseur de peau est illustrée en Figure 14. L’intensité
est donnée par la relation suivante, en utilisant 'Eq. (32) [19]. Il s’agit de la loi de Beer-Lambert :

2z
=18 (34)

Matériau

Egps xE*> e &

[ 2z

Figure 14. Absorption linéaire du champ électrique ou de l'intensité laser sur 1’épaisseur de
peau (en rouge) dans un matériau diélectrique [19].
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Dans I’étude des diélectriques et en impulsion courte, de nombreux auteurs [19,87] considérent que
I’absorption se réalise exclusivement sur 1’épaisseur de peau.

2. Réponse macroscopique de la matiere apreés irradiation laser

Durant lirradiation laser sub-picoseconde, les sous-systémes électronique et ionique sont
fortement hors équilibre. Il s’ensuit une phase de thermalisation électronique et ionique. L’énergie du
flux laser absorbée par les électrons va étre transmis vers la matrice. La température de la matrice
augmente alors tres rapidement en quelques picosecondes. Les forts gradients de température générés
dans la matrice suite au dépot d’énergie laser menent a de la dilatation et d’importantes différences
de pressions (MPa-TPa). Sur des échelles de temps de quelques picosecondes a la nanoseconde, des
changements de phases apparaissent en fonction des conditions de pression et de température ainsi
que des déformations de la matiere par relaxation hydrodynamique et mécanique. Dans le méme
temps et jusqu’a plusieurs microsecondes, la température diffuse dans le matériau par conduction.
Dans ce qui suit, il s’agit de s’intéresser aux mécanismes donnant lieu a ’élévation de la température
de la matrice, de la dissipation de la chaleur dans le matériau et de comprendre les comportements
thermomeécaniques du matériau. Un modele permettant d’évaluer la tenue mécanique élastique du
matériau y est décrit. Les mouvements hydrodynamiques lors de la relaxation de la matiere chauffée
confinée dans le matériau froid ne sont pas détaillés, car ils ne sont pas abordés dans le cadre de ces
travaux de these. Cependant, les mouvements hydrodynamiques peuvent étre décrits par les équations

de conservation d’Euler [88].

2.1. Diffusion de la chaleur

Dans le cas d’une irradiation laser sub-picoseconde, ’énergie absorbée a la fin de 'impulsion est
essentiellement portée dans les électrons de conduction sous forme d’énergie cinétique. Ces électrons
thermalisent entre eux tres rapidement du fait des collisions électron-électron et une température
électronique peut-étre définie. Le temps caractéristique de cette thermalisation est de l'ordre de
plusieurs dizaines de femtosecondes [20]. Thermodynamiquement, les deux sous-systémes température
électronique (T,) et ionique (T;), sont fortement hors équilibre avec T, > T;. Au travers de collisions
électrons-phonons, les électrons transferent une partie de leur énergie aux ions, élevant ainsi la
température du sous-systéme ionique comme lillustre la Figure 15. Aprés un grand nombre de
collisions électron-phonon, 1'équilibre des températures ioniques et électroniques est atteint (T, = T;)
au temps to_pp, appelé temps de relaxation électron-phonon. La thermalisation des températures
électronique et ionique nécessite plusieurs picosecondes dans les diélectriques [19,20]. Le transport de
I’énergie par les porteurs libres est supposé négligeable. En effet, ’électron parcourt au maximum une
dizaine de nanometres (en considérant une énergie acquise par les électrons de quelques eV, leur
vitesse atteint environ 2 X 10® m/s pour un temps de collision électronique d’environ 5 fs). Cette
distance est négligeable par rapport aux dimensions caractéristiques du volume sur lequel se fait le
dépot d’énergie qui est de 'ordre du micrometre [19].

Par conservation de I’énergie, I’évolution de la température électronique et ionique est décrite par le
modele a deux températures [89,90] :
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aT,
Cve_e = V(/leVTe) - V(Te - Ti) +S

oT,
(57 = VIT) + y(T, = T)

Gy
Il s’agit de deux équations couplées. Ou S est le terme source du chauffage laser, y est le terme de
couplage électron-phonon, A, et A; sont respectivement la conductivité thermique électronique et
ionique. Cy, et C,; sont respectivement la capacité calorifique électronique et ionique. Pour des
impulsions subpicosecondes, I'équilibre thermique électronique et ionique sera alors atteint bien apres
I'impulsion laser (~10ps). Du fait des caractéristiques des impulsions courtes sur la dynamique
thermique, I’élévation maximale de la température dans la matrice est atteinte avant que celle-ci ne
diffuse par conduction. En supposant un couplage électron-phonon de 100% (pas de perte) durant le
transfert d’énergie entre les électrons et les phonons et par conservation de I’énergie, la température
maximale atteinte & 1'équilibre (T, = T; = T) par le réseau pour une énergie absorbée E,, [19] est

donné par la relation suivante :

Eabs

T, =—
! Cve+Cvi

(36)

En général, la capacité calorifique des électrons est supposée comme négligeable devant la capacité
calorifique ionique (Cp; » Cpe) [19]. Le flux par convection et par rayonnement peut aussi participer
a la dissipation de I’énergie, mais ils peuvent étre négligés, car le calcul d’ordre de grandeur montre
que le flux par conduction domine de preés de quatre ordres de grandeur le flux par convection et de
rayonnement [91]. Aussi, dans I"équation de diffusion de la température, il est possible de négliger la
diffusion de la chaleur induit par le champ de déplacement étant donné que la capacité calorifique a

volume et pression constante sont trés proches pour un solide (C, = C,) [92].

rF

Impulsion
laser

Température

Temps

Figure 15. Evolution temporelle de la température électronique et ionique. Le temps de
thermalisation t._,, entre la température électronique et ionique est de I'ordre de la dizaine

de picosecondes dans les diélectriques [19].
35



Ablation laser par double impulsion pico-femtosecondes, mono-bi-chromatique, et multiperforation de la silice fondue

La longueur caractéristique de diffusion peut étre calculée par la relation :

Ot A; est la conductivité thermique du réseau, p est la masse volumique, C,; la capacité calorifique
massique & pression constante du matériau et T le temps. Pour la silice avec 1, = 1,4W-m™!-
K1, C,,=800]-Kg7 1K et p=227g-cm™3 et pour un temps 7=10pus, la longueur
caractéristique de diffusion est d’environ 3 pm. Comme vu précédemment, la diffusion de la
température est un phénomene qui entre en jeu des la centaine de picosecondes. Dans la gamme de
temps qui correspond & la restructuration du matériau (jusqu’a la nanoseconde), les distances
caractéristiques typiques de diffusion thermique sont tres faibles et de I'ordre de quelques nanomeétres.
Ainsi, durant cette phase, les gradients de température sont donc toujours trés importants et
correspondent a celle du dépot d’énergie. Sur des échelles de temps plus importantes, de U'ordre de la
milliseconde, la longueur caractéristique de diffusion est plus significative a 1’échelle macroscopique

et elle est 'ordre de quelques centaines de micrometres.

2.2. Réponse thermomécanique du matériau

Les céramiques sont définies comme étant ’ensemble des solides inorganiques non-métalliques.
Les verres sont des céramiques transparentes amorphes. Mécaniquement, les céramiques et les verres
ont été classés dans la catégorie des matériaux fragiles en raison de leur mauvaise aptitude a absorber
les chocs sans dommage et ils ont une faible ductilité. D’un point de vue microscopique, ’édifice d'un
solide est assuré par des liaisons fortes de type covalent, ionique ou métallique, qui se désagrégent
entre 1000 - 5000 K suivant le matériau et la nature de la force. Les liaisons de Van der Waals
(attraction entre atomes/molécules d’origine dipolaire) sont des liaisons plus faibles qui se rompent a
des températures de 100 - 500 K. La liaison covalente qui provient de la mise en commun d’orbitale
électronique est la liaison dominante dans les verres et les céramiques [93]. L’énergie potentielle qui
résulte de la force de covalence est analogue en régime linéaire a celle de 'oscillateur harmonique
comme illustrée sur la Figure 16. La force exercée par les liaisons covalentes peut alors étre modélisée
par une force F = k(d — dy) ou k est la raideur du ressort, (d — dy) est 'allongement. En 1’absence
de sollicitation extérieure, la position interatomique correspond a dy (ou l’énergie potentielle est
minimale), la force de rappel est nulle. Pour une force ou un apport d’énergie sous forme de chaleur,
I’équilibre est rompu et la distance séparant chaque molécule ou atome s’allonge d’une distance
(d — dy), augmentant la force de rappel. Suivant l'intensité du déséquilibre, différents scénarios sont
possibles :

i La force de rappel ne suffit pas a ramener 'atome a sa position d’équilibre, les liaisons se
rompent, il y a rupture. C’est typiquement ce qui se passe pour un changement de phase.
Pour la silice lorsque cette force atteint 1,8 - 2,2 X 101 N.m~2 [94], la rupture des liaisons

se produit correspondant a la position d,,,, dans la Figure 16.

ii. La force apportée au systeme peut étre suffisamment importante pour modifier 1’édifice
cristallin et le potentiel atomique, modifiant irréversiblement la position d’équilibre. Il y a
une déformation permanente, il s’agit d’'une déformation plastique.
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iii. La force apportée au systeme n’est pas suffisamment forte pour vaincre la force de rappel
qu’exercent les liaisons covalentes ou pour modifier de fagon importante ’édifice cristallin. La
variation de distance entre la position et la position d’équilibre reste faible (inférieure a d,
sur la Figure 16), les déformations sont proportionnelles a la force. Il s’agit du régime élastique
et ou le modele de loscillateur harmonique s’applique. Lorsque la source d’excitation
disparait, I’atome ou la molécule retourne a sa position d’équilibre en d.

Un

dO de d.max

Figure 16. Déplacement interatomique dans un matériau a gauche, potentiel atomique U et
contraintes ¢ a droite. La distance d,, est la position d’équilibre. Suite a une force externe ou
a I'apport d’énergie sous forme de chaleur, la position tend & augmenter. Lorsque la position
reste inférieure a la distance d, les contraintes restent proportionnelles aux déformations,
c’est vrai dans le cadre de petite déformation. Ce régime est dit élastique, car en ’absence de
force extérieure ou d’élévation de température, le systéme revient a sa position d’équilibre.
Lorsque la distance d, est dépassée, les déplacements sont trop importants pour que la
contrainte reste proportionnelle aux déformations et le systeme ne peut plus revenir a
I’équilibre. Si la distance d,q, st atteinte, la rupture apparait.

D’un point de vue mésoscopique et macroscopique c’est le module de Young E,4 (module
d’élasticité) [95] qui rend compte de la raideur du systéme. Pour des matériaux durs, le module de
Young est élevé (Eyg = 2 x 10" Pa pour lacier), il est plus faible pour des matériaux mous
(Eyg =2 X 10° Pa pour le caoutchouc et pour le verre Eyg = 6X 101° Pa). La Figure 17 illustre
I’évolution des contraintes en fonction des déformations. La description est tout a fait analogue au
plan microscopique. Tout d’abord, lorsque la déformation augmente, la variation de contrainte varie
linéairement avec la déformation selon la loi de Hooke. Lorsque la déformation augmente davantage,
la contrainte varie non linéairement avec la déformation, elle est caractérisée par une zone plastique.
Si la déformation continue d’augmenter alors la rupture apparait.

37



Ablation laser par double impulsion pico-femtosecondes, mono-bi-chromatique, et multiperforation de la silice fondue
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Figure 17. Comportement du matériau face & une déformation d'un point de vue
macroscopique. Ici sont retrouvées les trois zones précédemment expliquées sur une vue
microscopique. La contrainte évolue linéairement avec la déformation, avec E, 4 le module de
Young. Une déformation trop importante entraine une déformation permanente, la zone dite
plastique est atteinte. Si la déformation est encore plus importante la rupture apparait.

Apres lirradiation laser (quelques picosecondes), la température de la matrice augmente
brutalement dans la zone irradiée. Sous I'élévation de la température le matériau se dilate et se
déforme (dilatation thermique). Ces déformations générent des contraintes et des ondes acoustiques
peuvent se propager dans le matériau. La propagation de ces ondes est décrite par 1’équation
suivante [92] :

pu =div (38)
Ot p est la masse volumique, U est le vecteur position et G est le tenseur contrainte. Les ondes
générées sont dites longitudinales et transverses, leur vitesse dans la silice est respectivement d’environ
5km/s et 3 km/s. L'onde transverse est aussi appelée onde de cisaillement et 'onde longitudinale,
onde de compression.

Pour calculer les contraintes, ’enjeu est de calculer le vecteur déplacement di a la dilatation
thermique résultante de 1'élévation de température. D’apres le premier principe de la
thermodynamique, la déformation peut se décomposer en une succession de déformations
infinitésimales. Pour un corps de volume V soumis & une pression isotrope p, la variation
infinitésimale du travail des forces de pression par unité de volume est SWeyr = —g. Il est possible
de montrer que ce travail correspond aux contraintes exercées gy, pour déformer le corps et

SWeyt = 0,0, (suivant la notation d’Einstein, la somme est implicite quand les indices se répétent).
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En utilisant I’énergie libre interne F du solide donné par la loi de Hooke en l’absence de force

o . ;. s s , c 1. §F
exterleure, le tenseur contrainte peut g’écrire comme la dérivée de l’energle libre Oix = (g) . Dans
ik’ T

le cas d’'un changement de température T et en prenant le développement a l'ordre un, dans
Ihypothése de petites déformations, I’énergie libre est F = Fo(T) — Ka(T — Ty)e,. Avec K, a, et g,
sont respectivement le module de compression isotherme, le coefficient de dilatation thermique et la
trace du tenseur déformation. La relation qui lie la déformation et le déplacement [92] s’écrit :

1 (aui 6uk)
“ie =2 \ox, T ox;

. , . , . o . T 60; = p
Finalement, en résolvant ces diverses équations et en utilisant la relation d’équilibre 6ka =0 (donné
ik

en 'absence de force externe et dans le cas quasi statique i.e que I'évolution du déplacement est

suffisamment lente pour négliger le terme d’accélération de 'Eq. (38)), le vecteur déplacement U est

alors donné par I’équation de Navier pour un gradient de température et un solide isotrope :

3(11+—vv) grad(div(id)) — %F&’ (rot@)) = agrad(r) (40)

Ol «a est le coefficient de dilatation thermique et v est le coefficient de Poisson. Lorsque le coefficient
de Poisson v est positif (c’est le cas de la silice), il permet de caractériser le fait qu'une élongation
longitudinale entraine un rétrécissement transverse. Dans le cas contraire, lorsque la section s'accroit
sous la traction, le coefficient de Poisson est négatif (auxétisme). Les contraintes se calculent en
utilisant 1'équation d'équilibre (reliant contrainte et déformation) [92]. D’autres modeéles plus
complets en dehors de la zone linéaire peuvent étre utilisés pour calculer les contraintes a partir d'un
modele thermo-élasto-plastique valide jusqu’en zone plastique du matériau [96).

2.3. Critere de rupture

Lorsque les contraintes dépassent un seuil admissible pour le matériau, celui-ci se rompt. Il existe
plusieurs types de contraintes. Il faut distinguer les contraintes dites de traction qui tendent a séparer
les atomes du solide, et les contraintes de compression qui au contraire tendent a comprimer la
matiere. Lorsque le matériau est simultanément soumis a des contraintes de traction et de
compression, des contraintes de cisaillement apparaissent. Ces trois types de contraintes sont illustrés
sur la Figure 18. Connaitre ces contraintes est important afin de prédire théoriquement si de la
fissuration peut apparaitre suite a une irradiation laser. C’est pourquoi, dans ce qui suit est présenté
a partir des contraintes calculées dans le matériau, comment il est possible de les comparer a des
observables expérimentales (seuils de ruptures du matériau) dans le but les prédire.
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Figure 18. Illustration de la contrainte de compression, de traction et de cisaillement sur un
élément de matiere d’un solide selon un axe uniquement.

Pour les matériaux mécaniquement dits fragiles, comme les verres et les céramiques, les
contraintes maximales supportées en traction et en compression sont différentes par opposition aux
autres solides comme les métaux pour lesquels ces deux contraintes maximales sont similaires.
Expérimentalement, les contraintes maximales provoquant la rupture sont déterminées en sollicitant
le solide par un test de compression ou de traction pure. Les deux limites principales de rupture sont
la limite en compression L. et la limite en traction L;. En comparant les contraintes aux valeurs-
limites de traction et de compression admissibles par le matériau, il est donc possible de déterminer
lorsqu’une rupture intervient. Cependant, dans les modeles, les contraintes sont calculées dans un
repére qui ne permet pas d’observer les contraintes en pures compressions ou pures tractions pour les
comparer aux valeurs-limites L, et L;. Ainsi, en tout point de I'espace, un repére doit étre positionné
et orienté de maniere a maximiser les contraintes en compression et en traction. En Figure 19(a) sont
illustrées les composantes du tenseur contraintes ¢ définies par gy, 0yy, et Ty, pour des projections
sur les deux axes cartésiens. Ils décrivent localement dans un élément de matiere (dans le calcul il
s’agit d’'un élément de maille) les contraintes suivant l'axe x, 'axe y et le cisaillement dans une
direction particuliere. II est possible de déterminer un nouveau tenseur ou les éléments qui le
composent sont projetés dans un nouveau repere ayant une nouvelle direction, comme illustrée dans
la Figure 19(b). Le repére est orienté de telle sorte que les composantes oy, et gy, sont
respectivement maximisées et minimisées alors que la contrainte de cisaillement est annulée. Cet angle
6, est donné par I'Eq. (41) et est illustré sur Figure 19(b) [97].

27
tan(26,) = 7}:}1@ (41)

Mathématiquement, chercher un tenseur comportant une pure traction et une pure compression
revient a diagonaliser le tenseur. Le tenseur contrainte initialement calculé dans le repere (o, x,y) est
exprimé dans une nouvelle base (0, x’,y") par 'Eq. (42). Ce nouveau repére est appelé repére principal.

Ox crxy) s (cr, 0) (42)

Oloxy) = (ayx ayy) 7 %0x'y) T\ 0 g,
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Figure 19. Tllustration des états des contraintes, suivant I'orientation du repére [96].
Pour diagonaliser le tenseur il faut résoudre I’équation suivante :

Opx — A Oy

ﬁ(o,x,y) = ( Ty Gyy — l) =0odet(c—A)=0

(43)
& A2 = M 0xxOyy) + OxxOyy — OxyOyr = 0
S art+bl+c=0
Avec I = (é 2) la matrice identité, a =1, b = —(axxayy) et ¢ = 0yx0yy — 0xy,0yx. Les solutions
de 'Eq. (43) sont celles d'un polynéme du second degré donné par les relations suivantes :
Oxx + O 0% + 20,0, + 02, — 40,50, + 40.
2’1'2 — XX yy i XX XX~yy yy xXX¥yy xy ’car O'xy — O'yx
2 2 (44)
Oxx T Oyy Oxx — Oyy\?
Ao = 5 t ( 2 ) + Ua%y

Les solutions de I'Eq. (44) donnent les valeurs des contraintes principales dans le repére principal. Il
est noté et défini o,,,4, = 07 la contrainte maximale en traction et o,,;, = g;; la contrainte minimale
en traction lorsque sa valeur est positive, ou bien la contrainte maximale en compression lorsque sa

valeur est négative. Par convention o; > 0. Opax = 07 €t Opmin = 0y sont exprimés par :

Omax = 01 = 0y + R
Omin = 051 = O — R

Avec
Oy T O.
O = % (45)
et
R = (Uxx GYY)Z + 2
= > o'xy
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Les contraintes maximales de cisaillement correspondent au repére des contraintes principales avec
un angle de 45° (6.5 = 6, £ 45°). On se place alors dans un nouveau référentiel ot les contraintes de
compression et de traction sont minimales, mais ou le cisaillement devient maximal [97]. La contrainte
maximale de cisaillement est donnée par la relation suivante et illustrée par la Figure 19(c).

o — 0y
Tmax = T =R (46)

Comparer les valeurs maximales des contraintes de compression et de traction obtenues aux valeurs-
limites admissibles par le matériau permet de prédire des ruptures. Le critére de Mohr est utilisé pour
déterminer les ruptures. Il y aura alors rupture lorsque les contraintes principales maximales

atteignent la limite a la traction L; :

oy |
—=>1 (47)
Ly

Ou lorsque les contraintes maximales de compression atteignent la limite en compression

loy|

—=1 (48)
LC

Pour un élément de matiere, lorsque oy et g;; sont de signes opposés, cela signifie qu’il y a de la

compression en plus de la traction menant a du cisaillement. La rupture est atteinte lorsqu’une des

conditions données par les relations suivantes sont vérifiées.

lo; — ol >1

L,
Ou (49)
loy — oyl

=>1
Lc

Les criteres de Mohr permettent de définir la zone au-dela de laquelle la rupture apparait. Cette zone
est indiquée en rouge dans la Figure 20. Lorsque les contraintes principales sont a l'intérieur du
périmetre du parallélépipede délimité par le trait rouge, les contraintes ne sont pas suffisantes pour
initier une rupture. Dans le cas d’une contrainte maximale de cisaillement, la limite est plus faible,
car le cisaillement est le processus le plus efficace pour initier des fractures et rompre le matériau dans

un matériau fragile tel que le verre. Cette limite est déterminée expérimentalement & environ 7‘ [98].

Enfin, il est a noter que les limites de ruptures difféerent pour un méme matériau, car la présence de
défauts peut fragiliser davantage le matériau et abaisser les critéres des seuils en rupture.
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Figure 20. Zone de rupture en rouge selon les criteres de Mohr dans 1'espace des contraintes
principales [97].

3. Ablation laser et parameétres d’influences

La nature des modifications du matériau résulte des propriétés du rayonnement et du milieu
ambiant durant l'interaction qui est en grande partie régie par la dynamique des électrons durant
Iirradiation laser. Les premiers instants de l'interaction laser-matiere implique les trois processus
suivants : (i) I'excitation des électrons par absorption non linéaire [99] et Iionisation par impact [18],
(ii) chauffage du réseau par couplage électron-phonon, et (iii) diffusion thermique et modifications
structurelles [19,20]. Ces processus dépendent des caractéristiques de I'impulsion laser en termes
d'énergie, de durée d’impulsion, de longueur d’onde, de polarisation, etc. Par conséquent, 1'efficacité
de l'ablation laser peut étre améliorée en optimisant 1'absorption de 1'énergie, soit en ajustant les
parameétres du laser ou/et en effectuant une mise en forme spatiale ou/et temporelle de 1l'impulsion
laser.

Dans la Section 3.1, sont décrits les mécanismes conduisant a l'ablation du matériau suite a
l'irradiation laser. L’influence de : la longueur d’onde, la durée d’impulsion, le nombre d’impulsions
sur I’ablation est décrit en Section 3.2. La Section 3.3 traite de I'influence du profil d'intensité temporel
et de l'irradiation avec deux sous-impulsions de faibles délais sur I’ablation.

3.1. Mécanisme d’ablation

Comme évoqué précédemment, le volume ablaté par l'impulsion laser dans un matériau
diélectrique dépend directement de la quantité d'énergie absorbée par les électrons de conduction.
Elle est fonction de nombreux parameétres, tels que 'intensité, de la durée d’impulsion, de la longueur
d’onde... Lorsque la durée d'impulsion laser est inférieure au temps de couplage électron-phonon, le
phénomeéne d'ablation laser peut résulter de deux phénomeénes, l'explosion coulombienne et/ou
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l'explosion de phase [100-102], sachant que les deux peuvent coexister. L’explosion coulombienne se
produit essentiellement sur les premieres couches atomiques en surface du matériau, ce mécanisme
est prépondérant pour des impulsions trés courtes (quelques dizaines de femtosecondes). Lors de
I'irradiation laser, des électrons de conduction sont générés sur I’épaisseur de peau (Figure 14 de la
Section 1.4). En surface, les électrons des premieéres couches atomiques sont éjectés dans lair. Le
déficit de charge entraine une répulsion coulombienne, et les premieéres couches atomiques sont
éjectées. La profondeur d’ablation résultante est de quelques nanomeétres. Dans les couches plus
profondes, l'ablation par explosion de phase se produira [102,103]. Contrairement a la surface, les
électrons a l'intérieur du diélectrique ne peuvent pas étre éjectés par effet photoélectrique. L’énergie
déposée aux électrons durant I'irradiation laser sur 1’épaisseur de peau donne lieu a une température
électronique importante, celle-ci thermalise en une dizaine de picosecondes avec la température ionique
(de la matrice). Lorsque la température de la matrice devient supérieure a la température de transition
vitreuse, la matiere est liquide ou bien vaporisée si la température d’ébullition est atteinte, ce qui
entraine une éjection de matiere sous forme de gouttelettes, de morceaux de matiére ou de gaz. Les
profondeurs d’ablation sont de 'ordre de plusieurs dizaines a plusieurs centaines de nanometres par
impulsion laser pour des impulsions courtes (inférieures a quelques picosecondes). En fonction des
parametres laser, la profondeur d’ablation correspond a l'ordre de grandeur de 1’épaisseur de peau

calculé par 'Eq. (33) en considérant que la majorité de I'énergie laser est absorbée sur celle-ci [19].

D’un point de vue modélisation, il existe deux critéres permettant d’estimer les zones d’ablation

prédites. Ces deux observables sont la densité électronique critique et la densité d’énergie absorbée.

o Densité électronique critique : en régime subpicoseconde, de nombreux auteurs utilisent le
critére de la densité électronique critique calculée dans 'Eq. (24) [58,104-106]. Lorsque la
densité électronique critique est atteinte, le matériau devient trés absorbant menant a une

modification irréversible jusqu’a I'ablation.

e Densité d’énergie absorbée : d’autres auteurs utilisent le calcul de 1’énergie absorbée par le
matériau. Lorsque celle-ci atteint une valeur donnant lieu a la température de fusion ou
d’ébullition du matériau, alors 'ablation se produit [61,71,107-109].

Pour la silice, lorsque le critere d’ablation est choisi en utilisant la densité d’énergie absorbée, le seuil
en intensité ou en fluence obtenue est du méme ordre de grandeur mais légérement supérieur comparé

au critere de la densité électronique critique [108].

3.2. Influence des parametres laser sur ’ablation

Influence de la durée impulsion et de la longueur d’onde sur le seuil en ablation.

Un grand nombre d'études expérimentales et théoriques ont été réalisées pour déterminer les
mécanismes d’endommagement ou d’ablation en fonction de la durée d’impulsion. La Figure 21
montre 1'évolution du seuil d'ablation en fluence en fonction de la durée d'impulsion et de la longueur
d'onde pour la silice fondue [56,110,111]. Deux régimes sont observables. Un premier régime lorsque
la durée d’impulsion est supérieure au temps de thermalisation électron-phonon. Les électrons ont eu
le temps de thermaliser avec la matrice et la diffusion thermique commence a opérer. La zone
d'ablation s'étend au-dela de la zone d'interaction initiale et donne lieu a une détérioration de la
qualité d’usinage au fur et a mesure que la durée d’impulsion augmente. Dans le deuxiéme régime qui
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concerne des durées d’impulsions inférieures a 10-20 ps, les courbes s’écartent de la loi, pour lesquelles
la thermalisation entre les températures électronique et ionique n'est pas achevée. La diffusion
thermique dans le réseau n’a donc pas commencé ou partiellement, cela explique en outre que la zone
de dommage (matiére fondue, ablation) est limitée a la zone d’interaction pour ces durées
d’impulsions. Pour une durée d’impulsion plus courte et a énergie égale, I'intensité créte est plus
importante. L’ionisation non linéaire est tres présente et d’autant plus forte que 'ordre multiphonique
est faible, c’est-a-dire que la longueur d’onde est courte, expliquant un seuil en fluence plus bas pour
une longueur d’onde plus faible pour une méme durée d’impulsion (Figure 21).
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Figure 21. Seuil d'ablation en fluence pour la silice fondue pour différentes durées d'impulsions
de différentes longueurs d'onde : 1053 nm (croix violettes) ; 825 nm (triangles rouges) ;
526 nm (croix vertes) [56,110,111].

Il est bien établi pour des durées d’impulsion supérieures a 10-20 ps que le seuil d’ablation en
fluence dépend de la durée de l'impulsion [56,58,111-113]. Il est possible de déterminer pour une
durée d’impulsion t supérieure a 10-20 ps que le seuil d’ablation en fluence suit une loi d’échelle en

1
12, ce seuil est 1ié a la diffusion thermique.

Il est aussi démontré que les seuils d'ablation mono ou multi-impulsions different [101]. Cela
suggere que les premiers tirs laser (sans accumulation thermique) induisent une grande concentration
de défauts dans le réseau de la matiere qui modifie les interactions des impulsions suivantes. Les
dommages peuvent également étre dus a la génération et a l'accumulation de défauts intrinseques tels
que les excitons autopiégés dont leur temps de demi-vie atteint 10711-10712 seconde pour la
silice [70]. Ils peuvent donc servir d’intermédiaire lors d’une prochaine excitation, ce qui favorisera
une nouvelle ionisation par laser. Pour une fréquence de répétition laser élevée, le phénomene

d’accumulation thermique est favorable a l'ablation, car 1'énergie a apporter pour atteindre le
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changement de phase a 'impulsion n + 1 est plus faible par rapport a la température ambiante. Les

premieres impulsions modifient donc la matiere vue par les impulsions suivantes.

Influence de la durée impulsion en régime d’ablation

La durée d’impulsion a une influence significative sur les volumes ablatés. La Figure 22 représente
des volumes ablatés dans la silice en fonction de la fluence pour des durées d’impulsions comprises
entre 0 et 300 fs & une longueur d’onde de 800 nm et d’une durée de 450 fs a 1025 nm [114,115].
Quelle que soit la durée d’impulsion, le volume ablaté augmente avec la fluence. A densité d’énergie
égale, le seuil d’ablation est plus faible lorsque la durée d’impulsion diminue. A fluence égale et pour
des fluences inférieures a 15 J/cm? le volume ablaté diminue avec la durée d'impulsion croissante.
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Figure 22. Volume ablaté dans la silice en fonction de la fluence pour différentes durées
d'impulsions. Les tests ont été réalisés a 800 nm pour des durées de 7, 30, 100 et 300 fs.
Puis & 1025 nm pour une durée d’impulsion de 450 fs [114,115].

Diameétre du cratére
Pour une énergie répartie spatialement suivant une gaussienne et jusqu’a quelques fois le seuil

d'ablation en énergie, le diametre des crateres d'ablation suit I’évolution suivante :

D% = 2W,%In (i) (50)
Een

Avec Eyp, Vénergie seuil d’ablation, E Iénergie laser, W, le waist laser (rayon) et D le diameétre du

cratére mesuré. Lorsque I'énergie est trop importante (supérieure a 4 Eg, en régime femtoseconde),

une déviation de la loi est observée due a l'ionisation de l'air associé souvent a de l'effet Kerr,

modifiant la propagation du faisceau laser et introduisant une défocalisation du waist [114-116].
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Profondeur du cratére.

Quel que soit le matériau diélectrique utilisé, une saturation de la profondeur d’ablation apparait
avec augmentation de la fluence. Sur la Figure 23, la profondeur d'ablation est représentée en
fonction de la fluence pour du quartz et du saphir [117-119]. Bien que les seuils d’ablation en fluence
different, ces deux matériaux présentent une saturation de la profondeur d’ablation lorsque la fluence
dépasse deux a trois fois les valeurs du seuil d’ablation en fluence.

0 4 8 12 16 20 24 0 20 40 60 80 100 120

T T T T T T T T T T

250 - 250 300 4 - 300

200+ o o-© 4200 240 oo DO

150 180

-
g
1
0
o
L

100 4 o - 100 120

Ablation depth [nm]
a
Ablation depth [nm]

0O Exp.[10] | 50
le) O Num.

O Exp.[38] |¢o
O Num.

60

ol
=}
1

0 4 8 12 16 20 24 0 20 40 60 80 100 120
Fluence [J/cm’] (a) Fluence [J/cm’] (b)

Figure 23. Profondeur d'ablation pour du quartz & 800 nm et 120 fs en (a) a gauche et du
saphir & 795 nm et 160 fs en (b) & droite [117-119].

Une loi semi-empirique [120,121] permet d'évaluer la profondeur d'ablation :

d= %ln (%) (51)

Avec a le coefficient d’absorption, F la fluence et F;j, la fluence seuil. Cependant, le parametre a de
I'Eq. (51), analogue a un coefficient d'absorption, est un parameétre fixe qui ne tient pas compte de la
variation dynamique du coefficient d'absorption tout au long de l'interaction laser-matiere. Ce
parametre dépend de la longueur d'onde et de la densité électronique, laquelle dépend de nombreux
parametres tels que la longueur d’onde, la durée d’impulsion, la fréquence de collision électronique,
de la bande interdite, etc. Le coefficient d’absorption hérite donc de ces parametres. Une valeur fixe
est souvent prise pour le coefficient d’absorption permettant de décrire au mieux les résultats

expérimentaux.

Le lien entre profondeur d’ablation et durée d’impulsion a également été étudié. La Figure 24
montre I’évolution de la profondeur d’ablation et de l'efficacité d’ablation en fonction de la durée
d’impulsion dans la silice pour diverses valeurs de fluences. Quelle que soit la fluence utilisée, la
profondeur ablatée augmente avec la durée d’impulsion vers une valeur optimale. Lorsque la durée
d’impulsion augmente davantage, la profondeur d’ablation chute rapidement. Plus la durée
d’impulsion est importante, plus la fluence nécessaire pour atteindre le maximum de profondeur
d’ablation augmente. Les courtes durées d’impulsion favorisent a fluence égale une ablation plus

profonde. D’autres expériences menées dans du verre borosilicate [120] montrent pour une longueur
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d’onde de 780 nm et une durée d’impulsion variable entre 40 - 800 fs & une fluence de 6,7 ]/cm? que
la profondeur d’ablation atteint un maximum pour une durée d’impulsion de 240 fs, puis celle-ci

décroit ensuite lorsque la durée d’impulsion augmente.
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Figure 24. Profondeur d'ablation et efficacité d’ablation en fonction de la durée d'impulsion

respectivement a gauche et & droite dans la silice [119].

Utéza et al. [114,115] ont montré dans la silice fondue qu’il était possible d’ajuster le diameétre
du cratere en fonction du rapport F/F;, indépendamment de la durée d’impulsion. Pour une fluence
supérieure a 2F /Fy,, la profondeur d’ablation est ajustable en fonction de la durée d’impulsion.
Lorsque la fluence atteint plusieurs fois la fluence seuil des microfissures ou/et des effets thermiques
peuvent apparaitre avec notamment des bourrelets autour du cratére d’ablation [109], dégradant la
qualité d’usinage. Finalement, il est a noter que ’ensemble des parametres laser tels que la longueur
d’onde, la durée d’impulsion et la nature du matériau (bande interdite), mais aussi les conditions de
focalisation tel que l'ouverture numérique [119] jouent un réle sur les volumes ablatés et plus

précisément sur le diametre et la profondeur d’ablation des crateres.

L’étude de l'influence de la longueur d’onde sur le volume ablaté est presque inexistante. Une des
rares études a été menée par Hermandez-Rueda et al. [122] pour la fabrication de guide d’onde a des
longueurs d’onde de 400, 800, 1100 et 1200 nm avec une durée d’impulsion de 200 fs. Ils montrent
dans des simulations qu'une méme densité électronique (1021 cm™3) est atteinte pour de plus faibles
intensités avec des courtes longueurs d’onde (réalisées avec le modele de Keldysh pour la
photoionisation et le modéle MRE pour Iionisation par impact). La densité électronique en bande de
conduction pour les courtes longueurs d’onde provient majoritairement de la photoionisation alors
que pour les grandes longueurs d’onde celle-ci provient essentiellement de l'ionisation par impact.
Expérimentalement, 'utilisation d’une longueur d’onde plus courte permet un dépot et un marquage
plus localisé avec un diameétre plus fin et un rapport supérieur a deux entre les courtes et les grandes

longueurs d’onde.

Accumulation d’impulsions

Dans de nombreux verres (silice fondue, borosilicate, sodalime) il a été montré que la profondeur
d’ablation évolue linéairement (aprés quelques impulsions) avec le nombre d’impulsion jusqu’a environ
35 um de profondeur sans aucun redépot en profondeur [123,124]. Cette observation est valable en
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I’absence d’accumulation thermique. Tandis que le diametre du cratére formé par N impulsions se
stabilise apres quelques dizaines d’impulsions laser. Les essais ont été réalisés pour des taux de
répétition de quelques Hertz (pour lesquelles il n’y a pas d’accumulation thermique) et pour des
fluences proches des fluences d’ablation. La longueur d’onde utilisée est de 620 nm pour une durée
d’impulsion de 300 fs. Aucun dommage thermique ou mécanique n’a été détecté en surface ou en
volume lors de ces expériences pour les conditions laser utilisées.

3.3. Mise en forme temporelle

Si I’'ablation peut étre optimisée en jouant sur les parametres intrinseques d’une impulsion laser,
la mise en forme spatiale et temporelle semble offrir également des perspectives intéressantes dans le
but d’optimiser I'énergie laser déposée et d’augmenter le volume ablaté par impulsion. En effet,
I’ablation qui résulte de la densité d’énergie absorbée par le matériau est régie comme évoqué
précédemment par la dynamique électronique durant lirradiation laser. De ce fait, moduler
I’enveloppe temporelle, utiliser des impulsions de durée différentes et des longueurs d’onde différentes
devraient permettre d’impliquer plus ou moins les différents processus a 'oeuvre durant l'excitation
électronique et d’optimiser I'énergie déposée. Les approches de mise en forme des impulsions
temporelles et spatiales ont été largement rapportées dans la littérature scientifique. Par exemple,
l'utilisation d'un faisceau de Bessel permet un dépot d’énergie allongé et étroit [19-23], ce qui s'avére
favorable aux procédés de découpe laser des matériaux transparents. La mise en forme temporelle
d'impulsions permet de controler la dynamique des électrons [24-26] impliqués dans la modification
structurelle du matériau. La mise en forme spatiale et temporelle des impulsions peut également étre
utilisée simultanément, comme par exemple en utilisant un faisceau de Bessel avec une rafale
d’impulsions (burst en anglais) [26,129]. La présente section regroupe plusieurs techniques de mise en
forme temporelle permettant d'agir sur les mécanismes ayant une action sur la dynamique
électronique. Des résultats d'expériences et de simulations mono et double longueur d'onde y sont
rapportés.

Techniques pour la mise en forme temporelle d’impulsion laser

Il n’existe pas de dispositif électronique suffisamment rapide pour modifier le champ électrique
laser. En revanche les domaines temporel et fréquentiel sont liés via la transformée de Fourier. Une
partie des techniques utilisées pour la mise en forme temporelle repose sur la modification de I'espace
fréquentiel de limpulsion laser. Il existe plusieurs outils permettant de mettre en forme
temporellement une impulsion laser, Monmayrant et al. [130] décrivent I'ensemble de ces dispositifs
utilisés pour la mise en forme (miroir déformable, modulateur de phase type SLM (Spatial Light
Modulator en anglais), masque de phase, modulateur acousto-optique (AOM, pour Acousto Optic
Modulator en anglais) avec des avantages et des inconvénients. La mise en forme temporelle par SLM
est rapidement décrite dans la Figure 25. Dans un premier temps, 'impulsion est décompressée par
un réseau, les fréquences qui la constituent sont dispersées spatialement, puis une lentille recollimate
le faisceau. Les différentes composantes spectrales sont ainsi modulables individuellement. Le SLM
constitué d'un réseau de cristaux liquides (pixel de cristaux) permet en appliquant des tensions aux
différents pixels de moduler l'indice de réfraction. Un retard relatif entre les différentes fréquences
dispersées peut ainsi étre appliqué individuellement. Ensuite, lorsque 'impulsion est recompressée par
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une lentille et un réseau, en vertu de la transformée de Fourier, les changements de phase spectrale
donnent lieu a des profils temporels d'impulsions modulées.
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Figure 25. Mise en forme temporelle, basée sur la transformée de Fourier pour une impulsion
femtoseconde en (a). Le SLM doit étre placé dans le plan de Fourier des deux lentilles. Le
montage est appelé montage 4f. En (b) est représentée une illustration de la mise en forme
du profil temporel d'une impulsion laser ultra~courte par retardement spectral [131].

Avec ces dispositifs (SLM, AOM...), la forme temporelle de l'impulsion laser peut étre adaptée aux
besoins de 1'application. Cependant, de tels dispositifs sont couteux (plusieurs dizaines de milliers
d’euros). Souvent d’autres dispositifs sont utilisés comme la ligne a retard. Celle-ci ne permet pas de
structurer a souhait la forme temporelle de I'impulsion laser, mais elle permet en jouant sur le délai

entre les deux impulsions de moduler la forme temporelle dans le recouvrement.

Mise en forme temporelle en configuration mono longueur d’onde

Plusieurs expériences et simulations ont été réalisées avec un SLM dans le but de controler la
forme des crateres d’ablation, le volume dans lequel se fait le dépot d'énergie, la modification d’indice
ou d’optimiser le débit matiére dans les diélectriques [25,26,132-135]. Stoian et al. [25] ont réalisé
des tests dans le saphir et la silice avec des durées d’impulsions de 90 fs et une longueur d’onde
de 800 nm. Le dispositif SLM permet de diviser 1'impulsion incidente en une, deux ou trois sous-
impulsions avec un délai et une répartition énergétique variable. Le délai entre les sous-impulsions
varie entre 0,2 et 1 ps. Les tests sont réalisés au seuil d’ablation et en régime d’ablation. Les résultats
montrent a énergie totale égale, qu’une répartition de l’énergie entre deux ou trois impulsions
augmente le seuil de claquage optique quel que soit le délai, car le fait de répartir 1'énergie de
l'impulsion incidente en plusieurs sous-impulsions permet de diminuer l'intensité et de réduire ainsi
les effets non-linéaires. En régime d’ablation, les cratéres sont moins profonds et moins larges.
Hernandez-Rueda et al. [26,135] ont réalisé des essais au SLM pour des formes d’impulsions
asymétriques dans de la silice fondue avec des impulsions de 100 fs et 800 nm. La Figure 26 [135]
montre des profils de cratére d’ablation réalisées pour différents formes d’impulsion et pour des délais
variant de 100 a 500 fs. Les résultats montrent qu'un cratére d’ablation deux fois plus profond est
obtenu pour une durée d’impulsion de 100 fs pour une impulsion unique, comparé a une impulsion
de 500 fs. Puis quelle que soit la modulation temporelle ou le délai utilisé, la profondeur d’ablation
chute lorsque le délai augmente. Cependant, les cratéres obtenus sont plus larges lorsqu’une mise en
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forme temporelle est utilisée. Ces résultats suggerent pour la fluence utilisée, qu’'une intensité créte
élevée (c’est le cas a 100 fs) permet de générer suffisamment d’électrons libres par le processus de
photoionisation pour ablater efficacement le matériau. En revanche, les impulsions de 500 fs ne
génerent pas une population initiale de porteurs libres suffisants par photoionisation pour que
'ionisation par impact génére efficacement des électrons libres. Selon Hernandez-Ruela et al. [26] et
Gedvilas et al. [31], la distribution de 1'énergie entre les impulsions a une influence significative sur
le volume d'ablaté. Des modélisations ont également été réalisées pour des mises en forme temporelles
avec des formes symétriques et dysmétriques de l'impulsion laser [136] dans I'UV a 405 nm a 60 fs.
Les résultats des simulations sont tres similaires et donnent les mémes ordres de grandeur sur le calcul
de I’énergie moyenne acquise par les électrons. Tandis que la densité électronique varie d’un ordre de

grandeur.
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Figure 26. Profil de cratére d’ablation dans de la silice fondue pour une fluence totale de
6,0 +0,5]/cm? pour différentes mise en forme temporelle de I'impulsion laser. La ligne
horizontale rouge sur les profils marque la profondeur de 50 nm [135].

L'irradiation laser femtoseconde a double impulsion dans des matériaux diélectriques a également
été étudiée avec des lignes a retard dans le but de controler plus efficacement les processus impliqués
dans la dynamique électronique. Des expériences ont été rapportées dans la silice fondue [25-30], le
saphir [25,30] et le verre borosilicate [29]. La plupart des articles mentionnent un effet sur
I'ablation [25-29] et le seuil de claquage optique [29] lié & la deuxiéme impulsion pour un court délai
entre deux impulsions (de 0 & 600 fs). La valeur exacte du délai optimum varie selon les auteurs.
Chowdhurry et al. [30,137] présentent des expériences réalisées dans du saphir et de la silice irradiée
avec des impulsions de 90 fs a 800 nm en surface. Les tests montrent un maximum d’ablation pour
un délai nul entre les deux impulsions. D’autres auteurs [29] montrent une diminution du seuil de
claquage pour un délai inférieur a 200 fs et une efficacité a I'utilisation de la double impulsion dans
la silice et du verre borosilicate. Un délai optimum est trouvé entre 200 et 300 fs pour des impulsions
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de 40 fs a 800 nm dans du Silicium [27]. Zhao et al. [138] montrent que pour des impulsions de
100fs a 800 nm une profondeur d’ablation plus importante est obtenue en impulsion unique
comparée a deux impulsions & 7 J/cm?. Dans la silice, de récentes expériences et simulations ont été
menées par Zhou et al. [139] pour une longueur d’onde de 1030 nm et une durée d’impulsion de
167 fs. L’expérience montre qu’un délai nul conduit & des diametres et des profondeurs de crateéres
les plus importants quel que soit le délai entre —1 et 1 ps. Dans ces travaux, les simulations réalisées
confirment le fait que le délai nul est I'optimum (avec un modele intégrant la contribution des STE).

L'effet de la double impulsion sur le dépot d'énergie, le seuil d'ablation et 1'efficacité d'ablation
ne fait donc pas consensus dans la littérature scientifique. Cet état de fait résulte a la fois de la
diversité des parametres laser et des matériaux utilisés mais aussi de l'interprétation des résultats. En
effet, plusieurs auteurs basent leur analyse en ne considérant que 1'énergie de la seconde impulsion.
Le Tableau 3 regroupe des expériences et simulations réalisées dans la mise en forme temporelle en
configuration mono longueur d’onde. D’autres travaux soulignent un effet avec une longueur d’onde

différente pour les deux impulsions.

Mise en forme temporelle en configuration bi-longueur d’onde

Comme précédemment décrit, la mise en forme temporelle et l'utilisation de deux longueurs
d’onde permet de cibler plus précisément les mécanismes impliqués dans la dynamique électronique.
Une longueur d’onde plus courte (vert ou UV) favorise la photoionisation alors qu'une longueur d’onde
dans l'infrarouge améliore le chauffage électronique et 'ionisation par impact. Les tests réalisés pour
différentes longueurs d’onde ne peuvent étre réalisés avec un seul SLM. Un SLM est nécessaire pour
chaque impulsion de couleurs différentes. Les dispositifs de mise en forme du profil temporel d'une
impulsion laser ultra-courte par retardement spectral étant couteux, tous les travaux rapportés dans
la littérature ont été réalisés avec une ligne a retard. Les études réalisées sont des simulations et des
expériences concernant la  modification d’indice, la texturation et I’ablation des
diélectriques [31,49,140-151].

Yuan et al. [141] ont mené des études dans la silice pour des longueurs d’onde de 400 et 800 nm.
La durée des impulsions est de 50 fs, le délai est fixé a 50 fs. La fluence est partagée équitablement
entre les deux impulsions, le diametre respectif des faisceaux n’est pas communiqué. La fluence totale
des impulsions est de 5]/cm?. Les cratéres d’ablations obtenues sont représentés sur la Figure
27 [141]. Pour une impulsion de 400 nm suivie de celle a 800 nm, la profondeur et le diametre du
cratére formé est plus important comparé aux autres configurations (800 nm + 400 nm ou 800 nm +
800 nm). Cependant, une comparaison uniquement basée sur la longueur d’onde est réalisée et les
résultats ne sont pas comparés aux crateres formés par une impulsion unique a 400 nm ou 800 nm
d’une fluence de 5 ]J/cm?. L’étude montre donc que lorsque deux impulsions sont utilisées pour irradier
la silice, il est préférable d’utiliser la configuration 400 4+ 800 nm, mais elle ne renseigne pas s’il est
préférable d’utiliser une impulsion unique ou deux impulsions. Cependant, I’expérience montre une
synergie entre les deux impulsions, le délai positif est la solution la plus efficace pour maximiser le
profil d’ablation (profondeur et diameétre) et il confirme qu'il faut créer des électrons libres puis les
chauffer avec la deuxieme impulsion.
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Figure 27. Cratére d'ablation pour une fluence totale de 5]/cm? pour deux d’impulsions de
longueur d’onde respective : 400 + 800 nm, 800 + 400 nm et 800 + 800 nm [141].

Chowdhury et al. [144] ont réalisé des études d’ablation dans la silice pour deux impulsions de
132 fs 2 400 nm et 90 fs a 800 nm. Les deux impulsions ont un diametre sur cible de 4 pm. La Figure
28 montre le volume ablaté et la transmission optique en fonction du délai entre une impulsion de
400 nm d'énergie 0,4 pJ et une impulsion de 800 nm d'une énergie de 0,4 pyj pour un délai variant de
—1 & 100 ps. Les résultats montrent un maximum d’ablation pour un délai nul, puis apres 300 fs de
délai, le volume ablaté chute. L’étude permet ici de conclure sur le délai optimum a choisir dans une
configuration a deux impulsions de deux longueurs d’onde différentes, mais elle ne révele pas les
différences entre deux sous-impulsions et une impulsion unique de méme densité d’énergie. Dans ces
expériences, la dissymétrie des courbes aux délais positifs et négatifs montre que la solution la plus
efficace est de générer des électrons libres de préférence avec une plus faible longueur d’onde, puis de
les chauffer avec la deuxieme impulsion de plus grande longueur d’onde.
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Figure 28. Volume ablaté et la transmission optique en fonction du délai entre une impulsion
de 400 nm d'énergie 0,4 pJ et une impulsion de 800 nm d'une énergie de 0,4 pJ [144].
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Des expériences ont été menées par Gedvilas et al. [31] dans du saphir avec deux sous-impulsions,
I'une de longueur d’onde 355 nm et 'autre & 1030 nm. La durée d’impulsions est de 10 ps pour les
deux sous-impulsions avec un délai fixé a 100 ps. Différents ratios d’énergie entre les sous-impulsions
sont explorés afin de définir le ratio optimal en énergie entre I'impulsion UV et infrarouge. Un critére
se basant sur la surface modifiée en um? aprés l'irradiation est utilisé pour comparer les résultats. Les
résultats montrent une surface de modification environ 2,5 fois plus importante lorsque 'impulsion
UV contient 1/10 de ’énergie de I'impulsion infrarouge. Des expériences comparatives en impulsion

UV unique pour une densité d’énergie équivalente ne sont malheureusement pas présentées.

Théberge et al. [143] ont utilisé des impulsions différentes en longueur d’onde et en durée
d’impulsion. Les expériences ont été réalisées dans la silice fondue et le quartz pour des impulsions
de 180 fs a 800 nm focalisées sur 20 um et 15 ns & 532 nm focalisées sur 300 um. Les délais entre les
deux impulsions varient de —100 a 100 ns. La Figure 29 montre le volume ablaté en fonction du délai
entre 'impulsion femtoseconde et nanoseconde dans la silice fondue. Un optimum d’ablation est
observé lorsque l'impulsion femtoseconde arrive 30 ns avant I'impulsion nanoseconde. Par rapport
aux longs délais, 'optimum a 30 ns représente un gain d’environ deux sur le volume ablaté avec une
profondeur d’ablation augmentée de 100%. Quelle que soit la configuration utilisée dans les
expériences, les crateres présentent des zones surfondues et des fissures. Une comparaison du volume
ablaté entre une impulsion unique et une double impulsion présentant les mémes caractéristiques en
fluence n’a pas été réalisée. L’étude révele donc encore une fois le délai optimum a utiliser pour
Iirradiation a deux impulsions de durée et couleur différente pour maximiser les débits matiere, mais
ne permet pas de déterminer le procédé le plus efficace entre une impulsion unique et deux sous-
impulsions a densité d’énergie égale. Cependant, une synergie entre les deux impulsions est une
nouvelle fois observée puisque la génération d’électrons libres par I'impulsion femtoseconde semble

favoriser une ionisation significative par bremsstrahlung inverse pour 'impulsion nanoseconde.
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Figure 29. Volume ablaté en fonction du délai pour une énergie fixée entre les deux impulsions
de 70 J/cm? et 30 ]J/cm? respectivement pour I'impulsion femtoseconde et nanoseconde [143].
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Yu et al. [140] ont réalisé aussi des expériences dans la silice fondue avec deux sous-impulsions
70 fs a 266 nm focalisée sur 9,2 pm et 60 fs a 800 nm focalisée sur 25,4 pm. Les tests sont réalisés au
seuil d’ablation pour différents délais entre —600 a +600 fs. Le délai nul est le délai optimum
permettant de réduire le seuil de dommage en fluence. Des expériences comparatives en impulsion
unique présentant des densités d’énergie comparables n’ont également pas été réalisées.

Guizard et al. [142,148] ont mené des expériences pompe-pompe avec sonde avec des impulsions
de 50fs 2 400nm , 50fs & 800 nm et 10 ps & 800 nm dans du saphir et de la silice fondue.
L’expérience consiste a mesurer le déphasage produit par les porteurs libres durant et apres irradiation
laser. L’expérience montre pour un délai de 5 ps entre lirradiation a 50fs a 400 nm et 10 ps a
800 nm un déphasage identique comparé a l'irradiation avec 50 fs & 400 nm suggérant une densité
de porteurs libres identique. La double impulsion semble favoriser dans ce cas la recombinaison
électronique, puisque les électrons recombinent plus rapidement. Alors que pour un délai de 5 ps entre
lirradiation a 50fs a 400 nm et 50 fs & 800 nm, le déphasage est plus important comparé a
lirradiation & 50 fs a 800 nm, suggérant une densité de porteurs libres plus importants (pour la
configuration 50 fs & 400 nm). D’autres études menées pour des longueurs d’onde entre 1 um et 5 pm
mentionnent un chauffage et un dépdt d’énergie plus important pour des impulsions de 100 fs
comparés a 400 fs [150].

Le Tableau 4 regroupe quelques études expérimentales et des simulations menées sur la mise en
forme temporelle en bi-longueur d’onde. Les études comparent systématiquement le délai optimum a
appliquer pour I'application visée, mais les résultats ne sont jamais comparés aux effets produits par
une impulsion unique de densité d’énergie similaire. Des études similaires ne donnent pas les mémes
conclusions sur les optimums en terme de délai, ce qui néanmoins peut étre expliqué par le fait que
ce type d’expérience soit complexe. Il est a noter aussi que les données issues de la littérature sont
parfois manquantes comme la taille des faisceaux sur cible, si le plan de focalisation est identique
pour les deux longueurs d’onde et la répartition énergétique entre les faisceaux n’est pas toujours
spécifiée ainsi que les incertitudes (délai, mesure). Aussi, la taille des faisceaux sur cible lorsqu’elle
est renseignée n’est pas similaire entre les deux longueurs d’onde dans la grande majorité des cas
complexifiant 'analyse.
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Tableau 3. Expérience double impulsion et simulation en configuration mono longueur d’onde.

Moyen de mise Caractéristiques Ratio
Auteurs Matériaux Expérience Modéele en forme Délais Optimum dé .
. énergie
temporelle 1°" sous-impulsion 2°%¢ gous-impulsion °
167 fs
Zh Modele des taux 1030 §
ou , nm
Silice fondue  Seuil d’ablation Keldysh Ligne a retard -1psa+1ps ) 0 de délai 50:50
et al. [139,152] 23 pm
STE .
2,14 J/em?
40 fs
D Silice 800 300 fs de
eng 1 ?(é Claquage optique  Modele des taux Ligne a retard 0a+1 ps _ m , ° ,( ¢ 50:50
et al. (27 Silicium 45 pm délai
0,3 42 J/cm?
Silice Plrofon(lleur 90 fis
Chowdh Saphi d’ablation Keldysh 800
owdhur, Saphir nm
¢t al. 30 1;7/] ! Volume ablaté Modele des taux Ligne a retard -1 a +300 ps 4 0 de délai Variable
et al. , m
’ Transmission Schodinger 2D. . ! A
. o - 1,1 & 13,4W/cm?
Réflectivité
25 fs
Li Silice 800
! 11C9A . Claquage optique  Modeéle des taux Ligne a retard 0a+10 ps . o 0 de délai 50:50
et al. [29) Borosilicate 35 pm
0,342 J/cm?
Percage par 50 fs
Jiang percussion + 800 nm 500 fs de
K9 glass SLM 0a+1ps 50:50
et al. [153] glass déplacement 7z + atips Waist : ? délai o
immersion eau 20 pj
Stoian . Forme temporelle variable
. . . . Modele des taux
et al. [25,132] Silice Seuil ablation Helmholt SLM 800 nm
elmholt SL)
Burakov Saphir Ablation ? , Waist : 7
Deux températures . .
et al. [133] 6 J/cm?a 14 J/cm?
Forme temporelle variable .
Impulsion
Hermandez - Profondeur 800 nm :
Silice fondue . SLM unique de
et al. [133] d’ablation 16,9 pm en x et 8,0 ym en y

0430 J/cm?

100 fs
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Tableau 4. Expérience double impulsion et simulation en configuration bi-longueur d’onde.

Caractéristiques
Auteurs Matériaux Expérience Modele Délais Optimum Ratio d’énergie
1°" sous-impulsion sous-impulsion
15 ps 15 ps
T. 532 1064
ot ZTTIF;] Silice fondue  Percage 0a+2ns {;val:zm? Wamim?l 100 ps de délai 87:13
22,9 J/cm? 3,3 J/cm?
70 fs 60 fs
Y Modele des 266 800 29:71
Y Silice fondue Seuil ablation odele des -600 & +600 fs m _ m 0 de délai .
et al. [140] aux 9,2 pm 25,4 pm Et variable
0al15J/cm? 04217 J/cm?
180 fs 15 ns
Théb Silice fond 800 532 70:30
reberse Hiee fondue Volume ablaté -100 & + 100 ps m O m 30 ns de délai o
et al. [143] Quartz 20 pm 300 pm 75:25
70 J/cm? 23 et 30 J/cm?
. 10 ps 10 ps , .
Gedvil t Modele des 1/10 de Iénergie
eavt ‘as ¢ Saphir Seuil ablation odete des 100 ps 365 nm 1030 nm /10 de f)neyr gle Variable
al. [31] taux dans 'UV
3 et 6 um 3 et 6 um
50 fs 50 fs
Héh 400 80
ol Silice fondue  Texturation -2a+ 2ps o i Variable
et al. [147] 10 pm 18 pm
2443,3J/cm? 24 J/cm?
25 o an o
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4. Syntheése

Les matériaux diélectriques sont des isolants qui posseédent une bande interdite, ils sont
naturellement transparents a la lumieére visible. Cependant, pour de trés fortes intensités laser
accessibles griace aux impulsions femtosecondes, la photoionisation devient non négligeable et des
porteurs libres appelés aussi électrons de conduction sont générés. A leur tour par absorption linéaire,
ces électrons peuvent absorber des photons de 'impulsion laser de fagon analogue a un métal et ils
sont chauffés. Lorsque leur énergie cinétique dépasse l’énergie du gap alors ces derniers peuvent
collisionner des électrons en bande de valence, les promouvant en bande de conduction. Ce processus
répété conduira a ’avalanche électronique si les caractéristiques de 'impulsion le permettent. Dans
le méme temps une proportion d’électrons recombine vers la bande de valence. L’ensemble de ces
processus décrit la dynamique électronique. Dans le méme temps, le matériau se polarise sous l'effet
du champ électrique laser. Connaitre la polarisation du matériau est important, elle permet de calculer
la fonction diélectrique du matériau régissant les propriétés optiques du milieu pendant et apres
irradiation laser. La dynamique électronique, la fonction diélectrique et les équations de propagation
couplées permettent de calculer le dépot d’énergie laser. Pour une impulsion femtoseconde, la totalité
de 'énergie de l'impulsion laser est absorbée avant méme que la thermalisation entre les électrons et
la matrice n'opere. Il s’ensuit une phase de thermalisation électronique et ionique au travers de
collisions. A lissue de la thermalisation qui dure une dizaine de picosecondes, la température ionique
atteint sa valeur maximale. Puis celle-ci diffuse dans le matériau principalement par conduction. Dans
le méme temps, des gradients de température tres importants dans la matrice apparaissent dans la
zone du dépdt d’énergie. Le matériau se dilate sous 1’élévation de sa température et des contraintes
peuvent apparaitre et initient des ondes mécaniques. Suivant la nature des contraintes, le matériau
peut fissurer ou se rompre. Des changements de phases peuvent apparaitre en fonction des conditions
de pression et de température.

La nature des modifications du matériau (zone surfondue, ablation, contraintes, fissures) résulte
de la quantité d'énergie laser absorbée durant l'interaction qui est en grande partie régie par la
dynamique des électrons durant l'irradiation laser. Les lois régissant la dynamique électronique
dépendent du matériau mais aussi des caractéristiques de I'impulsion laser en termes d'énergie, de
durée d’impulsion, de longueur d’onde, de la polarisation, etc. Par conséquent, l'absorption de l'énergie
laser, liée a l'efficacité de l'ablation laser, peut étre améliorée en réglant les parameétres du laser, et/ou
en effectuant une mise en forme spatiale ou temporelle du faisceau. Cependant, si les effets de
I'irradiation laser a une impulsion sont relativement bien compris, des résultats contradictoires entre
les sources existent lorsqu’une mise en forme des impulsions est réalisée ou lorsque deux sous-
impulsions sont utilisées. Les travaux publiés n'apportent pas une réponse franche sur le bénéfice ou
non du procédé double impulsion pour Pablation laser. La réponse dépend du référentiel (simple ou
double impulsion) et de l'observable. Les données sont trés souvent incomplétes et des études
supplémentaires comparant les modifications réalisées en régime mono impulsionnel et bi-impulsionnel
doivent étre entreprises.
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Le traitement du verre est un sujet de grand intérét pour de nombreux domaines industriels tels
que : la fabrication d'optiques, 1'électronique ou les dispositifs médicaux. En ce qui concerne la
technologie nanoseconde, 1'utilisation de lasers femtoseconde permet d'obtenir une grande qualité
d’usinage grace a des propriétés d'absorption non linéaires et parce que les durées d’impulsions sont
inférieures aux temps caractéristiques de relaxation du matériau. Néanmoins, le débit du traitement
femtoseconde est encore tres faible par rapport aux autres technologies laser. La mise en forme des
impulsions temporelles et spatiales est une solution intelligente et flexible pour accroitre 1'efficacité
du traitement par laser femtoseconde en pilotant efficacement la dynamique et l'absorption des
électrons impliqués pendant l'irradiation laser.

Il a précédemment été vu dans la Section 3.3 du Chapitre 1 que le réle d’'une double impulsion
laser dans les diélectriques a déja été étudiée. Néanmoins, a notre connaissance, le role de la
polarisation pour l'optimisation de 1'efficacité de l'ablation dans l'irradiation a double impulsion des
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matériaux diélectriques n'a pas encore été étudiée. Or comme précédemment vue dans la Section 1.3
du Chapitre 1, la polarisation du champ électrique affecte l'interaction entre le champ électrique et
la matiere. La polarisation peut ainsi étre fortement impliqué dans les processus d’ionisation et peut
donc potentiellement contribuer significativement a ’augmentation du volume ablaté. De plus, les
résultats issus de la littérature ont été étudiés massivement avec des laser titane saphir a la longueur
d’onde de 800 nm et pour des durées d’impulsions qui en majorité sont inférieures a 100 fs. Ces
impulsions s’éloignent significativement des impulsions utilisées dans ces travaux de thése en terme
de durée d’impulsion ~500 fs et de longueur d’onde 1030 nm. Ces parametres laser ont été choisis,
car ils correspondent au standard des lasers industriels vendus par la société Amplitude Systémes qui
est un des partenaires du projet AS-TGV dans lequel s’inscrivent ces travaux de these.

Dans ce chapitre qui constitue une partie originale de ces travaux de these, 'effet de la mise en
forme des impulsions temporelles sur 1'ablation de la silice fondue est étudié par une expérience de
pompe-pompe & une seule longueur d'onde (1030 nm) et avec deux sous-impulsions femtoseconde. Les
résultats sur l'irradiation a une impulsion et deux sous-impulsions femtosecondes successives sont
rapportés dans la silice fondue dans des régimes de sous-ablation et d'ablation. Deux configurations
de polarisation ont été explorées : (i) deux sous-impulsions de Polarisation Linéaire Croisée (PLC)
ol les deux sous-impulsions ont une polarisation linéaire orthogonale. Puis une autre configuration
avec deux sous-impulsions de Polarisation Circulaire Contre Rotative (PCCR) ou les deux impulsions
ont une polarisation circulaire tournant en sens inverse. Pour toutes les expériences, un rapport de
fluence entre les deux sous-impulsions est fixé a 50:50, ce rapport est choisi afin de se placer dans la
condition la plus éloignée du cas d'irradiation a une seule impulsion, c’est-a-dire d’un rapport de
fluence de 0:100 (ou 100:0) et de ne pas favoriser le role d'une impulsion par rapport a l'autre et
pour ne pas complexifier la compréhension des résultats. Néanmoins, un rapport d’énergie 70:30 a
également été réalisé, mais les résultats ne sont pas présentés, car ils donnent des résultats similaires

a ceux obtenus avec une impulsion unique.

L'objectif de ce travail est de mieux comprendre l'interaction laser matiere d'une part, et d'ouvrir
la voie a l'amélioration de 'efficacité d’ablation en régime de percage d’autre part. Les résultats sont
étudiés en faisant varier la fluence du laser, la configuration de la polarisation et le retard d'impulsion
a impulsion. Aussi, les résultats sont discutés en termes de transmission optique et de volume ablaté.
Les résultats montrent que le délai & une influence majeure sur le seuil de modification et d'ablation
ainsi que sur les volumes ablatés. L'état de polarisation a également, dans une moindre mesure, une

influence significative sur l'efficacité de 1'ablation.

Pour faciliter l'interprétation des résultats expérimentaux, un modele décrivant la dynamique
électronique et I’absorption pour reproduire les électrons et l'absorption d'énergie a été développé.
Les parametres du modele ont été définis en fonction des résultats de 1'étude en impulsion unique : le
volume ablaté a été comparé a la densité d'énergie absorbée théorique nécessaire pour chauffer le
matériau cible jusqu'a la température d’ébullition de la silice fondue [154]. Ces parameétres du modeéle
ont ensuite été conservés dans le cadre de I’étude de 1'irradiation laser a deux impulsions. Les courbes
théoriques sont comparées aux résultats expérimentaux, ce qui permet de mieux comprendre les
processus physiques sous-jacents.

Le chapitre est organisé comme suit. Le dispositif expérimental ainsi que le protocole d'analyse
sont décrits dans la Section 1. Le modele est décrit dans la Section 2. Les analyses de la mesure de
transmission et du seuil de modification sont décrites dans la Section 3.1. Les mesures du volume
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d'ablation effectuées dans les configurations PCCR et PLC sont présentées dans la Section 3.2. La
Section 3.3 présente les résultats des profondeurs d’ablation. Enfin, les Sections 4.1, 4.2 et 4.3 sont
consacrées respectivement a la discussion sur la variation de l'intensité cumulée de la double impulsion
et de 'état de la polarisation résultante avec le délai entre les impulsions, et leur effet coopératif sur
I'efficacité finale sur 1'ablation. Ce chapitre fait référence a 4 annexes. L’annexe A présente la mesure
de 'intensité spatiale du faisceau sur cible pour des faisceaux monochromatiques. L’annexe B présente
le calcul de I'absorption linéaire induite par des électrons libres. ’annexe C présente des calculs de
la polarisation résultante dans les configurations PCCR et PLC. La Section 2 de 'annexe E présente
I’automatisation de I'analyse des données.

1. Dispositif expérimental et protocole

1.1. Dispositif expérimental : laser, ligne a retard, métrologie et focalisation

Le dispositif expérimental utilisé pour tous les tests comprend un laser femtoseconde, une ligne a
retard, un élargisseur de faisceau, une platine de translation a 3 axes, un objectif de focalisation 10x
(NA=0,26) et un puissance meétre.

La Figure 30 illustre le schéma du dispositif expérimental utilisé pour tous les tests. Le laser
utilisé est un laser femtoseconde hybride (oscillateur et pré-ampli fibré et un amplificateur solide)
dopé Yb (Yuja de Amplitude Systemes). La longueur d'onde centrale est de 1030 nm. Les principaux
parametres du laser utilisés sont résumés dans le Tableau 5. La fréquence de répétition varie de
100 kHz a 2 MHz. Néanmoins, un modulateur acousto-optique permet de générer des fréquences de
répétition plus faibles jusqu'a 500 Hz. L'impulsion laser présente une forme gaussienne avec une
largeur totale & mi-hauteur (FWHM) de 480 fs mesurée avec un autocorélateur. La largeur spectrale
est de 3 nm. Le temps de cohérence 7., est d'environ 1,2 ps, il est calculé avec la relation suivante :

A2

— 52
tee = M0 ¢ (52)

Ou 4 est la longueur d’onde centrale, ¢ la vitesse de la lumiére et A1 la largeur spectrale. La
puissance moyenne maximale est de 10 W.

Le temps de cohérence étant deux fois plus long que la durée d’impulsion, des que le
recouvrement temporel s’effectue, la polarisation totale qui résulte des polarisations des champs
électriques de chacune des sous-impulsions sera alors affectée. La taille du faisceau focalisé est mesurée
par un analyseur de faisceau WinCam, le diamétre du faisceau est de 7,5 + 0,3 um & 1/e?. A noter
que la taille des pixels de la caméra CMOS constituant la Wincam sont d'environ 3,3 pm, ce qui n'est
pas pertinent pour mesurer de petits faisceaux (< 20 um) avec une bonne précision (il faut & minima
une dizaine de pixels). C’est pourquoi un dispositif d’imagerie permettant d’imager le faisceau focalisé
(au waist) avec un grossissement X 5 a été construit et mise en place sur le poste laser. Ce systéme
d'imagerie comprend un objectif de microscope de focale 40 mm et une lentille plan-convexe de
200 mm. Le grossissement est déterminé au préalable en calibrant le dispositif avec une MIR USAF.
Plus de détails sur ce dispositif d’imagerie se trouvent dans l'annexe A. L'ouverture numérique
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effective, calculée a partir de la taille mesurée du faisceau focalisé, est d'environ 0,17. La mesure de
I'énergie est effectuée aprés l'échantillon grice a une photodiode (modéle PH100-Si-HA-DO de
Gentec). L'incertitude sur la mesure de la puissance est d'environ 5 %. Pour toutes les expériences,
un rapport de fluence entre les deux sous-impulsions est de 50:50, ce rapport est choisi afin de se
placer dans la condition la plus éloignée du cas d'irradiation a une seule impulsion, c¢’est-a-dire d’un
rapport de fluence de 0:100 (ou 100:100) et de ne pas favoriser le role d'une impulsion par rapport
a l'autre. Néanmoins, un rapport de fluence de 70:30 a tout de méme été testé et les résultats tendent
vers les résultats obtenus lors de I'irradiation en impulsion unique. La fluence totale est définie comme
la somme des fluences de chacune des sous-impulsions. La fluence totale varie de 0,5 & 22 ]J/cm? avec
une incertitude qui tient compte a la fois de la taille du faisceau (£ 0,3 pm) et des incertitudes sur la
mesure de la puissance (+ 5%). Toutes les expériences ont été réalisées sur de la silice fondue de
1 mm d'épaisseur. Le faisceau est focalisé sur la surface de I'échantillon. La focalisation en face arriere
a également été étudiée, car elle est tres souvant utilisée dans les procédés de pergage de bas en haut
(bottom-up en anglais). Cependant, I'étude de cette seconde approche est trop complexe & mettre en
place, car la géométrie du cratere d'ablation dépend de la position du point focal par rapport a la face
arriere, car le dépot se fait en volume. Le volume est affecté des que 1'on change les parametres laser
(notamment la fluence des impulsions) ou le plan de focalisation.

Tableau 5. Principaux parametres laser.

, Durée Taux de répétition Puissance moyenne
Longueur d'onde . . o . .
d'impulsion utilisé maximale & 100 kHz
1030 nm 480 fs 500 Hz 10 W

""""""""""""""" Lo TTITTT A
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Figure 30. Schéma du banc optique laser avec la configuration générale (a gauche) et le détail
des composants de la ligne a retard (a droite).
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Figure 31. Photographie de la ligne a retard réalisée et de la focalisation du faisceau laser sur
le matériau cible.

Une ligne a retard a été développée pour diviser l'impulsion initiale de la sortie du laser en deux
sous-impulsions avec un délai contrdlé (Figure 30 et Figure 31). Une lame de phase demi-onde et un
cube polarisant sont utilisés pour régler la polarisation afin de diviser le faisceau et de fixer le rapport
d'énergie entre les deux sous-impulsions. Une platine de translation micrométrique est introduite sur
un des bras de la ligne a retard permettant un réglage fin de la différence de chemin optique entre les
deux sous-impulsions. Enfin, les deux faisceaux sont recombinés a l'aide d'un cube polarisant, apres
quoi les deux sous-impulsions sont polarisées linéairement et orthogonalement 1'une par rapport a
l'autre. Pour les expériences réalisées en configuration PCCR, une lame de phase quart d'onde est
introduite pour obtenir une onde polarisée circulaire. Ainsi, une polarisation circulaire dans le sens
des aiguilles d'une montre ou dans le sens inverse des aiguilles d'une montre est obtenue. La précision
pour positionner la platine de translation correspondant au délai zéro (nul) est d'environ +130 fs. Le
délai d'impulsion a impulsion est varié de 0 a 5 ps échantillonné sur six valeurs dans le cadre de
Iétude : 0 ; 0,133 ; 0,267 ; 0,5 ; 1,0 et 5,0 ps. Des délais supérieurs & 5,0 ps n’ont pas été explorés
di a des contraintes techniques. Pour chaque délai utilisé, la fluence totale est variée de 0,5 a
22]/cm?.

Tableau 6. Principaux parametres d’usinage.

Fluence d’usinage (J/cm?)

Délai Vit lati Diameétre fai
élais (ps) Ratio énergie fresse platinie ON lametre falsceau +5 % sur Iénergie + 0,3
+ 130 fs (mm/s) (1/€?) + 0,3 pm .
pm pour le waist
0
0,133
0,267 50 : 50 0,5a22
’ 10 0,17 7.5 '
05 70 : 30 ' ”

1

9
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Au cours de ces expériences, la colinéarité des deux bras de la ligne a retard lors de la
recombinaison est un point essentiel et elle doit étre maintenue jusqu'a la cible. La (grande)
complexité est d'avoir deux faisceaux de méme diametre et de méme ouverture numérique, en un seul
et méme point XYZ. Le dispositif créé et mise en place pour mesurer la taille du faisceau sur cible
permet aussi en outre de vérifier le chevauchement spatial des deux sous-impulsions sur la surface de
la cible et de corriger 'alignement si nécessaire. Aussi, le chevauchement doit étre maintenu et ne pas
varier lors de ’application du délai, c’est-a-dire lorsque la platine micrométrique bouge. Le réglage du
délai nul est aussi un autre point sensible pour ce type d’expérience, deux techniques ont été étudiées
pour déterminer la position du délai nul lorsque la collimation a été réalisée jusqu’a la cible.

La premiere technique consiste a utiliser l'effet non linéaire dans un cristal LBO de type II
(accepte des champs électriques orthogonaux). En effet, comme énoncé dans la Section 1.3.1 du
Chapitre 1, la conversion de fréquence est un phénomene non linéaire intervenant dans des cristaux
non centrosymétriques. Le taux de conversion dépend de l'amplitude du champ électrique laser
indicent. Pour un délai théoriquement nul, les ondes étant cohérentes, I'amplitude totale du champ
électrique résulte de la superposition des champs laser de chacune des impulsions. Cette onde
résultante est maximale au délai zéro maximisant le taux de conversion dans le cristal LBO. Ainsi,
une mesure de la puissance de sortie dans la plage verte (voir, ligne de réglage du délai zéro n°l)
permet lorsque les deux sous-impulsions se chevauchent complétement (pour un délai nul), de
maximiser la puissance verte. Cette puissance correspond au délai zéro. A noter qu’a + 130 fs la
puissance laser ne change pas de maniere significative ou du moins les variations de puissance
mesurées ne permettent pas de les dissocier des fluctuations naturelles sur la mesure de la puissance

moyenne.

La deuxiéme technique consistent a faire interférer les deux ondes. Juste apres la recombinaison
des deux faisceaux en sortie de la ligne a retard, les impulsions sont polarisées orthogonalement. Pour
les faire interférer, il faut qu’elles aient la méme direction de polarisation. En pratique, cela consiste
a utiliser une lame demi-onde. La lame est orientée pour faire tourner la direction de polarisation de
45° puis a 'aide d’un cube polariseur la composante suivant axe x est conservée (voir Figure 30,
ligne de réglage du délai zéro n°2). En mesurant la puissance, il est vérifié que 'amplitude des deux
ondes est la méme. Lors du chevauchement temporel, des modulations d’intensité apparaissent (image
de la caméra CMOS en Figure 30). Le début et la fin de ces événements permettent d’en déduire le
délai zéro. Celui-ci se trouve au milieu de ces deux événements. Il est intéressant de remarquer que
ces deux techniques donnent la méme position et la méme incertitude a + 130 fs. Au délai nul et a
un demi-cycle optique, l'extinction totale est obtenue. En polarisation circulaire, cette technique ne
peut étre utilisée, cependant l'ajout d'une lame quart d’onde pour obtenir deux polarisations
circulaires ne change pas l'incertitude sur le délai.

1.2. Protocole d’analyse

Le taux de transmission et le volume ablaté sont respectivement mesurés et calculés pour chaque
ensemble de parameétres. Sur la Figure 32(a) le schéma illustre la trajectoire du laser pour une vue de
dessus de 1'échantillon de silice. L’échantillon est déplacé afin de mesurer la puissance transmise dans
lair, et & travers ’échantillon grace a une photodiode placée en dessous de I’échantillon ( voir Figure
32). Il est a noter qu'il n’y a pas de chevauchement spatial entre les doubles impulsions successives
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lors du déplacement. Le graphique dans la Figure 32(b) montre un exemple de la puissance transmise
mesurée (donnée brute) pour un jeu de paramétre fixé. Sur la Figure 32 en [1], le faisceau laser traverse
I’air, la mesure de la transmission dans ’air est illustrée par des points bleus sur le graphique montrant
la puissance en fonction de temps. Puis, en 2] le faisceau laser traverse ’échantillon de silice. La
puissance mesurée est représentée par des points orange sur le graphique. Le laser est ensuite coupé
et revient. Les points rouges donnent la puissance mesurée (La valeur est autour de zéro, car le laser
est coupé, c’est une mesure du bruit). Au total, chaque test a été répété trois fois pour chaque
ensemble de parametres afin de réduire l'incertitude des résultats. La valeur mesurée de la puissance
dans la zone [3] permet de retrancher le bruit ambiant sur la puissance mesurée en zone [1] et [2].
Enfin, le pourcentage de puissance transmise est donné par le rapport entre la puissance mesurée a
travers I'échantillon (en [2]) sur la puissance mesurée dans l’air en [1]).

(a) (b)

Vue de dessus 35
______ i cee ek
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Figure 32. ITllustration du parcours du laser pour une vue de dessus de 1'échantillon de silice
en (a) et un exemple du graphique obtenu de la mesure de la puissance transmise en (b) [155].
Vitesse de translation : 10 mm/s et fréquence laser : 500 Hz.

Pour toutes les expériences, une fréquence de répétition de 500 Hz et une vitesse de balayage de
10 mm/s ont été utilisées afin de maintenir une distance de 20 um entre les doubles impulsions
successives. Ce faisant, la taille du faisceau étant de 7,5 um, il n'y a pas de chevauchement spatial
entre les doubles impulsions successives, c'est-a-dire que chaque cratere a été produit par une seule
irradiation a double impulsion. Un exemple d’une vue aprés usinage est donné sur la Figure 33(a)
pour une vue de dessus au microscope optique. Les mesures topographiques ont été effectuées a 1'aide
d'un microscope confocal Leica DCM 3D basé sur la technologie LED avec un objectif 50 X/0,90. Le
volume d'un cratere d'ablation a ensuite été calculé a partir de son profil 3D en intégrant le volume
sous la surface en X et en Y de la Figure 33(b). Pour chaque cratére, quatre a six mesures ont été
prises en compte pour le calcul du volume d'ablation afin de réduire les incertitudes. L'incertitude sur
le volume ablaté est environ de 10 % (précision latérale en X,Y de 332 nm et résolution au nanometre
en Z), les diameétres aux seuils d’ablation en fluence mesurés sont de 'ordre du micromeétre.
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Pour I'analyse des données, un programme Python a été développé pour automatiser le calcul de
la transmission et le calcul du volume ablaté en prenant en compte une correction de planéité des
données brutes. Le programme Python développé pour le traitement des données est plus largement
détaillé dans la Section 2 de I'annexe E. L’automatisation du traitement des résultats permet de
réduire les erreurs humaines qui peuvent étre insérées lors d’un traitement des données dit
« manuel ». Aussi, un systéme de vérification sous forme graphique a été développé pour suivre le
déroulement du processus d’analyse et permet de cibler rapidement les cas non traités par
I'algorithme, les erreurs ou les éventuels points aberrants. Cela permet de s’affranchir des cas
particuliers : poussiére d’ablation présente, zone d’intégration incorrecte, une donnée manquante sur

la transmission ou encore une mauvaise correction du défaut de planéité.

(a) (b)

(wn) unapuoyjoud

Méme fluence Méme fluence 2
4
8
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Figure 33. Vue du dessus des cratéres d'ablation en (a) et exemple d’un profil 3D mesuré par

microscopie confocal en (b).

2. Développement du modeéle de dynamique électronique pour le calcul du dép6t

d’énergie

Cette section est consacrée a la modélisation de l'énergie laser absorbée pour étayer les
interprétations des observations expérimentales. Le volume ablaté obtenu expérimentalement est
interprété en terme de densité d'énergie absorbée dans le modele. En effet, une densité d'énergie
absorbée (qui peut étre associée a une température de la matiére) peut conduire a des modifications
de la matiere et, finalement & 1'ablation de la matiére (voir Section 3.1 du Chapitre 1). Dans la Section
1.2 du Chapitre 1 sont décrits différents processus intervenant dans la dynamique électronique. Pour
cette étude, quatre processus sont considérés pour décrire la dynamique des électrons dans le matériau
diélectrique : (i) la photoionisation, (ii) le chauffage des électrons, (iii) 'ionisation par impact et (iv)
la recombinaison, tous illustrés par la Figure 34. Le code développé est un code sans dimension
spatiale. Il n’inclut pas la propagation laser, il ne peut donc étre completement quantitatif. Le modele
a été développé dans I'unique but de comprendre et d’évaluer les tendances générales observées dans
les expériences. La photoionisation est calculée avec 'expression de Keldysh. Le chauffage électronique
et l'ionisation par impact sont calculés sur la base du modele de Rethfeld (I'Eq. (5)) présenté dans la
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Section 1.2.2. du Chapitre 1. Le modeéle a ensuite été amélioré dans le cadre de cette these en tenant
compte de la recombinaison électronique et du dépeuplement de la bande de valence au cours du

temps.

(ii) Chauffage électronique

A

( \
Po P1 P2 P3 Pa Pk-1 P«
BC | — T 1 | | > E
_~(iv)Recombinaisen .-~ Be = Bpg
(i) Photoionisation
(iii) lonisation par impact
BV £ \ :Absorption & 1 photon
Figure 34. Ensemble des processus influencant la dynamique des électrons en bande de
conduction. Cette dynamique comprend (i) la photoionisation, (ii) le chauffage élétronique,
(ili) lionisation par impact et (iv) la recombinaison électronique. La photoionisation est
calculée avec 'expression de Keldysh, le chauffage électronique et ’ionisation par impact sur
la base du modele de Rethfeld qui a ensuite été amélioré dans le cadre de cette these.
La dynamique des électrons peut étre décrite par le systeme d’équations suivant :
. Ny —Ne\ /. ~ Po
Po = (—> Wpp+20p,)— o1pp — ——
ny ( k) TSTE
. P1
P1= 01pPo — O1P1—
TsTE (53)
. _ Pr-1
Pr-1= 01Pr—2 — O01Pr-1—
no—m TsTE p
. ~ v~ Tle k
Pr = —20pg (—> + 01Pp-1— ——
Ny TsTE

Dans ce modele, 1'énergie des électrons en bande de conduction est répartie suivant une
distribution & K, niveaux. Ou py est la densité des électrons dans la bande de conduction au niveau
d’énergie Ex = khw avec k un nombre entier correspondant a divers états d'énergie dans la bande de
conduction, Ey =0 étant le niveau d'énergie le plus bas de la bande de conduction.
Ex
en utilisant l'expression de Keldysh (Eq. (2)) présenté dans la Section 1.2.1 du Chapitre 1. @
correspond a la fréquence de collision des électrons de conduction avec les électrons de valence. o4 est

= Kpaxtw est le niveau énergétique maximal. wp; est le taux de photoionisation, il est modélisé
max

le taux d'absorption d'un photon pour un électron dans la bande de conduction. Le terme n, est la
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population initiale d'électrons dans la bande de valence. Le terme (n"_ne
nV

) a été ajouté au modele de

Rethfeld afin de rendre compte du dépeuplement des électrons dans la bande de valence pendant

l'ionisation. 2% est le taux de recombinaison électronique (présenté dans I’Eq. (6) de la Section 1.2.3

TSTE
du Chapitre 1) dans la couche d’énergie E a été ajouté au modele de Rethfeld. Avec tgrg le temps

d’autopiégeage moyen supposé identique et constant dans chaque niveau d’énergie Ej .

. Kmax * . . .
n, = Zk“:“g‘ p, est la population totale d'électrons dans la bande de conduction.

Différentes hypotheses sont faites dans le modele, elles sont décrites dans ce qui suit. Il est
supposée une bande interdite parfaite, c’est-a-dire sans défaut, de plus, les niveaux d’énergie dans la
bande interdite induits par les excitons autopiégés (STE) ne sont pas pris en compte pour simplifier
le modele. En revanche, le temps d’autopigéage de 150 fs sur les niveaux STE est utilisé comme temps
de recombinaison. La fréquence de collision électron-électron et le temps de recombinaison
électronique sont supposés indépendants de la température et de la densité électronique en bande de
conduction. L’évolution de la réflectivité n’est pas prise en compte, car le calcul ne possede pas de
dimension dans la profondeur, il n’y a donc pas de propagation. En effet, les tailles caractéristiques
du dépdt d’énergie étant de l'ordre de grandeur de I’épaisseur de peau [156] (pour les parameétres laser
considérés) c’est-a-dire inférieure a la longueur d’onde, la continuité du champ électrique entre lair

et le matériau sur des distances inférieures a la longueur d’onde doit étre conservée.

Le systéme d’équations précédemment présenté dans I'Eq. (53) permet d’évaluer la densité
électronique a tout instant. Connaitre en tout temps la densité électronique permet de calculer la
fonction diélectrique et les indices optiques qui permettent de calculer I’épaisseur de peau et ainsi la
densité d’énergie laser absorbée par les électrons. Du fait de la brieveté de 'impulsion femtoseconde,
I’énergie a été déposée dans les électrons avant méme que la thermalisation entre les électrons et la
matrice n’opere. En supposant que toute 1’énergie des électrons a été déposée sur une taille
caractéristique a celle de I’épaisseur de peau [156] et en supposant que toute 1’énergie est transférée
aux phonons ; la température de la matrice est alors directement donnée par la densité d’énergie
absorbée par les électrons Qo & la fin de l'impulsion laser. La densité d’énergie déposée est

finalement calculée suivant la relation suivante :

I

Qtotar = 2+ m

dt (54)

ou § est la profondeur de peau donnée par 'Eq. (33), le facteur 2 rend compte de la différence
d’épaisseur de peau sur laquelle le rayonnement est absorbé entre l'intensité laser et le champ
électrique laser (car I « |E|?). L'intensité du laser I(t) est évaluée a partir des mesures expérimentales
dans I'Eq. (55), ou F est la fluence totale mesurée expérimentalement et Tpyyy est la durée de
l'impulsion FWHM.

4F  JIn2) s ;HM)Z (55)

f— e TF
TrwHM VI

I(t) =

La densité électronique donnée dans 'Eq. (53) permet avec la fonction diélectrique présentée dans
I'Eq. (23) dans la Section 1.3.2 du Chapitre 1 rappelé ci-dessous, de calculer les propriétés optiques
du matériau et ’épaisseur de peau.
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Ny — Ne

EEA =

£=1+(n02—1)(

La fonction diélectrique est calculée en calculant la contribution au premier ordre des électrons
de valence et de conduction a la polarisation. La polarisation des électrons de conduction est calculée
en utilisant le modele de Drude (voir Chapitre 1, Section 1.3 pour plus d’informations). Du calcul de
la fonction diélectrique sont extraits les indices optiques réels (indice de réfraction) et indices
imaginaires (coefficient d’absorption), respectivement donnés par les Eq. (26) et Eq. (27). A noter
que pour des champs importants, des phénomeénes non linéaires apparaissent sur la polarisabilité du
matériau, modifiant la fonction diélectrique. Ces effets non linéaires donnent lieu au doublage de
fréquence, a l'effet Kerr, etc. Ces effets ne sont pas pris en compte dans les modeles développés pour
ces études.

Pour évaluer numériquement l'intégrale de 1'Eq. (54) qui donne la densité d’énergie déposée, le
domaine temporel est limité & l'intervalle [—2T, 2t] dans lequel la convergence du calcul a été validée.
Afin de comparer les résultats expérimentaux et les simulations, des parameétres tels que la fréquence
de collision des électrons ont été fixés dans le cas d'une irradiation laser a impulsion unique en
comparant la fluence seuil du volume ablaté avec la densité d'énergie absorbée nécessaire pour
atteindre la température d’ébullition de 2950°C [154] correspondant & une densité d’énergie
équivalente & environ 4 KJ - cm™3. La Figure 35 montre la densité d'énergie absorbée théorique en
fonction de la fluence pour une irradiation par laser a impulsion unique obtenue avec les parametres
de modélisation optimisés fournis dans le Tableau 7. La ligne horizontale rouge en pointillée indique
la densité d'énergie absorbée nécessaire pour atteindre la température d’ébullition. Nous observons
que la densité d'énergie absorbée souhaitée est atteinte pour des valeurs de fluence supérieures a
3,0]/cm? ; cette valeur est relativement proche de la fluence du seuil d'ablation obtenue
expérimentalement d'environ 2,2 J/cm?, un meilleur accord étant attendu en incluant correctement

les effets de propagation, ce qui n'entre pas dans le cadre de ce travail.

La modélisation comprend également les éléments suivants qui ont permis d’obtenir une fluence
seuil raisonnable : le taux d'absorption d'un photon dans la bande de conduction est fixé a
2,8 X 107° m*/V#s & 1030 nm. Le taux d’absorption d'un photon a 1030 nm a été calculé selon les
résultats de Rethfeld et al. [18] présenté a 500 nm en utilisant une loi d’échelle variant en A3
conformément aux résultats de la littérature présenté dans la Section 1.2.2 du Chapitre 1. De plus, le
taux d'ionisation calculé avec l'expression de Keldysh est multiplié par un facteur deux pour
reproduire au mieux les résultats expérimentaux. Ce facteur rend compte de la création de défauts au
cours de l'interaction et des états possibles induits dans la bande interdite ainsi que des hypotheses
réalisées dans l'expression de Keldysh notamment celle sur les regles de sélection qui peuvent biaiser
le calcul [37],[39-42]. Enfin, ce modéle prend en compte 1'absorption totale de l'énergie d'impulsion
entrante sur 'épaisseur de peau. Les effets de réflexion ne sont pas pris en compte, car ils se produisent
sur une couche d'épaisseur plus importante que I’épaisseur de peau a la densité critique du plasma.
Lorsque la densité critique est atteinte, le champ est atténué sur une distance de 'ordre de I’épaisseur
de peau, ainsi son amplitude décroit. Pour modéliser cet effet sans résoudre explicitement les équations

de Maxwell, 'amplitude du champ Ej est renormalisée comme % correspondant a la valeur du champ

a une distance de ’épaisseur de peau afin de rendre compte de 'atténuation du champ sur I'épaisseur
de peau lorsque la densité électronique critique est atteinte. Le réglage de ces parametres dans le cas
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d'une irradiation laser a une seule impulsion ont été conservés dans I’étude & deux sous-impulsions.

Il est & noter que ce modele n'inclut pas l'influence des différentes polarisations de la sous-impulsion.

Tableau 7. Paramétres du modele.

Bande interdite 7eV

Temps d’autopiégeage [67] : Terg 150 fs

Fréquence de collision des électrons de conduction 1015 &1
, - S
avec les électrons de valence : @

Taux d'absorption d'un photon dans la bande de

X 2,8x10° m*/Vis
conduction : 04

Indice de réfraction linéaire [161] 145

Densité électronique dans la bande de valence : n, 2x10% cm™

Temps moyen de collision électronique 0,5 fs
104 4

103 ]

102 ]

18 20 22 24 26 28 3.0 3.2
Fluence (J - cm™2)

Densité d'energie absorbée (J - cm™3)

Figure 35. La ligne bleue représente la densité d'énergie théorique absorbée en fonction de la
fluence pour une irradiation laser a impulsion unique obtenue avec les parametres de
modélisation fournis dans le tableau 2. La ligne horizontale rouge en pointillée indique la
densité d'énergie absorbée nécessaire pour atteindre la température d’ébullition.
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3. Résultats

Durant 'interaction laser matiere, par conservation de I’énergie, la somme de ’énergie lumineuse
transmise, absorbée et réfléchie est égale a I’énergie contenue dans 'impulsion laser incidente. Dans
les expériences, deux observables sont utilisées pour interpréter les résultats : la transmission optique
et le volume ablaté. La transmission optique mesurée renseigne directement sur le taux moyen de
transmission alors que le volume ablaté peut étre assimilé a de 'absorption. Ces deux observables
suffisent, en dépit d’une mesure de la réflectivité, a établir des hypotheses fortes sur les processus
physiques impliqués durant 'interaction.

Les résultats expérimentaux sont dans un premier temps décrits et seront discutés dans un second
temps dans la Section 4.

3.1. Transmissions et modifications optiques au seuil en fluence

Cette section est consacrée aux mesures de transmission dans les deux configurations PLC et PCCR.
La Figure 36(a)-(b) représente la transmission optique en fonction de la fluence totale pour différents
délais d'impulsion & impulsion allant de 0 a 5 ps respectivement dans les états de polarisation PLC
et PCCR. La Figure 37(a)-(b) sont des agrandissements a basses fluences de la transmission de la
Figure 36(a)-(b). Pour des fluences inférieures a 0,9 J/cm?, il n'y a pas de modification de surface et
la transmission optique est d'environ 94 %, ce qui correspond a la valeur expérimentale de la
transmission optique sans modification du matériau apres réflexion sur la face avant et arriere de
I'échantillon. Cette valeur est différente de la valeur théorique de 93,4 % obtenue avec les équations
de Fresnel en raison des incertitudes expérimentales. Pour des fluences plus élevées, la transmission
optique diminue en raison de ’absorption non linéaire. Le seuil de fluence de modification est ici défini
comme la valeur de fluence a laquelle la transmission devient inférieure a 94 %, c’est-a-dire lorsque
I’absorption se produit.

PLC : [{]+ PCCR : [+

100 100
s +- 1 impulsion —
§ = délai = 0 ps X
(0] * délai = 0.133 ps v 80
,S - délai = 0.267 ps _S.
"a * délai = 0.5 ps *a
S e délai =1 ps S 604
S délai = IS
S élai = 5 ps S
) )
2] 2]
g € 404
2 g i
IS i S Vitiogos..
't * Sl ibiig I: 3 ; ::' e
eging 20 g g
00 25 50 75 100 125 15.0 17.5 20.0 22.5 0.0 25 50 7.5 10.0 125 15.0 17.5 20.0 22.5
Fluence totale (/- cm™2) Fluence totale (/- cm™2)

Figure 36. Transmission optique en fonction de la fluence totale dans la configuration (a)
PLC et (b) PCCR. Les points complets correspondent aux données mesurées. L’incertitude
de mesure de la fluence tient compte a la fois de la taille du faisceau (£ 0,3 pm) et des
incertitudes sur la mesure de la puissance (£ 5%). Les lignes en pointillés sont des guides
pour les yeux.
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La Figure 37(c)-(d) décrit 1'évolution de la fluence du seuil de modification en fonction du délai. La
fluence du seuil de modification augmente avec le délai avec une évolution qui dépend de la
configuration de la polarisation. En effet, la baisse de la transmission optique se produit apres 133 fs
en configuration PLC et aprés 500 fs en configuration PCCR. Il est a noter que dans la configuration
PCCR, l'irradiation laser a double impulsion sans délai entraine une transmission optique plus faible
que celle a une impulsion unique. Une explication plus détaillée de ces observations est donnée dans
la Section 4.2. Au-dessus du seuil de modification (Figure 36(a)-(b)), lorsque la fluence augmente, la
transmission chute rapidement en raison de I'absorption menant aux crateres d’ablation. Dans les
deux configurations une saturation de la transmission est observée autour de 20-30 % a forte fluence
(> 10]/cm?). En configuration PLC, la courbe réalisée en impulsion unique est légérement en dessous
des autres, alors que ce n’est pas le cas en configuration PCCR.
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(] - ]

S 3
g 90 2 901

Q Q

Q Q

< 851 . . S 851
ks) ~e 1impulsion o K]

) ~e. délai=0ps 0
‘é 80 - délai = 0.133 ps g 80 -

I ~e- délai = 0.267 ps I

< ~e- délai = 0.5 ps < g

© 4 ® 4 g
= 751 e gélai=1 ps = 75 ..

délai = 5 ps : : . .
70 T T T T ~ — T - 70 T T T T — —
0.50 0.75 100 125 150 175 2.00 225 250 050 0.75 100 125 150 175 200 225 25
Fluence totale (J-cm™2) Fluence totale (J - cm?)

~ 1.7 —~ 17

o~ o

= 161 (C) ___________________________ £ 161 (d) -----------------
I§] LT ] T

- 1.57 (108 - 1.51 PPt

= > g

® 1.3 ® 1.3 e

L s & 4

3‘% 1.2 ; e 1pulse % 124 .,

o - ¢ 2 pulses delay = 0 ps o o/

g 1.11 H e 2 pulses delay = 0.133 ps g 1.1+ J

[0} ' --e- 2 pulses delay = 0.267 ps Q i i

E 1.0 ? e 2 pulses delay = 0.5 ps P_ 1.0 H

S 094 ! e 2 pulses delay = 1 ps S 094 ¢

& b 2 pulses delay = 5 ps %

0.81— T T T T r 0.8 T T T T :
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
Délai (ps) Délai (ps)

Figure 37. Transmission optique en fonction de la fluence totale dans la configuration (a)
PLC et (b) PCCR issus des courbes en Figure 36(a)-(b). Les fluences de seuil de modification,
correspondant aux valeurs de fluence ou la transmission devient inférieure & 94 %, sont
extraites de (a) et (b) et sont respectivement tracées en (c) et (d) en fonction du délai
temporel pour les configurations PLC et PCCR. Les points complets correspondent aux

données mesurées. Les lignes en pointillés sont des guides pour les yeux.
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3.2. Volume ablaté

La Figure 38 présente l'évolution du volume ablaté en fonction de la fluence pour des délais
d'impulsion a impulsion allant de 0 & 5 ps, dans les deux configurations PLC et PCCR. Le résultat
de l'irradiation laser & une seule impulsion est également présenté a titre de référence. Le volume
ablaté augmente de facon relativement linéaire avec la fluence jusqu'a 20 J/cm? pour l'irradiation
laser avec des impulsions simples et doubles (Figure 38(a)-(b)). Le comportement linéaire a été vérifié
par une régression linéaire (non représenté ici), le coefficient de corrélation R? est d'environ 0,96 dans
la configuration PCCR et de 0,98 dans la configuration PLC. Comme le montrent la Figure 38(c)-
(d), le volume ablaté présente une chute drastique en augmentant le délai quelle que soit la fluence,

conformément au comportement des fluences au seuil de modification et d'ablation observées sur les
Figure 37(c)-(d) et Figure 38(a)-(b).
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Figure 38. Volume ablaté en fonction de la fluence pour un délai allant de 0 & 5 ps pour la
silice fondue pour la configuration (a) PLC et (b) PCCR. En (¢) et (d), le volume extrait de
(a) et (b) est indiqué en fonction du délai pour des fluences allant de 4,7 a 22,2 ]/cm?
respectivement en configuration PLC et PCCR. L’incertitude de mesure de la fluence tient
compte a la fois de la taille du faisceau (+ 0,3 pm) et des incertitudes sur la mesure de la
puissance (+ 5 %). L’incertitude sur le volume mesuré est de (+ 10 %). Les points complets

correspondent aux données mesurées. Les lignes en pointillés sont des guides pour les yeux.
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Bien que pour les deux configurations de polarisation (PLC et PCCR) les valeurs des volumes
ablatés sont similaires pour des délais courts, la chute du volume d'ablation se produit pour des
délais supérieurs a 133 fs dans la configuration PLC et supérieurs a 500 fs dans la configuration
PCCR. Ces valeurs de délai spécifiques sont définies ci-aprés comme le délai de transition pour
chaque configuration de polarisation. Il est également & noter que pour des délais allant de 267 fs a
500 fs, les valeurs des volumes ablatés dans la configuration PLC présentent des volumes ablatés
inférieurs a la configuration PCCR (voir Figure 38(c)). Enfin, le volume ablaté reste presque
constant pour des délais supérieurs a 1 ps, lorsque les deux sous-impulsions ne se chevauchent plus.

3.3. Profondeur d’ablation

La Figure 39(a)-(b) présente I’évolution de la profondeur d'ablation maximum en fonction de la
fluence, pour un délai allant de 0 & 5 ps respectivement pour la configuration PLC et PCCR. Les
résultats sous irradiation laser en impulsion unique sont toujours présentés. Lorsque la fluence
augmente, la profondeur d’ablation croit. Conformément aux résultats présentés dans la littérature
et dans la Section 3.2 du Chapitre 1, une saturation de la profondeur d’ablation est observée avec
l’augmentation de la fluence. Pour une impulsion unique et pour tous les délais d’impulsion a
impulsion utilisés en configuration PLC et lorsque les délais d’impulsions a impulsions sont inférieurs
a 1ps en configuration PCCR. Le coefficient de corrélation R* est d'environ 0,95 dans la
configuration PLC et de 0,90 dans la configuration PCCR (régression réalisée avec 'Eq. (50) de la
Section 3.2 du Chapitre 1, non représenté sur ici). Il faut noter que ce sont les mémes délais (appelés
aussi valeur de transmission) qui marquent la décroissance du volume ablaté et de la profondeur

d’ablation en configuration PCCR.
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Figure 39. Profondeur d'ablation en fonction de la fluence pour un délai allant de 0 & 5 ps
pour la silice fondue pour la configuration (a) PLC et (b) PCCR. L’incertitude de mesure de
la fluence tient compte a la fois de la taille du faisceau (£ 0,3 pm) et des incertitudes sur la
mesure de la puissance (+ 5 %). L’incertitude sur la profondeur d’ablation est de (+ 10 %).
Les points complets correspondent aux données mesurées. Les lignes en pointillés sont des

guides pour les yeux.
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Les diametres ne sont pas présentés par souci de concision. Cependant, la tendance représentative
sur l'ensemble des résultats est une augmentation du diametre d’ablation avec 'augmentation
croissante de la fluence et une diminution du diametre d’ablation lorsque le délai augmente pour une
fluence fixée.

4. Discussion

La discussion des résultats se décompose en trois sections. Dans un premier temps I'influence du
délai est analysée, ensuite les effets liés & I’état de la polarisation lors du chevauchement temporel des
deux impulsions sont discutés. Enfin, la troisieme section est consacrée a l'analyse des effets
coopératifs entre I’état de polarisation et le délai.

4.1. Influence du délai d’impulsion a impulsion

Au début de l'interaction laser-matiere, la densité d'électrons libres augmente fortement en raison
de la dépendance non linéaire de la photoionisation a l'intensité du laser. Une fois la densité d'électrons
critique (~10%1 ¢m™3) atteinte, la matiére présente un comportement métallique, ’absorption devient
significative suivi par 'augmentation progressive de la réflectivité avec 'augmentation de la densité
électronique. La densité électronique n’augmente plus significativement une fois la densité critique
dépassée en raison d’une chute de l'ionisation qui résulte d’une baisse d‘intensité di a 'augmentation
de la réflectivité. Lorsque le comportement métallique est atteint, le volume ablaté augmente de fagon
linéaire par rapport a une augmentation de la fluence comme observé sur la Figure 37(a)-(b). A noter
que plus la fluence du laser est élevée, plus la densité critique est atteinte tot pendant 'interaction.

Lorsque 1'impulsion est divisée en deux sous-impulsions indépendantes, la perte d'intensité se
traduit par une baisse de l'efficacité d'ablation : le taux de photoionisation est diminué, et donc la
production d'électrons libres et le dépot d'énergie sont plus faibles. Cet effet est principalement lié au
délai qui détermine l'intensité cumulée des deux sous-impulsions. Au fur et a mesure que le délai
augmente, du délai nul ou l'intensité cumulée est a son maximum et jusqu'a 1 ps, la baisse d’intensité
et d’efficacité d’ablation devient de plus en plus importante et, par conséquent, aussi bien la
transmission optique que le volume ablaté, qui résulte de 1'excitation électronique diminuent comme
observés dans les Figure 37 et Figure 38. Pour un délai supérieur a 1 ps, lorsque les deux sous-
impulsions ne se chevauchent plus du tout, la transmission optique et le volume ablaté n'évoluent
plus, car il n’y a plus de variation d’intensité.

La diminution de l'intensité cumulée des deux sous-impulsions avec l'augmentation du délai
explique également l'augmentation du seuil de modification en fluence et d'ablation observée dans la
Figure 37(c)-(d) et Figure 38(a)-(b). Par conséquent, plus le délai entre les impulsions est court, plus
le volume ablaté est élevé.

Le phénomeéne de saturation observé au-dessus de 20 ]J/cm? sur les Figure 38(a)-(b) est tres
probablement di a lionisation de lair. En effet, & wune intensité maximale d'environ
4 x 1013 W/cm? [162], ce qui correspond a une fluence d'environ 20 J/cm? pour une seule impulsion

de 500 fs, l'ionisation de l'air se produit car un plasma se forme, entrainant une diminution
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significative de 1'énergie de I'impulsion laser arrivant sur la cible. L’énergie perdue ne contribue pas
a l'ablation de la matiere. Il a également été montré qu’une défocalisation se réalise lorsque I’énergie
d’ionisation de lair est atteinte [163], modifiant les propriétés du faisceau ne serait-ce qu’en terme de
diametre mais aussi sur la propagation de celui-ci.

Les explications précédentes sont étayées par la modélisation du dépdt d'énergie. Les calculs ont
été effectués avec le modele décrit a la Section 2 dans la configuration de deux sous-impulsions, avec
une distribution d'énergie de 50:50 entre les deux sous-impulsions et avec un délai allant de 0 a 5 ps
comme dans les expériences. Les parametres de modélisation sont les mémes que ceux déterminés
dans la configuration a impulsion unique (voir Tableau 7). La Figure 40 montre 1'évolution de la
densité d'énergie absorbée (Figure 40(a)) et de la densité électronique maximum atteinte normalisée
par rapport a la densité électronique critique (Figure 40(b)) en fonction de la fluence totale et du
délai entre les deux sous-impulsions. Sur la Figure 40(a), la densité d'énergie absorbée diminue avec
l'augmentation du délai jusqu'a une valeur comprise entre 1 ps et 2 ps selon la fluence, et reste
constante pour les délais plus importants. Sur la Figure 40(b), la densité d'électrons diminue
rapidement avec l'augmentation du délai entre les impulsions jusqu'a 2 ps, puis n'évolue plus, car les
électrons générés par la premiere impulsion ont entierement recombinés. Pour tous les délais

supérieurs a 2 ps, la densité électronique critique est atteinte a 6,5 J/cm?.
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Figure 40. Calcul théorique (a) de la densité d'énergie absorbée et (b) de la densité
électronique normalisée & la densité électronique critique en fonction de la fluence totale des
deux sous-impulsions et du délai entre les impulsions. La longueur d'onde est de 1030 nm, la
durée d'impulsion & FHWM est de 480 fs et le rapport en fluence entre les deux sous-

impulsions est fixé & 50:50 comme dans les expériences.

Afin de comparer les prédictions théoriques et les résultats expérimentaux présentés dans la Figure
38(c)-(d), les extractions de la densité d'énergie absorbée de la Figure 40(a) en fonction du délai pour
diverses fluences sont présentées dans la Figure 41. La température d’ébullition de la silice est atteinte

pour une densité d’énergie déposé d’environ 4 kJ/cm3. Trois comportements particuliers peuvent étre
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identifiés : (i) un optimum de la densité d'énergie absorbée pour un délai nul, également observé sur
la Figure 38(c)-(d), (ii) une baisse significative de la densité d'énergie absorbée pour un délai de
l'ordre de 1-2 ps. Ce comportement est dii a la diminution de 1'intensité cumulée maximale avec un
délai croissant, et (iii) une stabilisation de la densité d'énergie absorbée a une valeur constante apres
un délai de 1-2 ps. Ces calculs théoriques confirment la baisse du taux d'ablation par rapport a
l'augmentation du délai au-dessus de 1 ps, lorsque les deux sous-impulsions ne se chevauchent plus.
Pour des délais compris entre 0,267 et 1 ps un comportement différent est observé entre les deux
configurations en Figure 38(c)-(d). Cette différence de comportement n’est pas expliquée par le
modele. En effet, le modele ne rend pas compte de 1’état de polarisation et de son influence sur la
photoionisation. Il sera vu dans la section 4.3 que les différences observés peuvent étre expliquées par
une coopération entre l'intensité résultante des deux sous-impulsions et de ’état de polarisation.
Enfin, aux longs délais entre 1 ps et 5 ps, il n’y a plus de variation significative du volume ablaté
(Figure 38(c)-(d)), conformément a ce qui est observé dans le modele. Ce résultat peut surprendre,
car le modele développé ne rend pas compte de la création de niveau d’énergie STE dans la bande
interdite par la premiére impulsion. Lesquels peuvent favoriser une nouvelle ionisation (voir Chapitre
1 Section 3.2 pour plus d’informations). Il semblerait ainsi que le role joué par les STE dans les
conditions de parameétres laser utilisé (fluence, délai,..) ne soit pas significatif dans les processus

d’ionisation pour observer leur influence sur la densité d’énergie laser absorbée et ’ablation.

Pour finir, quelle que soit la configuration étudiée, l'irradiation en impulsion unique permet et a
la différence de deux sous-impulsions et quel que soit le délai, d’optimiser 1’énergie absorbée et les

volumes ablatés modulo I'influence de I'état de polarisation qui est vue ci-apres.
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Figure 41. Calcul théorique de la densité d'énergie absorbée en fonction du pour diverses
valeurs de fluence totale. La longueur d'onde est de 1030 nm, la durée d'impulsion a FHWM
est de 480 fs et le rapport de fluence entre les deux impulsions est fixé a 50:50.
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4.2. Influence de I’état de polarisation

Comme le montre la Figure 38(a)-(b), l'effet de la polarisation sur le volume ablaté est significatif
pour un délai supérieur au délai de transition (défini comme le délai aprées lequel une chute du volume
ablaté est observée pour chaque configuration de polarisation, voir section 3.2). Cet effet est observé
pour l'irradiation laser a une ou deux sous-impulsions. L'influence de la polarisation sur le volume
ablaté réside tres probablement dans la différence des sections efficaces d'absorption entre la
polarisation linéaire et la polarisation circulaire : le rapport des sections efficaces d'absorption a 6
photons pour la polarisation linéaire et la polarisation circulaire est d'environ Glﬁi“ /ogir ~ 3,7 (voir
Tableau 8). Cette tendance est également soutenue par Reiss et al. [164] qui prévoient des sections
efficaces plus grandes pour la polarisation linéaire que pour la polarisation circulaire pour un ordre
multiphotonique élevé. Ye et al. [34] ont également obtenu une plus forte modification intra volume
avec une polarisation linéaire par rapport a la polarisation circulaire. Tandis que la section efficace
d’absorption a un photon pour un électron libre reste identique quelle que soit la configuration (voir
annexe B). Ainsi, la polarisation linéaire entraine un taux de photoionisation plus élevé, une densité
d'électrons libres plus élevée et un dépot d'énergie plus important par rapport a la polarisation
circulaire. Cette hypothése semble confirmée également en regardant le taux de transmission (Figure

36(a)-(b)).

Tableau 8. Valeurs de la section efficace d'absorption & 6 photons dans la silice fondue [36].

Section transversale -
. Silice fondue
d'absorption

od" (s'em?/WO) 7,5 x10"7 4+ 0.5

0% (s'em®/WO 2,0 x10"" + 0.5

La configuration de la polarisation a également un effet sur la morphologie des crateres d'ablation.
Cet effet est a peine visible pour les délais courts et devient assez important pour les délais longs. En
effet, pour un délai de 1 ps, la variation entre les configurations PLC et PCCR, dans les mesures du
diametre et de la profondeur, sont respectivement inférieure a 10 % et d'environ 40 %. La Figure
42(a)-(b) présente des profils 3D représentatifs de deux cratéres obtenus avec un délai de 1 ps pour
une fluence totale de 9,8 ]/cm? dans les configurations respective PLC et PCCR. L'effet significatif
du délai et de 1'état de polarisation (voir section 4.3), sur la profondeur du cratére et dans une moindre
mesure sur son diametre, pourrait étre attribué a l'intensité cumulative résultante des deux sous-
impulsions qui est maximale au centre du faisceau et plus faible a sa périphérie (le recouvrement
spatial des impulsions se produit sur une période plus longue au centre, par rapport a la périphérie).
De plus, une augmentation de la fluence de 2 & 22J/cm? correspond a une augmentation de la
profondeur du cratéere d'un facteur neuf alors que le diametre du cratere n'augmente que d'un facteur

deux.
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Figure 42. Profils 3D réalisés avec un microscope confocal 3D Leica DCM utilisant un objectif
50 x/0,90 avec la configuration PLC en (a) et la configuration PCCR en (b) avec un délai
de 1 ps et une fluence totale de 9,8 J/cm?.

4.3. Effet de la coopération entre le délai d’impulsion a impulsion et I’état de
polarisation

Il a précédemment été vu que lintensité cumulée des impulsions (Section 4.1) et létat de
polarisation (Section 4.2) influence sur les taux de transmissions et les volumes ablatés. Dans cette
section, l'effet de coopération entre le délai et 1'état de polarisation est analysé. Ces études sont
réalisées, car I’état de polarisation et l'intensité cumulée des deux sous-impulsions peuvent coopérer.
L’Annexe C présente 1’état de polarisation résultant en fonction du délai en considérant les deux

champs électriques des deux sous-impulsions.

Pour les deux configurations de polarisation, des que les deux sous-impulsions commencent a se
chevaucher temporellement, 1'état de polarisation résultant est, en premiere approximation, elliptique,
jusqu'a ce que le chevauchement soit complet. Comme le montre la Figure 38, le volume ablaté est
similaire pour de courts délais pour les deux configurations de polarisation et présente une chute
drastique avec l'augmentation du délai. Cette chute se produit apres la valeur du délai de transition,
c'est-a-dire apreés 133 fs dans la configuration PLC et 500 fs dans la configuration PCCR. Le délai

de transition est plus court en configuration PLC qu'en configuration PCCR.

Pour la configuration PLC, le calcul de 1'état de polarisation montre que le rapport d'ellipticité
entre les deux sous-impulsions dépend de leur différence de phase alors que 1'orientation de la
polarisation dépend du rapport de I'amplitude. Cependant, la différence de phase ne peut étre
déterminée en raison de l'incertitude sur la définition de la position du délai nul qui est d'environ
+ 133 fs. Cette derniére valeur correspond a 40 cycles optiques. Elle peut donc prendre n'importe
quelle valeur comprise entre 0 et 27. Ainsi, dans la configuration PLC, le rapport d'ellipticité ne peut
pas étre calculé avec précision. A noter que les bras de la ligne a retard ne sont pas asservis, la phase
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peut donc varier tir & tir. Cependant, I'interférence entre les deux impulsions de 1030 nm montre que
les variations de phase dues au bruit ambiant sont infimes puisque les franges d’interférences ne
varient pas entre chaque tir. Ainsi, les variations de phase dues au bruit peuvent étre négligées.

D'autre part, dans la configuration PCCR, le calcul de 1'état de polarisation montre que le rapport
d'ellipticité dépend uniquement du rapport d'amplitude entre les deux sous-impulsions alors que
l'orientation de la polarisation dépend de leur différence de phase. Dans ce cas, l'état de polarisation
résultant pour un délai donné est principalement elliptique, sauf dans un intervalle temporel entre les
deux sous-impulsions, ot il tend a étre linéaire (voir Figure 101 de I"Annexe C pour plus
d’informations). Cet intervalle temporel devient plus grand & mesure que le délai diminue, c'est-a-
dire que plus le chevauchement temporel est élevé entre les deux sous-impulsions et plus 1'état de
polarisation résultant est linéaire. L'existence d'un intervalle de temps ou l'état de polarisation
résultant est principalement linéaire a une contribution majeure sur le comportement de ’ablation,
car a mesure que le délai entre les impulsions diminue, l'intensité cumulée augmente également. Ces
deux effets agissent ensemble pour améliorer 1'ablation a de courts délais, comme le montre la Figure
38(d). Contrairement a la configuration PLC, dans la configuration PCCR, ce phénomeéne de
coopération est suffisamment important pour contrebalancer la perte d'intensité due a la séparation
des impulsions et pour reporter le délai de transition a 500 fs. Cet effet explique le fait que le volume
ablaté soit plus élevé et le seuil de modification plus faible pour l'irradiation laser a double impulsion
sans délai en configuration CRCP par rapport au cas d'une irradiation a impulsion unique, comme le
montre respectivement la Figure 38(b) et la Figure 37(b). Par conséquent, l'effet de 1'état de
polarisation sur le volume ablaté dépend du délai.

Cet effet se retrouve également pour la configuration PLC et permet d'expliquer le comportement
inverse observé dans le volume ablaté dans cette configuration ot un minimum peut étre observé pour
des délais allant de 133 fs a 1 ps. La Figure 43 présente 1'évolution du pourcentage de polarisation
linéaire et de l'intensité cumulative maximale normalisée avec le délai pour les deux configurations
de polarisation. Comme mentionné précédemment, en configuration PCCR, il est possible de définir
avec précision un état de polarisation résultant pour toutes les valeurs de délai qui, avec 1'évolution
de l'intensité cumulée, apporte un effet coopératif favorable sur le volume ablaté (Figure 43(a)). En
configuration PLC en raison de l'incertitude sur la différence de phase entre les deux sous-impulsions,
il n'est pas possible d'obtenir une seule courbe théorique représentant les états de polarisation précis
résultants pour chaque délai comme pour la configuration PCCR ; toutes les courbes possibles se
trouvent dans la région bleue mise en évidence dans la Figure 43(b). Néanmoins, une courbe
expérimentale présentant un minimum pour un délai de 267 fs peut étre tracée a partir des données
expérimentales présentées a la Figure 38(c). En comparant les résultats sur les volumes ablatés pour
les deux configurations de polarisation et pour la méme intensité cumulative normalisée maximale, il
est possible d’en déduire 1'état de polarisation résultant pour la configuration PLC : le volume ablaté
le plus faible est obtenu a l'intensité cumulative la plus faible et donc 1'état de polarisation résultant
est par conséquent essentiellement circulaire.

Il est intéressant de noter que l'effet dépendant du délai de 1'état de polarisation sur le volume
ablaté est cohérent également pour de longs délais entre les deux sous-impulsions pour lesquelles elles
ne se chevauchent plus. La Figure 44 présente 1'évolution du volume ablaté avec la fluence pour les
longs délais (1 et 5ps) dans les deux configurations de polarisation (PLC et PCCR) et pour
l'irradiation mono-impulsion en polarisation linéaire et circulaire. Pour la configuration PCCR aux
faibles délais, l'augmentation du volume ablaté est d’environ 1,2 plus élevée qu’en mono impulsion
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de polarisation circulaire. Puis, le volume ablaté est d’environ de 2 et 3 fois plus important dans la

configuration PLC pour un délai respectif de 1 ps et 5 ps comparé a la configuration PCCR.
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Figure 43. Evolution du pourcentage de polarisation linéaire moyen durant Uirradiation laser

(ligne pointillée bleue) et de l'intensité cumulative normalisée maximale (ligne pointillé rouge)

avec le délai pour (a) la configuration PCCR et (b) la configuration PLC. Les calculs sont

effectués en utilisant 1'Eq. (77).
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Figure 44. Volume ablaté en fonction de la fluence pour des délais de 1 et 5 ps d'impulsion a

impulsion dans les deux configurations de polarisation (PLC, points pleins et PCCR, croix)

et pour une irradiation mono-impulsion en polarisation linéaire (points pleins bleus) et

circulaire (croix bleues). L'incertitude de mesure de la fluence tient compte a la fois de la

taille du faisceau (& 0,3 pm) et des incertitudes sur la mesure de la puissance (+ 5%).

L’incertitude sur le volume mesuré est de (+ 10 %).
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5. Synthese

Une irradiation par laser, a une seule longueur d'onde et a deux impulsions femtosecondes sur de
la silice fondue dans les régimes de sous-ablation et d'ablation a été étudiée en vue d'une optimisation
du processus d'ablation. Deux configurations de polarisation différentes sont comparées : la
Polarisation Linéaire Croisée orthogonalement (PLC) et la Polarisation Circulaire Contre Rotative
(PCCR). L'influence de la fluence totale et de 1'état de polarisation a été étudiée pour les délais
d'impulsion & impulsion dans la gamme de 0 - 5 ps. Les résultats ont été discutés en termes de
transmission optique, de seuil de modification en fluence et de volume ablaté.

Il est démontré que le délai a une influence majeure sur le volume ablaté, la modification et le
seuil d'ablation. En effet, lorsque 1'impulsion incidente est divisée en deux sous-impulsions, on observe
une diminution de l'intensité maximale, du taux de photoionisation et du dépot d'énergie. Ainsi, la
tendance générale est une chute drastique du volume ablaté avec un délai croissant. Des calculs de la
polarisation résultante des deux sous-impulsions qui se chevauchent ont également été effectués pour
comprendre l'influence du délai et de la configuration initiale de la polarisation sur le volume ablaté.
L'état de polarisation a également, dans une moindre mesure, une influence significative sur le volume
ablaté : la polarisation linéaire conduit a une section efficace d’absorption non linéaire plus élevée
comparée a la polarisation circulaire et donc a une optimisation de ’énergie déposée et de ’ablation.
Il a été vu que I’état de polarisation varie au cours du temps et alterne au cours du temps entre une
polarisation linéaire, circulaire ou elliptique entrainant un comportement intermédiaire. Pour de
courts délais, lorsque les deux sous-impulsions se chevauchent, la polarisation résultante est en
moyenne elliptique, ce qui conduit & un volume d'ablation similaire pour les deux configurations de
polarisation. Cependant, dans cette gamme de délais (0 - 500fs), il est démontré que dans la
configuration CRCP, il existe des conditions spécifiques pour lesquelles 1'effet de coopération entre
I'état de polarisation linéaire résultant et l'intensité cumulative croissante conduit & une augmentation

du volume ablaté. Par conséquent, 1'effet de la polarisation sur le volume ablaté dépend du délai.

Dans l'ensemble, ces travaux expérimentaux ont montré que 1'efficacité de 1'ablation résulte de la
combinaison de deux parametres, 1'état de polarisation et l'intensité cumulée qui dépend du délai
entre les impulsions. Selon les conditions, ces deux parametres pourraient étre soit antagonistes, soit
coopérants, entrainant respectivement une diminution ou une augmentation du volume ablaté. Des
expériences réalisées avec un rapport de fluence de 70:30 ont également été effectuées. Les résultats
expérimentaux sont similaires, mais les effets sur la transmission optique et le volume ablaté sont
moins prononcés et proches de ceux d'une expérience d'irradiation par laser a impulsion unique. Bien
qu'aucune amélioration significative du taux d'ablation n'ait été observée lors de l'irradiation a double
impulsion par rapport au cas de l'irradiation & impulsion unique pour un rapport d’énergie de (50:50
ou 70:30), les résultats présentés permettent de mieux comprendre l'interaction laser-matiere
conduisant a l'ablation du matériau diélectrique et l'influence de parametres clés, tels que 1'état de
polarisation et le délai entre les impulsions, sur le comportement d'ablation.

Les interprétations précédentes des résultats expérimentaux ont été étayées par un modele qui
prend en compte la dynamique des électrons induits par le laser et le dépot d'énergie. Les parametres
du modele ont été fixés en fonction des résultats de I'étude en impulsion unique : le volume ablaté a
été comparé a la densité d'énergie absorbée théorique nécessaire pour chauffer le matériau cible jusqu'a
la température d’ébullition de la silice fondue. Ces parameétres ont été conservés pour le cas de
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l'irradiation laser a double impulsion. Les prédictions théoriques sont en bon accord avec les données

expérimentales.

Les résultats montrent que pour les caractéristiques lasers utilisés qu’il est préférable d’utiliser
une impulsion unique avec une polarisation linéaire dans le but d’augmenter le volume ablaté par

impulsion laser.

Dans le but d’améliorer 1'efficacité de l'ablation, les résultats présentés dans ce travail sont
complétés par d'autres expériences, en utilisant une longueur d'onde plus courte pour la premiere
impulsion (515nm) d'une part, et une longueur d'onde plus longue pour la seconde impulsion
(1030 nm) d'autre part dans le Chapitre 3. Contrairement aux résultats actuels en monocouleur ot
chaque sous-impulsion a les mémes taux d'ionisation et de chauffage des électrons libres, nous pensons
que l'utilisation d'une configuration bicolore permettra de gérer efficacement les deux processus et
donc d'améliorer 1'efficacité du dépot d'énergie et de 1'ablation. En effet, la sous-impulsion de courte
longueur d'onde produira une grande densité d'électrons libres qui devraient étre chauffés efficacement

par la sous-impulsion de plus grande longueur d’onde.
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Toujours dans le but d’optimiser le dépét d’énergie laser et l'ablation, dans ce chapitre, les
résultats sur l'irradiation en impulsion par deux impulsions de couleurs différentes sont présentés.
Deux configurations ont été étudiées. La premiere avec des sous-impulsions de 470 fs & 515 nm et de
1ps a 1030 nm et la seconde, avec des sous-impulsions de 470 fs & 515 nm et 10 ps a 1030 nm.
Comme vu précédemment dans la Section 3.3 du Chapitre 1 et & notre connaissance, 'étude de
I'irradiation laser en double sous-impulsions pour optimiser le volume ablaté n’a jamais été investiguée
pour ces caractéristiques d’impulsion. Les travaux rapportés dans la littérature avec des parametres
laser proche mne sont pas tous wunanimes sur l'efficacité d'une telle mise en forme
temporelle ; par ailleurs leur description est souvent incomplete. Dans ce qui suit est définie
abusivement : impulsion rouge, une impulsion de longueur d’onde 1030 nm et impulsion verte une
impulsion de longueur d’onde 515 nm.
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L'objectif de ce travail est de mieux comprendre l'interaction laser matiére avec deux sous-
impulsions de couleur et de durée d’impulsion différente d’une part, et d'ouvrir la voie a 1'amélioration
du taux d'ablation d'autre part. L’utilisation de deux longueurs d’onde permet théoriquement de
controéler plus efficacement la dynamique électronique, car une longueur d’onde plus courte facilite la
photoionisation et une longueur d’onde plus grande améliore le chauffage électronique [48,58,59,61].
L’ajout d’un délai approprié, c’est-a-dire pas trop court pour que les premiers électrons générés par
photoionisation soient chauffés efficacement, et pas trop long pour qu’ils n’aient pas totalement
recombinés devrait permettre de tirer bénéfice des avantages de chacune des impulsions pour optimiser
I’énergie laser déposée et augmenter les volumes ablatés. Les résultats sont étudiés en faisant varier
le ratio en fluence entre les sous-impulsions, le délai ainsi que la durée de I'impulsion rouge. Les
résultats sont discutés en termes de transmission optique dans le rouge et le vert uniquement ainsi
qu’en termes de volume ablaté et de profondeur d’ablation.

Les résultats montrent une influence majeure de la longueur d’onde et du délai sur le volume
d’ablation. Un modele décrivant la dynamique des électrons et 1'absorption d'énergie a été développé
pour faciliter l'interprétation des résultats expérimentaux. Les parametres du modele ont été définis
en fonction des résultats de 1'étude en impulsion unique : le volume ablaté a été comparé a la densité
d'énergie absorbée théorique nécessaire pour chauffer le matériau cible jusqu'a la température
d’ébullition de la silice fondue [154]. Les parametres du modele obtenus en une impulsion dans le
Chapitre 2 sont repris en les adaptant avec la loi d’échelle en longueur d’onde pour la section efficace
de chauffage. Ces parametres ont ensuite été conservés dans le cadre de I’étude de l'irradiation laser
a double impulsion et il n’a pas été nécessaire de les réajuster de nouveau. Les résultats expérimentaux
sont comparés aux courbes théoriques, ce qui permet de mieux comprendre les processus physiques

sous-jacents.

Le document est organisé comme suit. Le dispositif expérimental ainsi que le protocole d'analyse
sont décrits dans la Section 1, celui-ci differe de celui présenté dans le Chapitre 2. Le modele
numérique est décrit dans la Section 2, il s’agit du modele présenté dans le Chapitre 2 qui a été revu
et adapté pour l'étude en impulsion doubles bi-chromatiques. Les analyses de la mesure de
transmission sont décrites a la Section 3.1. Les mesures du volume ablaté effectuées sont présentées
a la Section 3.2. La Section 3.3 présente les résultats des profondeurs d’ablation. Enfin, les Sections
4.1 et 4.2 sont consacrées respectivement a la discussion sur chacune des configurations : 470 fs (515
nm) - 1 ps (1030 nm) et 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm). Ce chapitre fait référence a 2 annexes.
L’annexe D présente la technique utilisée pour mesurer l'intensité spatiale du faisceau sur cible pour
des faisceaux bi-chromatiques. L’annexe E présente I'instrumentation et ’automatisation du poste de
travail et du traitement des données.

1. Dispositif expérimental et protocole

Le dispositif expérimental utilisé pour tous les tests comprend un laser femtoseconde, une ligne a
retard, un élargisseur de faisceau, une platine de translation a 3 axes, une lentille de focalisation et
une photodiode. Il differe de celui présenté dans le Chapitre 2 par les optiques, le laser, le dispositif
de focalisation et la ligne a retard.
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La Figure 45 représente le schéma du dispositif expérimental utilisé pour tous les tests. La Figure
46 montre une photographie de la ligne a retard et de l'usinage sur cible. Le laser utilisé est un
Tangor, laser femtoseconde hybride dopé Yb amplifié (oscillateur et pré-ampli fibré et un
amplificateur solide). Le faisceau principal a la longueur d’onde de 1030 nm est séparé en deux. Une
partie est envoyée dans un module de conversion en fréquence, constitué d’un cristal BBO permettant
de générer des impulsions laser de 515 nm de forme gaussienne avec une largeur totale a mi-hauteur
(FWHM) de 470fs. L’autre partie du faisceau est envoyée dans un compresseur jouant le role
d’étireur permettant d’obtenir des impulsions laser de forme gaussienne avec un FWHM ajustable
entre 1 et 10 ps. Les durées sont mesurées a 'autocorrélateur.

Les principaux parametres du laser utilisés sont résumés dans le Tableau 9. La fréquence de
répétition varie de 200 kHz a 2 MHz. Néanmoins, un modulateur acousto-optique permet de générer
des fréquences de répétition plus faibles jusqu'a 210 Hz pour les essais. Les largeurs spectrales pour
les impulsions de longueur d’onde centrale de 1030 nm et 515 nm sont respectivement de 2,7 +
0,1 nm et 1,4 + 0,1 nm & mi-hauteur (mesurées avec un spectrometre) correspondant a un temps de

cohérence (calculée avec 'Eq. (52) du Chapitre 2) respectif de 1,3 ps et 630 fs.

La taille du faisceau focalisé est mesurée directement sur cible avec une caméra CMOS (de chez
IDS). Le dispositif d'imagerie optique, utilisé pour les travaux du Chapitre 2 présenté en annexe A,
ne permettant pas de mesurer des faisceaux de longueurs d'onde différentes. La mesure du faisceau
se fait ici a l'aide d'une caméra CMOS ayant une taille de pixel de 1,67 um. Cette caméra CMOS
garantit un échantillonnage raisonnable pour la pertinence de la mesure de faisceaux de taille
supérieure a 20 pm. En annexe D est présentée une mesure du faisceau ainsi que l'algorithme
développé permettant de mesurer la taille des faisceaux. Les diamétres sont de 20,7 + 0,9 um a 1/e?
pour le faisceau & 515 nmet de 22,6 + 1 um a 1/e? pour le faisceau & 1030 nm. Un effort important
a été réalisé afin d’obtenir une taille de faisceau la plus proche possible pour les deux longueurs d’onde,
ce qui permettra de faciliter 'analyse et I'interprétation des données et aussi de mieux comprendre
les phénomenes physiques impliqués dans les expériences a double impulsion bi-chromatique.

L'ouverture numérique effective, calculée a partir de la taille du faisceau mesurée au point focal,
est d'environ 0,06 et 0,03 respectivement pour le faisceau a 1030 nm et a 515 nm. Il est a noter que
la zone de Rayleigh pour le faisceau vert est deux fois plus importante que le faisceau rouge.

Comme dans le Chapitre 2 , une mesure de 1'énergie est effectuée apres 1'échantillon grace a une
photodiode (modele PH100-Si-HA-DO de Gentec). L'incertitude sur la mesure de la puissance est
toujours d'environ 5 %.

Tableau 9. Parameétres laser.

Longueur d'onde 1030 nm Longueur d'onde 515 nm
Durée de 1'impulsion 1-10 ps 480 fs
Fréquence de répétition utilisée 210 Hz
Puissance moyenne maximale a . i R
38 W 17 W

200 kHz sur cible
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Figure 45. Schéma du banc optique laser avec la configuration générale (& gauche) et le détail
des composants de la ligne & retard (& droite).
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Figure 46. Photographie de la ligne a retard réalisée et de la focalisation du faisceau laser sur
le matériau cible.

Une ligne a retard est utilisée pour recombiner les deux faisceaux utilisés en deux sous-impulsions
avec un délai controlé (Figure 45 et Figure 46). Dans la ligne a retard sont insérées des lames de
phases demi-ondes motorisées sur chacune des voies permettant de fixer a la fois la fluence et le
rapport d'énergie entre les deux sous-impulsions. Une platine de translation micrométrique est
introduite sur la voie rouge permettant un réglage fin de la différence de chemin optique entre les
deux sous-impulsions. Un agrandisseur de faisceau est inséré sur la voie rouge uniquement. Cet
agrandisseur de faisceau a deux fonctions : (i) il permet en ajustant 'agrandissement de réajuster le
diametre du faisceau rouge sur cible pour que celui-ci coincide le plus possible au diametre du faisceau
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vert. (ii) Il permet en ajustant la collimation d’obtenir un unique plan de focalisation entre les deux
longueurs d’onde. En effet, bien que la lentille de focalisation utilisée soit achromatique, il subsiste en
réalité un écart (de plusieurs dizaines de micrometres) sur les distances de focalisation entre les deux
longueurs d’onde utilisées. En jouant sur la collimation sur I'un des faisceaux, cela permet de corriger
cet effet. Enfin, les deux faisceaux sont recombinés a 1'aide d'un cube polarisant, apres quoi les deux
sous-impulsions sont polarisées linéairement et orthogonalement l'une par rapport a l'autre.

Deux grandes campagnes d’expériences ont été réalisées, une premiere avec des sous-impulsions
de 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) puis une deuxiéme en augmentant la durée d’impulsion rouge ;
c’est-a-dire avec des sous-impulsions de 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm). Changer la durée
d’impulsion rouge s’effectue en réglant un réseau dans le module de compression. Apreés quoi, les
chemins optiques entre la voie rouge et la voie verte sont différents. Un réajustement des chemins
optiques et un réalignement sur I’ensemble des optiques est donc nécessaire. Dans la configuration
470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) les délais d’impulsion a impulsion investigués sont variés entre —10
a +10 ps et échantillonnés sur neuf valeurs dans le cadre de I'étude : =10 ; =1 ; —0,5; —0,267 ; 0
; 0,267 ;0,5 ;1 et 10 ps. La précision pour positionner la platine de translation correspondant au
délai nul est évaluée & +130 fs. Dans la configuration 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm) les délais
étudiés sont variés entre —20 a +20 ps et échantillonnés également sur neuf valeurs : —20 ; —10;
—-1; -05;0; 05;1; 10 et 20ps. La précision pour positionner la platine de translation
correspondant au délai nul est cette fois-ci évaluée a + 260 fs.

Au cours de ces expériences, la colinéarité des deux faisceaux lors de la recombinaison est un
point essentiel et elle doit étre maintenue jusqu’a la cible. La caméra utilisée pour mesurer les faisceaux
sur cible permet aussi de corriger la collinéarité des deux faisceaux. Aussi et comme dans 'expérience
réalisée dans le Chapitre 2, le recouvrement spatial X, Y et Z doit étre maintenu et ne pas varier lors
de l'application du délai, c’est-a-dire lorsque la platine micrométrique bouge. Le réglage du délai nul
est un autre point sensible pour ce type d’expérience. Une méthode analogue a la deuxieme technique
présentée dans le Chapitre 2 est ici utilisée. En effet, un nouveau cristal LBO est utilisé, il s’agit d'un
cristal tripleur. Lorsque temporellement les deux faisceaux se chevauchent au maximum d’amplitude
de leurs champs électriques respectifs (délai nul), le taux de conversion dans 'UV est maximisé. Un
prisme placé apres le cristal permet de séparer 'UV des faisceaux résiduels rouge et vert. Le maximum
de puissance mesuré marque la position du délai nul. La précision pour positionner le délai nul est de
130 fs dans la configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm), puis de 260 fs dans la configuration
470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm). La différence de précision entre les deux configurations réside
principalement dans le fait que pour une durée d’impulsion de 10 ps, 'intensité varie beaucoup moins
rapidement que pour une impulsion de 1 ps. Ainsi, la sensibilité au taux de conversion est moindre et
la précision pour déterminer le délai nul y est réduite.

Le rapport d'énergie entre les deux sous-impulsions est varié entre 0 et 100 %, quelle que soit la
configuration utilisée et pour chaque délai étudié. La fluence totale est définie comme la somme des
fluences de chacune des sous-impulsions. La fluence de chacune des sous-impulsions varie de
0,8221]/cm? la fluence totale varie donc de 1,6 2 42 J/cm? (comme le représente la matrice sur la
Figure 47) avec une incertitude qui tient compte a la fois de la taille du faisceau (£ 0,6 pum) et des
incertitudes sur la mesure de la puissance (+ 5%). Les principaux parameétres d’usinage sont
synthétisés dans le Tableau 10. Toutes les expériences ont été réalisées sur de la silice fondue de 1 mm
d'épaisseur et le faisceau est toujours focalisé sur la surface de I'échantillon. Les échantillons de silice
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fondue utilisés pour ces tests proviennent d’'un autre fournisseur comparé aux échantillons utilisés

dans le Chapitre 2.

Tableau 10. Principaux parametres d’usinage.

Configuration
470 fs — 1 ps 470 fs — 10 ps Ratio Vitesse platine  Diameétres faisceaux Fluence totale d’usinage
Délais (ps) Délais (ps) énergie (HIIII/S) (1/62) (J/cm2)
-10; -1; -0,5; -20; -10; -1 ; ) .
_ . 20,7 @ 515 nm . .
-0,267; 0; 0,267, -0,5; 0; 0,5; 1; Variable 10 . 1,6 &4 42 J/cm?
22,6 @ 1030 nm
0,5; 1 et 10 ps 10 et 20 ps
100:0
515 nm
50:50

0:100

Figure 47. Matrice de fluence réalisée pour chacune des sous-impulsions pour chaque

configuration.

Pour toutes les expériences, une fréquence de répétition de 210 Hz et une vitesse de balayage de
10 mm/s ont été utilisées afin de maintenir une distance de ~50 pm entre chaque cratere
correspondant a chaque doublet d’impulsions successives. La taille du faisceau étant d’environ 21 pm,
il n'y a pas de chevauchement spatial entre les doubles impulsions successives, ¢'est-a-dire que chaque

cratere a été produit par un seul doublet d’impulsions.

La transmission et le volume ablaté sont respectivement mesurés et calculés pour chaque ensemble
de parameétres par le méme mode opératoire que celui présenté lors des essais présentés dans le
Chapitre 2. Les mesures topographiques ont été effectuées a l'aide d'un microscope confocal Leica
DCM 3D basé sur la technologie LED avec un objectif 50 X/0,90. Le volume d'un cratere d'ablation
a ensuite été calculé a partir de son profil 3D en intégrant le volume sous le niveau moyen de la
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surface. Pour chaque cratere, quatre & six mesures ont également été prises en compte (comme dans
le Chapitre 2) pour le calcul du volume d'ablation afin de réduire les incertitudes. L'incertitude sur
le volume ablaté est environ de 10 %.

Automatisation et instrumentation du poste de travail

La quantité des tests a réaliser est considérable. En effet, il s’agit d’effectuer pour chaque délai
investigué 9 niveaux de fluence rouge et 9 niveaux de fluence verte. De plus, chaque essai est répété
3 fois pour faire une moyenne statistique permettant de réduire les artéfacts de mesure, et pour
permettre de réaliser pour un méme jeu de parametre laser, une mesure de transmission avec un filtre
passe-bande dans le rouge, dans le vert, puis sans filtre. Pour chaque configuration, 9 délais ont été
étudiés, portant le nombre de tests laser a 4400 environ lors des deux campagnes d’expériences avec
autant de données en transmission, puis 6000 crateres a profiler et analyser. Il a donc été nécessaire
d’automatiser et d’instrumenter les procédures d’usinage laser pour trois raisons principales : la
fiabilité (éviter les erreurs de manip), la reproductivité des expériences et le gain de temps.

Toute l'instrumentation a été réalisée en développant des programmes dans le langage Python.
L’instrumentation est réalisée a plusieurs niveaux et se décompose suivant trois grands modules
comme illustrés sur la Figure 48. (i) Un module permet la gestion et la régulation du flux laser. (ii)
Un deuxiéme module permet la mesure et 'acquisition de données. (iii) Un dernier module prend en
charge les déplacements des platines. Le programme Python développé pour I'automatisation et
I'instrumentation est plus largement détaillé dans la Section 1 de 'annexe E. L’automatisation du

procédé laser a permis a minima de diviser d’un facteur dix le temps nécessaire pour réaliser ces

expériences.
= Mesure et acquisition = Déplacement des platines m— Régulation du flux laser
— Contréleur - puissance métre — — Support de filtre tournant — — Platine de rotation —

e

A/2 @515 nm

— r

A/2 @1030 nm

PhotZdiode L t = ‘-\_-
0 A pg’; hon

Platine Alio 5
Controleur — Delta Tau

Figure 48. Différents instruments (contréleur Maestro, contréleur Alio, platines de rotation...)
instrumentés en langage python pour I'automatisation des expériences.
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Automatisation de ’analyse des données

Aussi et comme pour les expériences du Chapitre 2, Pautomatisation du traitement des résultats
a permis de gagner beaucoup de temps mais aussi de réduire les erreurs humaines qui peuvent étre
insérées lors d’un traitement des données dit « manuel ». Comme dans le chapitre précédent, le
systeme de vérification sous forme graphique permet de suivre le déroulement du processus d’analyse
et permet de cibler rapidement les cas non traités par 1'algorithme, les erreurs ou les éventuels points
aberrants. Cela permet de s’affranchir des cas particuliers : poussiere d’ablation présente, zone
d’intégration incorrecte, une donnée manquante sur la transmission ou encore une mauvaise correction
du défaut de planéité. Le programme Python développé pour le traitement des données est plus
largement détaillé dans la Section 2 de 'annexe E.

2. Modele de dynamique électronique

Cette section est consacrée a la modélisation de l'énergie laser absorbée pour étayer les
interprétations des observations expérimentales. Le volume ablaté obtenu expérimentalement est
interprété en terme de densité d'énergie de la méme maniere que ce qui a été fait dans le Chapitre 2.
La Figure 49 illustre les différents processus impliqués dans 'ionisation avec deux longueurs d’onde
(1030 nm et 515 nm) avec (i) la photoionisation, (ii) le chauffage des électrons, (iii) l'ionisation par
impact et (iv) la recombinaison électronique. Comme vu dans la Section 1.2 du Chapitre 1, une
longueur d’onde plus faible augmente le taux de photoionisation, car I’ordre multiphotonique est plus
faible. Alors qu’une longueur d’onde plus importante chauffe plus efficacement les électrons. Ces

différents processus sont modulés par I'intensité laser et dépendent aussi de la durée d’impulsion.

(ii) Chauffage électronique

{Po P1 P2 Ps Pg Pk-1 PD
i i i I
BC | | | — > E

(i) Photoionisation

Npi = Ws15nm + W 1030 nm

BV r\ : Absorption 3 1 photon a 1030 nm

m : Absorption a 1 photon a 515 nm

Figure 49. Ensemble des processus influencant la dynamique des électrons en bande de
conduction pour une ionisation a deux longueurs d’onde. La dynamique comprend (i) la
photoionisation, (ii) le chauffage électronique, (iii) I'ionisation par impact et (iv) la
recombinaison électronique. La photoionisation est calculée avec 'expression de Keldysh, le
chauffage électronique et 'ionisation par impact sur la base du modele de Rethfeld qui a été
modifié pour prendre en compte les deux couleurs.
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Dans ce qui suit est défini abusivement : photon rouge, un photon de longueur d’onde 1030 nm et
photon vert un photon de longueur d’onde 515 nm.

Le modele développé se base sur celui présenté dans le Chapitre 2. Cependant, celui-ci a été
adapté pour modéliser 'interaction avec deux impulsions laser de deux longueurs d’onde différentes.
Les photons rouges de plus basses énergies imposent la discrétisation des niveaux d’énergie en bande
de conduction, car ils ont une énergie deux fois plus faible que les photons verts. L'évolution des
populations électroniques dans les différents états de conduction autorisés est donnée par le systéme
d’équations suivant :

kmax

ne = pk
k=0

. n, —Neg . ~ Po
Po = (7) (npi +2a Pk) — (01030 t T515)p0 — ——
ny o TSTE
. 1 56
p1 = 0O1030P0 — (01030 + O515)p1 — —— (56)
TSTE P
. 2
P2 = Os15P0 + 0103001 — (01030 + Os15)p2 — ——
TsTE
. _ Pr-1
Pr-1 = Os15Pk—3 T O1030Pk—2 — (O1030 + O515)Pk—1 —
no—n TsTE p
. ~ v~ Tle k
Pr = —apg <7) + (01030 + O515)Pk-1 + Os515PK-2 — ——
ny TsTE

Dans ce modele, 1'énergie des électrons en bande de conduction est répartie suivant une
distribution & k4, niveaux. Ou pj, est la densité des électrons dans la bande de conduction au niveau
d’énergie Ex = khwqg3¢ avec k un nombre entier correspondant a divers états d'énergie dans la bande
de conduction, Ej =0 étant le niveau d'énergie le plus bas de la bande de conduction.
Ex

est discrétisé en considérant les photons rouges de plus faible énergie, c’est-a-dire pour la longueur

ax = Kmaxfl®W1030 est le niveau énergétique maximal. Le nombre de niveau en bande de conduction
d’onde de 1030 nm. 7,; = Wsi5pm + W1030nm €5t le taux de photoionisation a 515nm et a
1030 nm, il est calculé & partir de I'expression de Keldysh (Eq. (2)) présentée dans la Section 1.2.1
du Chapitre 1. Il est a noter que ce modele n’inclut pas l'ionisation multiphotonique comportant un
mélange de photons rouge et vert. La photoionisation provenant ainsi du couplage entre 'impulsion
rouge et verte dans le recouvrement temporel n’est pas calculée. La photoionisation sera alors sous-
estimée lors du recouvrement temporel des sous-impulsions. Un modele de Block permettrait de tenir
compte de ce couplage entre les deux impulsions [165] mais ce développement dépasse les travaux de
cette these. & correspond a la fréquence de collision des électrons de conduction avec les électrons de
valence. 01939 €t 0515 sont le taux d'absorption d'un photon pour un électron dans la bande de
conduction a la longueur d’onde respective de 1030 nm et de 515 nm. Pour calculer les sections
efficaces de chauffage, une loi d’échelle en A3 est utilisée comme ce qui a été réalisé dans le
Chapitre 2. L’avantage d’utiliser le modele de Rethfeld a un modele de taux permet de considérer un
chauffage électronique successif en absorbant a tour de role des photons rouge et vert par exemple.
L’absorption simultanée est supposée négligeable devant ’absorption monophotonique. Le terme n,
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‘max

est la population initiale d'électrons dans la bande de valence, n, = Zkzo P, représente la population

totale d'électrons dans la bande de conduction. Le terme (nv_ne) permet de rendre compte du
nV
dépeuplement des électrons dans la bande de valence pendant 1'ionisation. Lk st le taux

TSTE
d’autopiégeage électronique. Pour maintenir un comptage des électrons en bande de conduction

suivant une discrétisation de ’énergie de conduction sur I’énergie des photons rouges sur un niveau
maximal Ey . le photon vert ionisant la couche d’énergie Ey __  est promu non pas dans la couche

i .
d’énergie Ey . mais Ey .

Les hypotheses considérées dans la Section 2 du Chapitre 2, sont également valables dans le cas
de cette étude. C’est-a-dire qu’il est supposé : une bande interdite parfaite, elle ne posséde pas de
défaut et il n’y a pas de création d’exciton autopiégé. La fréquence de collision électron-électron et le
temps de recombinaison électronique sont supposés indépendants de la température et de la densité
électronique en bande de conduction. Du fait des caractéristiques des impulsions (impulsions courtes),
I’énergie a été déposée dans les électrons avant méme que la thermalisation entre les électrons et la
matrice n’opére dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm), ce qui n’est pas vérifié dans
la configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm).

Le systéme d’équations précédemment présenté dans 1'Eq. (56) permet d’évaluer la densité
électronique a tout instant. Connaitre en tout temps la densité électronique permet de calculer la
fonction diélectrique transitoire. Elle est calculée au premier ordre par la relation de 'Eq.(23) comme
dans le Chapitre 2. Les indices optiques (réel et imaginaire) sont calculés a partir de la fonction
diélectrique pour chacune des longueurs d’onde & une densité électronique donnée par I'Eq. (56). Le
modele de Drude est linéaire, il est donc possible de sommer la contribution des deux longueurs
d’onde. Ainsi, la somme des dépots d’énergies de chacune des contributions représente le dépot

d’énergie total. La densité d’énergie déposée est finalement calculée selon la relation suivante :

_ .+°° Liozo(t)  Isqs(t)
Qtotar = 2 _[o (61030(15) + 5515(t))'dt (57)

ol 81930 et 8515 sont les épaisseurs de peau donnée par 'Eq. (33) respectivement a la longueur d’onde
1030 et 515 nm calculé a partir de leur indice imaginaire respectif & 1030 et 515 nm suivant I'Eq.
(27). L'intensité du laser Ijg30(t) et Igq5 () sont respectivement évalués a partir des mesures
expérimentales en considérant l'impulsion & 515nm et & 1030 nm en utilisant 'Eq. (55) de la
Section 2 du Chapitre 2. Du fait de la brieveté de I'impulsion femtoseconde, ’énergie a été déposée
dans les électrons avant méme que la thermalisation entre les électrons et la matrice n’opere. En
supposant que toute 1’énergie des électrons a été déposée sur une taille caractéristique a celle de
I'épaisseur de peau [156] et en supposant que toute l'énergie est transférée aux phonons ; la
température de la matrice est alors directement donnée par la densité d’énergie absorbée par les
électrons Qiota & la fin de 'impulsion laser.

Les parameétres ajustés dans le cadre de 'étude de deux impulsions monochromatiques dans le
Chapitre 2 ont été conservés dans cette étude et il n’a pas été nécessaire de les réajuster de nouveau.
Uniquement la longueur d’onde et la durée d’impulsion ont été changées conformément aux durées
mesurées expérimentalement. Le modele comporte une dépendance en longueur d’onde sur l'ionisation
et le chauffage électronique. La comparaison de la densité d’énergie absorbée nécessaire pour atteindre
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la température d’ébullition permet de vérifier la concordance du modele & 'expérience. La Figure 50
montre la densité d'énergie absorbée théorique en fonction de la fluence pour une irradiation par laser
a impulsion unique obtenue pour I'impulsion & 515 nm a 470 fs et pour 'impulsion & 1030 nm a 1 ps.
Les simulations sont uniquement réalisées dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm)
puisque la configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm) ne répond pas aux hypothéses du modele
(temps de thermalisation de la température électronique et ionique doit étre supérieur a la durée
d’excitation i.e a la durée d’impulsion). Les parameétres de simulation sont résumés dans le
Tableau 11. La ligne horizontale rouge en pointillée indique la densité d'énergie absorbée nécessaire
pour atteindre la température d’ébullition. Nous observons que la densité d'énergie absorbée souhaitée
est atteinte pour des valeurs de fluence supérieures a 2,1]/cm? et 4,9 J/cm? respectivement pour
I'impulsion verte et rouge. Ces valeurs sont relativement proches des fluences seuil d'ablation obtenues
expérimentalement d'environ 1,5]J/cm? et 4,5 ]/cm? respectivement pour 'impulsion verte et rouge.

Impulsionverte 470 fs Impulsionrouge 1 ps
m m
i I 17500
g 12000 £
O Q
: -~ 15000
> 10000 >
0 O 12500
g 8000 'g
2 £ 10000
T 6000 ©
K 9 7500
> 2
q:_, 4000 g 5000
Q Q
T 2000 °
0 @ 2500
& b
§ 0 g 0
Q 0.5 10 15 2.0 25 30 Q 3.0 35 4.0 45 5.0 5.5
Fluence (J-cm~2) Fluence (J - cm~2)

Figure 50. La ligne bleue représente la densité d'énergie théorique absorbée en fonction de la
fluence pour une irradiation laser a impulsion unique obtenue avec les parametres de
modélisation fournis dans le Tableau 11 respectivement pour I'impulsion verte a gauche et
rouge & droite. La ligne horizontale rouge en pointillée marque le seuil de la densité d'énergie
absorbée nécessaire pour atteindre la température d’ébullition.

Tableau 11. Parametres de simulation.

Bande interdite 7eV
Temps d’autopiégeage moyen : Tgrg 150 fs

Fréquence de collision des électrons de conduction 1015 &1
; _ >
avec les électrons de valence : @

Taux d'absorption d'un photon dans la bande de PR
K R 28x10° m'/V's
conduction & 1030 nm: 6939

Taux d'absorption d'un photon dans la bande de e
N 0,35%x10° m"/V's
conduction & 515 nm : 0515

Indice de réfraction linéaire 4 1030 nm [161] 145
Indice de réfraction linéaire & 515 nm [161] 1,46
Densité électronique dans la bande de valence : n, 2x10% cm™
Densité électronique critique a 1030 nm 1,05x10%" cm™
Densité électronique critique a 515 nm 42x10%" cm™
Temps moyen de collision électronique 0,5 fs
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Les seuils issus de la simulation numérique sont légérement supérieurs a ceux trouvés dans
I’expérience. Cependant, un meilleur accord est attendu en incluant correctement les effets de
propagation laser, ce qui n'entre pas dans le cadre de ce travail.

Lorsque la densité critique est atteinte, le champ est atténué sur une distance de l'ordre de
I’épaisseur de peau, ainsi son amplitude décroit. Pour une meilleure concordance avec les résultats
expérimentaux et rendre compte d’une absorption sur I’épaisseur de peau, comme dans le chapitre

récédent, amplitude du champ E, est renormalisée comme b correspondant a la valeur du cham
’ 0 e

a une distance de I'épaisseur de peau lorsque la densité électronique critique est atteinte pour chacune
des longueurs d’onde. Le réglage de ces parametres dans le cas d'une irradiation laser a une seule
impulsion a été maintenu pour étudier la configuration ou les deux impulsions sont utilisées dans un

méme processus d'interaction.

3. Résultats en double irradiation a 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) et 470 fs
(515 nm) - 10 ps (1030 nm)

Cette section est consacrée a la présentation des résultats obtenus dans chacune des
configurations : 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) et 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm) en terme de
transmission optique, volume ablaté et profondeur d’ablation. Des courbes en impulsions uniques ont
été réalisées servant de référence pour comparer 'influence de deux sous-impulsions par rapport a une
impulsion unique. Les délais négatifs correspondent au cas ou l'impulsion a 1030 nm irradie en
premier le matériau. La Figure 51 et la Figure 52 montrent lintensité normalisée en fonction du
temps pour un ratio en fluence entre les deux sous-impulsions de 50:50 respectivement dans la
configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) et la configuration 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm)
pour les différents délais étudiés. Les résultats expérimentaux sont dans un premier temps décrits et
seront discutés dans un second temps dans la Section 4 lors de la discussion.

15 Délai = -10.0 ps 15 Délai = -1.0 ps 15 Délai = -0.267 ps Délai = 0.0 ps
$ | — o : 14 —
= I (t I — h(t
£1.0 2t) 1.0 ; 1.0 20
’;5 """ Ttor (£) 1.2  Mear(t)
<
v
£05 05 0.5 i
a 1.0 ox
2 I
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0075 0 5 003 0 5 003 0 5 08 :
15 Délai = 0.267 ps 15 Délai = 1.0 ps 15 Délai = 10.0 ps ]
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2 1t
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Figure 51. Intensité normalisée en fonction du temps pour un ratio en fluence de 50:50 entre
les deux sous-impulsions dans la configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) pour différents
délais.
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Figure 52. Intensité normalisée en fonction du temps pour un ratio en fluence de 50:50 entre
les deux sous-impulsions dans la configuration 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm) pour
différents délais.

3.1. Transmission optique a 1030 nm et & 515 nm

L’obtention de la transmission est réalisée a deux longueurs d’onde : 515 et 1030 nm en filtrant
respectivement la transmission en amont du capteur via un filtre passe-bande dans le vert ou le rouge.
Dans un premier temps, la transmission optique a 1030 nm uniquement est analysée, puis avec deux
sous-impulsions pour un ratio fixe en fluence de 50:50 entre les deux sous-impulsions. Par la suite, la
transmission a 515 nm uniquement est analysée en impulsion unique et lors de I'utilisation de deux
sous-impulsions toujours avec une répartition en fluence de 50:50. Pour finir, et uniquement pour la
configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm), la transmission a 1030 nm sera présentée pour
différents délais et différents ratios en fluence entre les deux sous-impulsions.

La Figure 53 représente la transmission a 1030 nm en fonction de la fluence totale pour une
répartition en fluence de 50:50 entre les deux sous-impulsions. Différents délais sont affichés variants
de —10 & +10 ps et —20 & +20 ps respectivement dans la configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030
nm) en Figure 53(a) et 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm) en Figure 53(b).

Transmission optique & 1030 nm en impulsion unique

Pour une impulsion unique de 1 ps & 1030 nm (Figure 53(a)) et a basse fluence, la transmission
optique est de 94 %, puis celle-ci chute avec l'augmentation de la fluence et se stabilise apres
7,5]/cm? autour de 80 %. Néanmoins, entre 15]/cm? et 20 J/cm? une trés légére remontée semble
étre observée. Cependant, il est important de rappeler que l'incertitude de mesure sur ’énergie est de
5%. Pour une impulsion unique de 10 ps & 1030 nm (Figure 53(b)), le comportement est différent.
Une forte transmission optique est obtenue jusqu’a ce que celle-ci chute légerement et se stabilise

autour de 90 % pour des fluences supérieures a 10]/cm? La différence de comportement est
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principalement liée a la différence d’intensité créte entre les deux impulsions. Une explication plus
détaillée de ces observations est donnée dans la Section 4. Le seuil de modification, d’ablation est
atteint plus rapidement pour une impulsion plus courte.

Transmission a 1030 nm

(@) 47075 (515 nm) - 1 ps (1030 nm) (b) 4705 (515 nm) - 10 ps (1030 nm)
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Figure 53. Transmission optique dans le rouge (1030 nm) en fonction de la fluence totale
pour une répartition de la fluence de 50:50 entre 'impulsion verte et rouge. Les points
complets correspondent aux données mesurées. Les lignes en pointillés sont des guides pour
les yeux. L’incertitude de mesure sur la fluence tient compte a la fois de la taille du faisceau
(£ 0,6 um) et des incertitudes sur la mesure de la puissance (£ 5 %).

Par comparaison avec la mesure de la transmission optique du Chapitre 2, dans les deux
configurations une saturation de la transmission été observée autour de 20-30 % a forte fluence (>
10 J/cm?). L’écart est donc trés important avec les précédentes observations.

Configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) avec un ratio en fluence de 50:50
(Figure 53(a))

La transmission optique dans le rouge est supérieure a la courbe de référence lorsque deux sous-
impulsions sont utilisées aux délais négatifs, c’est-a-dire que 'impulsion rouge arrive avant 'impulsion
verte. A linverse, lorsque les délais sont positifs (I'impulsion rouge arrive apres 'impulsion verte) et
au fur et & mesure que le délai augmente, la transmission optique dans le rouge chute. La baisse des
transmissions peut-étre attribuées a une augmentation de I'absorption ou de la réflectivité a la
longueur d’onde 1030 nm ou a de la diffusion. Les données sur les volumes ablatés permettront de
déterminer s’il s’agit d’absorption. A noter qu’il n’y a pas de symétrie autour du délai nul. L’absence
de symétrie montre indéniablement que 'impulsion verte joue un role précurseur lorsque celle-ci est
suivie de 'impulsion rouge, notamment sur les propriétés optiques du matériau. Pour des délais
positifs et pour des fluences supérieures a 10 J/cm?, la transmission optique réaugmente.
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Configuration 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm) avec un ratio en fluence de 50:50
(Figure 53(b))

Lorsque la durée d’impulsion rouge est de 10 ps, pour les délais négatifs et tant qu’il n’y a pas de
recouvrement entre les deux sous-impulsions, la transmission optique dans le rouge reste trés proche
et parfois légerement au-dessus de la courbe de référence. Des que le recouvrement temporel s’effectue
a partir d’'un délai de —4 ps, et jusqu’au délai positif, la transmission optique dans le rouge chute
graduellement avec 'augmentation du délai. De plus, et comme précédemment il n’y a pas de symétrie
autour du délai nul. Aussi, pour des délais positifs et pour des fluences supérieures a 10 J/cm?, la
transmission optique réaugmente, mais 'augmentation est moins significative que dans Ia
configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm).

Transmission optique a 515 nm dans la configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps et 10ps
(1030 nm) avec un ratio de fluence de 50:50

La Figure 54 représente la transmission dans le vert en fonction de la fluence totale avec une
répartition en fluence de 50:50 entre les deux sous-impulsions pour différents délais d'impulsion a
impulsion allant de —10 & +10 ps et —20 & +20 ps respectivement dans la configuration 470 fs (515
nm) - 1 ps et 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030 nm). Quelle que soit la configuration, les caractéristiques
de I'impulsion verte restent inchangées (durée d’impulsion, longueur d’onde, etc.). Pour une impulsion
unique, la transmission optique est d’environ 50 % a la plus basse fluence, puis elle reste autour de
30-40 % pour des fluences plus importantes. Des fluences moins importantes pour retrouver des taux
de transmission autour de 94 % n’ont pas été étudiées, car le régime d’ablation est la zone d’intérét.

Pour des fluences supérieures a 10 J/cm?, la courbe en transmission remonte.
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Figure 54. Transmission optique dans le vert (515 nm) en fonction de la fluence totale pour
une répartition de la fluence de 50:50 entre I'impulsion verte et rouge. Les points complets
correspondent aux données mesurées. L’incertitude de mesure de la fluence tient compte a la
fois de la taille du faisceau (+ 0,6 pm) et des incertitudes sur la mesure de la puissance
(£5 %). Les lignes en pointillés sont des guides pour les yeux.
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Pour deux sous-impulsions et quelle que soit la durée d’impulsion rouge, les données en transmission
sont sensiblement identiques. L’impulsion rouge n’influe donc pas sur I’évolution des propriétés
optiques dans le vert, méme lorsque les deux sous-impulsions se recouvrent temporellement. Une
observation remarquable pour tous les délais est le croisement des courbes vers 7,5 — 10 J/cm? par
rapport & la courbe de référence, il s’agit d’une homothétie d’un facteur 2, car les données en double
impulsion sont présentées pour un ratio en fluence de 50:50 entre les deux sous-impulsions.

Transmission optique a 1030 nm pour différents ratios en fluence en configuration
470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm)

La Figure 55 représente la transmission optique dans le rouge en fonction de la fluence totale pour
différents ratios en fluence entre les sous-impulsions pour trois délais : —1 ps (Figure 55(a)) ; 0 ps
(Figure 55(b)) et +1 ps (Figure 55(c)) dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm). Les
fluences des impulsions vertes et rouges sont respectivement reportées en légende et marquées par un
gradient de couleur vert et rouge. Pour les délais négatifs et lorsque la proportion de fluence rouge
est proche des fluences seuils, la courbe de transmission est au-dessus de la courbe de référence. Puis
un comportement similaire a la courbe de référence est observé pour des fluences rouges plus
importantes et quelle que soit la fluence verte. Au délai nul et quel que soit le ratio utilisé, les courbes
de transmission sont trés proches de la courbe de référence. Puis, pour des fluences rouges plus
importantes, les courbes sont environ 5 % en dessous de la courbe de référence. Pour finir, lorsque le
délai est de +1 ps et quel que soit le ratio utilisé, la transmission (& 1030 nm) est inférieure a la
courbe de référence. Toujours pour un délai de +1 ps, a une fluence totale fixée, lorsque la proportion
de fluence rouge augmente par rapport a la fluence verte, les transmissions optiques sont plus
importantes. Ces tendances observées au délai négatif et positif sont représentatives de tous les délais
étudiés mais également transposables dans la configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm), ces
données ne sont donc pas présentées par souci de concision. Les données de transmission dans le vert
ne sont pas présentées, car le ratio n’influe pas sur la transmission optique dans le vert comme

précédemment constaté pour divers délais d’impulsion a impulsion.
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Figure 55. Transmission optique dans le rouge (1030 nm) en fonction de la fluence totale
dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) pour trois délais d’impulsion a
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impulsion : —1ps en (a), 0 ps en (b) et +1ps en (c¢). L'incertitude de mesure de la fluence
tient compte & la fois de la taille du faisceau (+ 0,6 pm) et des incertitudes sur la mesure de
la puissance (+ 5 %). Les points complets correspondent aux données mesurées. Les lignes en
pointillés sont des guides pour les yeux.

Pour résumer, les données en transmission ne sont pas toutes présentées. Les données en
transmission dans le rouge montrent qu’il y a une influence du délai sur le taux de transmission dans
les deux configurations étudiées. Cependant, le taux de transmission dans le vert reste inchangé et
n’est pas affecté quels que soient les configurations et les délais utilisés. De plus, pour différents ratios
de fluence entre les deux sous-impulsions et a fluence totale fixe, les données montrent une influence

du délai et du ratio sur les transmissions optique dans le rouge uniquement.

3.2. Volume ablaté

Dans cette section sont reportés les volumes ablatés pour chacune des configurations. Les
différences observées sous irradiation en impulsion unique sont dans un premier temps comparées a
Iirradiation avec deux sous-impulsions. L’influence de différents délais et ratios en fluence dans
l'utilisation de deux sous-impulsions est comparée dans un second temps. Comme pour la
transmission, les résultats expérimentaux sont dans un premier temps décrits et seront discutés dans

un second temps dans la Section 4 lors de la discussion.

La Figure 56 représente le volume ablaté en fonction de la fluence pour une irradiation en
impulsion unique pour chacune des configurations. Le seuil d’ablation en fluence est obtenu autour
de 1,5]/cm? pour l'impulsion verte. Il est de 4,5]/cm? avec Iimpulsion rouge pour une durée
d’impulsion de 1 ps et d’environ 5,2 J/cm? lorsque la durée d’impulsion est de 10 ps.

(a) 470 fs (515 nm) et 1 ps (1030 nm) (b) 470 fs (515 nm) et 10 ps (1030 nm)
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Figure 56. Volume ablaté en fonction de la fluence pour l'irradiation de la silice fondue en
surface avec une impulsion unique de 470 fs (515 nm) et 1 ps (1030 nm) en (a) et 470 fs (515
nm) et 10 ps (1030 nm) en (b). L’incertitude de mesure de la fluence tient compte & la fois
de la taille du faisceau (£ 0,6 pm) et des incertitudes sur la mesure de la puissance (£ 5 %).
L’incertitude sur le volume mesuré est de (£ 10 %). Les points correspondent aux données

mesurées.
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Il est a noter que les résultats sont parfaitement reproductibles. En effet, la courbe d’ablation en
impulsion verte unique (courbe de référence) est réalisée deux fois pour chacune des configurations et
est superposable. Enfin, les courbes croissent quasiment linéairement avec l'augmentation de la
fluence, puisque les coefficients de corrélation sont proches de 0,96 pour une régression d’équation
aF¢ + b avec ¢ = 1. Lorsque le paramétre ¢ est laissé libre, un coefficient de corrélation de 0,99 est

obtenu avec un exposant d’environ 0,82.

La Figure 57 représente le volume ablaté en fonction de la fluence totale pour une répartition en
fluence de 50:50 entre les deux sous-impulsions et pour différents délais allant de —10 a +10 ps et
de —20 & 420 ps respectivement dans les configurations 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) et 470 fs
(515 nm) - 10 ps (1030 nm).
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Figure 57. Volume ablaté en fontion de la fluence pour l'irradiation de la silice en surface
avec une impulsion unique (trait plein) et pour deux sous-impulsions avec différents délais
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dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) en (a) et 470 fs (515 nm) — 10 ps
(1030 nm) en (b). Dans les deux configurations, le ratio en fluence est de 50:50. Les points
complets correspondent aux données mesurées. L’incertitude de mesure de la fluence tient
compte & la fois de la taille du faisceau (+ 0,6 um) et des incertitudes sur la mesure de la
puissance (+ 5 %). L’incertitude sur le volume mesuré est de (+ 10 %). Les lignes en pointillés

sont des guides pour les yeux.

Lorsque deux sous-impulsions sont utilisées et quel que soit le délai et la configuration utilisée, les
courbes croissent linéairement avec 'augmentation de fluence. De plus, les courbes sont comprises
entre les courbes de références réalisées en impulsion unique a 515 nm et 1030 nm. Néanmoins, une
déviation est observable dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) pour un délai de
—10 ps et +10 ps puisque les courbes sont légerement en dessous de la courbe de référence en
impulsion unique a 1030 nm. Le délai optimal, permettant de maximiser le volume ablaté, est de 0,5
a 1 ps pour la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) et de 1 & 4 ps pour la configuration
470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm).

Influence du ratio en fluence dans la configuration 470fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm)

La Figure 58 représente le volume ablaté en fonction de la fluence totale pour différents ratios
d’énergie entre les impulsions pour trois délais: —1 ps (Figure 58 (a)) ; 0 ps (Figure 58 (b)) et +1 ps
(Figure 58(c)) dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm). Les fluences des impulsions
vertes et rouges sont respectivement reportées en légende et marquées par un gradient de couleur vert
et rouge. Les courbes de références des volumes ablatés en impulsion unique sont également reportées
sur les graphiques. Pour les trois délais, les volumes ablatés sont inférieurs en moyenne de —25 % aux
volumes ablatés obtenus a fluence égale par une irradiation laser en impulsion unique & 515 nm. Les
courbes précédentes présentées dans la Figure 57 comportant un ratio en fluence fixe de 50:50 se
situent au milieu des volumes ablatés pour un ratio en fluence de 0:100 ou 100:0. Pour une méme
fluence totale, 'augmentation de fluence sur une des sous-impulsions provoque un déplacement des
volumes ablatés vers les courbes de références. Il est a noter également sur la Figure 58 que quel que
soit le ratio utilisé, le délai influe sur le degré de la pente des volumes ablatés avec 'augmentation de
la fluence totale. Le volume ablaté augmente progressivement des délais négatifs jusqu’a son maximum
pour un délai de 1 ps, puis diminue lorsque le délai augmente davantage jusqu’a +10 ps (données non

présentées ici par souci de concision).
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Figure 58. Volume ablaté en fonction de la fluence pour l'irradiation de la silice en surface

avec une impulsion unique (trait plein) et pour deux sous-impulsions pour trois délais
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d’impulsion & impulsion : =1 ps en (a), 0 ps en (b) et +1 ps en (c¢) dans la configuration 470
fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm). L’incertitude de mesure de la fluence tient compte a la fois de
la taille du faisceau (£ 0,6 pm) et des incertitudes sur la mesure de la puissance (5 %).
L’incertitude sur le volume mesuré est de (£ 10 %). Les points complets correspondent aux
données mesurées. Les lignes en pointillés sont des guides pour les yeux.

Influence du ratio en fluence dans la configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm)
La Figure 59 représente le volume ablaté en fonction de la fluence totale pour différents ratios de
fluence entre les sous-impulsions pour trois délais : —4 ps (Figure 59(a)) ; 0 ps (Figure 59(b)) et
+4 ps (Figure 59(c)) dans la configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm). Les courbes de
références des volumes ablatés par l'irradiation en impulsion unique sont toujours reportées sur les
graphiques. Quel que soit le délai étudié mais aussi le ratio en fluence entre les deux sous-impulsions,
les volumes ablatés restent en dessous des volumes ablatés de référence réalisés en impulsion unique
a 515 nm. Il est également a noter que les volumes ablatés obtenus avec un ratio de fluence de 50:50
entre les deux sous-impulsions sont contenus entre les volumes ablatés pour un ratio de 0:100 ou
100:0. Dans cette configuration étudiée, le ratio de fluence entre les deux impulsions ne permet pas
de trouver avec I'optimum du délai une configuration ou les volumes ablatés sont supérieurs a ceux

réalisés avec I'irradiation laser en impulsion unique a 515 nm.

En comparant les données des deux configurations, les volumes ablatés réalisés dans la
configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm) sont beaucoup moins importants que dans la premiére
configuration 470fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm). De plus, il est possible d’observer quel que soit le
ratio ou le délai utilisé, que ceux-ci influent tres peu sur le degré des pentes des courbes d’ablation
comparé a la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm).
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Kévin GAUDFRIN
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Figure 59. Volume ablaté en fonction de la fluence totale pour l'irradiation de la silice fondue

en surface avec une impulsion unique (trait plein) et pour deux sous-impulsions pour trois
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délais d’impulsion & impulsion : —4ps en (a), Ops en (b) et +4ps en (¢) dans la
configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm). Les points complets correspondent aux
données mesurées. L’incertitude de mesure de la fluence tient compte a la fois de la taille du
faisceau (£ 0,6 pm) et des incertitudes sur la mesure de la puissance (£ 5 %). L’incertitude
sur le volume mesuré est de (£ 10 %). Les lignes en pointillés sont des guides pour les yeux.

Influence du délai

En Figure 60 est tracé le volume ablaté en fonction du délai pour une fluence de I'impulsion verte
fixée & 7,8 ]/cm? et pour une fluence de 'impulsion rouge variant de 0,1 & 2,6 fois le niveau de fluence
verte dans les configurations 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) en Figure 60(a) et 470 fs (515 nm) —
10 ps (1030 nm) en Figure 60(b).
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Figure 60. Volume ablaté en fonction du délai pour différentes fluences de I'impulsion rouge
pour une fluence de 'impulsion verte fixée & 7,8 ]/cm? dans chacune des configurations 470
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fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) en (a) et 470 fs (515 nm) — 10 ps. (1030 nm) en (b). Les points
complets correspondent aux données mesurées. Les lignes sont des guides pour les yeux.

La fluence fixe de 7,8 ]/cm? a été choisie pour I'impulsion verte, car les courbes sont représentatives
de I'ensemble des différents parametres utilisés pour des fluences correspondant a quelques fois le seuil
en ablation. Dans les deux cas, une asymétrie sur les volumes ablatés est obtenue entre les délais
positifs et négatifs quel que soit le ratio utilisé contrairement a ce qui a été obtenu dans le Chapitre
2 dans une configuration mono longueur d’onde avec une répartition en fluence de 50:50. Cette
asymétrie démontre un effet coopératif entre les deux sous-impulsions pour des délais courts et positifs.
Le délai optimum est de 'ordre de 1 ps, quel que soit le ratio en fluence dans la configuration 470 fs
(515 nm) — 1 ps (1030 nm), et de 4 ps dans l'autre configuration. Dans la configuration 470 fs (515
nm) — 10 ps (1030 nm) les chutes des volumes ablatés constatés au long délai dans la configuration
470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm) ne sont pas observés. En effet, pour un délai de 20 ps, I’ablation
remontre légérement comparé au délai 10 ps cependant 'augmentation n’est pas tres significative au

regard des incertitudes de mesure sur le volume ablaté qui est de 'ordre de 10 %.

3.3. Profondeur et profile d’ablation

La Figure 61 montre le volume ablaté en fonction de la fluence totale avec une répartition en
fluence de 50:50 pour les deux sous-impulsions avec différents délais dans la configuration 470 fs (515
nm) - 1 ps (1030 nm).
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Figure 61. Profondeur d'ablation en fonction de la fluence totale dans la configuration 470 fs
(515 nm) — 1 ps (1030 nm) avec une répartition en fluence de 50:50 pour les deux sous-
impulsions pour différents délais. Les points complets correspondent aux données mesurées.
Les lignes en pointillés sont des guides pour les yeux.
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Les profondeurs d’ablation augmentent logarithmiquement avec la fluence jusqu’a 10 J/cm? environ
(coefficient de corrélation proche de 1, pour une régression suivant ’Eq. (51) du Chapitre 1 Section
3.2, suivant une absorption linéaire sur I’épaisseur de peau). Les régressions ne sont pas affichées afin
de ne pas surcharger la figure. Entre 12 ]/cm? et 16 J/cm? les profondeurs d’ablation pour les deux
impulsions de référence sont relativement proches. Alors que pour des fluences inférieures & 12 J/cm?
I'impulsion verte ablate plus profondément pour une méme fluence que 'impulsion rouge. Pour des
fluences supérieures & 16 J/cm?, 'inverse se produit, I'impulsion rouge ablate plus profondément que
I'impulsion verte. Lorsque deux sous-impulsions sont utilisées pour des délais tres élevés —10 ps et
10 ps, les profondeurs d’ablation sont en dessous des courbes de références. Pour des délais plus courts
compris entre —0,5 et +0,5 ps et pour des fluences supérieures a 15 J/cm?, les profondeurs d’ablation
sont légerement au-dessus (~ 0,1 um ) des courbes de références. Pour tous les délais et a plus basse
fluence (< 7,5]/cm?), les profondeurs sont comprises entre les courbes de référence. A fluence totale
égale, la profondeur est plus importante pour des délais entre 0 et +0,5 ps. L’optimum de délai pour
ablater le plus profondément dans la configuration 50:50 est un délai de +0,5 ps.

La Figure 62 représente le volume ablaté en fonction de la fluence totale avec une répartition en
fluence de 50:50 pour les deux impulsions avec différents délais dans la configuration 470 fs (515 nm)
- 10 ps (1030 nm). Les profondeurs d’ablation augmentent logarithmiquement avec la fluence jusqu’a
25]/cm? environ sauf pour I'impulsion verte de référence (coefficient de corrélation proche de 1, pour

une régression suivant ’Eq. (51) du Chapitre 1 Section 3.2).
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Figure 62. Profondeur d'ablation en fonction de la fluence totale dans la configuration 470 fs
(515 nm) — 10 ps (1030 nm) avec une répartition en fluence de 50:50 pour les deux sous-
impulsions pour différents délais. Les points complets correspondent aux données mesurées.

Les lignes en pointillés sont des guides pour les yeux.
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La profondeur d’ablation pour une impulsion de 515 nm est environ trois fois plus importante que
pour 'impulsion & 1030 nm. Une diminution de la profondeur d’ablation est toujours présente apres
15 J/cm? pour I'impulsion de référence verte. Lorsque deux sous-impulsions sont utilisées et pour des
fluences inférieures & 15 J/cm?, les profondeurs d’ablation sont entre les courbes de référence. A plus
forte fluence (>15]/cm?), la profondeur ne semble plus varier et reste au mieux (pour des délais de
4 ps, 10 ps et 20 ps) proche des profondeurs obtenues avec la courbe de référence verte a forte fluence.

Pour des ratios en fluence différents de 50:50, comme pour le volume ablaté, les courbes tendent
respectivement vers les courbes de références, quel que soit le délai. Par exemple si le ratio en fluence
est de 70:30 avec 70 % dans 'impulsion verte, alors les courbes se décalent vers la courbe de référence
verte et inversement lorsque la proportion de fluence rouge augmente.

Profile d’ablation pour les courbes de références

En Figure 63 est montré le profil d’ablation pour trois cratéres a 10,4 J/cm? pour les courbes de
référence a 1030 nm pour 1 ps et 10 ps de durée d’impulsions puis a 515 nm a 470 fs. A fluence
égale, le volume ablaté en impulsion unique de 515 nm a 470 fs est plus important qu’avec une
impulsion de 1030 nm a 1 ps. Les crateres formés par 'impulsion & 515 nm de 470 fs présentent une
profondeur d’ablation plus importante (Figure 61) d’environ 15 & 25 % pour des fluences inférieures
4 10 J/cm? comparé a une impulsion unique de 1030 nm & 1 ps.
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Figure 63. Profil d'ablation pour une impulsion unique & 1030 nm de 1 ps et 10 ps pour une
fluence de 10,3 J/cm? et pour une impulsion de 515 nm & 470 fs & une fluence de 10,4 J/cm?.
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Les profils d’ablation pour les deux configurations a double impulsion ne sont pas montrés par
souci de concision, mais ils meénent a des profils et des diametres d’ablation intermédiaires situés entre
les courbes de références pour des fluences inférieures a 10,4 J/cm?. Entre 15]/cm? et 20 J/cm? et
uniquement dans la configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm), les profondeur d’ablation sont
supérieures a la courbes de référence 515 nm a 470 fs aux délais optimums (Figure 61). Cependant,
les diametres d’ablation obtenus ne sont pas plus importants et méme inférieurs a la courbe de
référence de 515 nm a 470 fs.

4. Discussion

Les résultats expérimentaux obtenus sont discutés dans cette section. Les différences en impulsion
unique sont dans un premier temps analysées, puis dans un second temps l'utilisation de deux sous-
impulsions dans la configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm) et 470 fs (515 nm) - 10 ps (1030

nm).

Au début de linteraction, la densité électronique augmente principalement par photoionisation
puis par ionisation par impact, lorsque la densité électronique atteint 1,05 X 1021 et 4,2 x 10%* cm™3
respectivement pour les longueurs d’onde de 1030 nm et 515 nm, les propriétés optiques du plasma
changent et la densité électronique n’augmente plus significativement. Le plasma devient de plus en
plus réfléchissant au fur et a mesure que la densité électronique dépasse la densité électronique
critique. La chute d’intensité associé a 'augmentation de la réflectivité ne permet plus de produire
significativement des électrons libres. La photoionisation étant plus efficace pour un ordre photonique
faible, a intensité égale, le seuil d’ablation pour les courtes longueurs d’onde est plus faible (Figure
56). La différence sur le seuil d’ablation en fluence entre les impulsions de référence a 1030 nm a 1 ps
et 10 ps est principalement due & la chute de I'intensité avec 'augmentation de la durée d’impulsion.
Une observation croisée entre les courbes de transmission (Figure 53) et les courbes d’ablation (Figure
56) montrent qu’il existe une zone d’incubation puisqu’une diminution de la transmission est observée
sans ablation. Dans cette zone, une absorption non négligeable a lieu, mais elle n'est pas suffisante

pour entrainer le changement de phase responsable de 1'ablation.

En régime d’ablation et a fluence égale, les diametres des cratéres formés par 'impulsion verte de
515nm a 470 fs sont plus importants que pour des impulsions rouges de 1030 nm a 1 ps ou 10 ps,
les raisons sont les mémes que celles précédemment évoquées avec le seuil d’ablation. En effet, ces
différences sont dues a (i) un ordre multiphotonique deux fois plus faible pour une longueur d’onde
de 515 nm comparé a une longueur d’onde de 1030 nm. (ii) la densité électronique peut étre plus
élevée dans le vert, donnant lieu & plus d’absorption. (iii) La diminution de lintensité avec
'augmentation de la durée d’impulsion réduit la photoionisation & densité d’énergie égale. A fluence
égale, l'intensité créte est plus importante d’'un facteur 2 environ entre une impulsion de 515 nm a
470fs et 1030 nm a 1ps, puis d'un facteur 10 entre l'impulsion de 1030nm a 1ps et 10 ps
réduisant ici le diameétre du cratére ablaté, mais aussi la profondeur d’ablation (Figure 62 et Figure
63). Il est intéressant de remarquer que les facteurs sur la différence de l'intensité créte entre les
impulsions ne sont pas retrouvés ni sur la profondeur ni sur les diametres d’ablation. Nous n’avons
pas d’explication sur ce point.
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Une observation croisée entre la transmission optique (Figure 54) et la profondeur d’ablation
(Figure 61 et Figure 62) montre qu’il pourrait y avoir une modification de la propagation du faisceau
vert lorsque la fluence dépasse 10-12]/cm? environ. En effet, une légére augmentation de la
transmission optique (~10 %) pour une impulsion verte est constatée avec une diminution de la
profondeur d’ablation pour des fluences élevées. De plus, les données sur les volumes ablatés (Figure
56), sur les profondeurs d’ablation (Figure 61 et Figure 62) et les profils d’ablation (Figure 63)
montrent que la perte de profondeur est compensée par une augmentation du diametre ablaté,
appuyant ’hypothése d’une modification de propagation du faisceau vert. Une focalisation dans ’air
due a leffet Kerr, c’est a dire en amont de la surface de ’échantillon semble avoir lieu. Le calcul de
la puissance critique pour une longueur d’onde de 515 nm suivant ’'Eq. (16) présentée dans la section
1.3.1 du Chapitre 1 est de 8,6 X 107 W (pour A = 515 nm et n, = 4,5 X 10723 m?/W [36]). Cette
puissance critique est atteinte pour des fluences supérieures a 12]/cm? pour des impulsions de
A=515nm a 470 fs. La modification de propagation du faisceau est donc associée a une auto
focalisation du faisceau dans lair, le faisceau laser initialement focalisé en surface du matériau et au
fur et a mesure que la fluence augmente défocalisée en amont de la surface. Les conséquences sont
une augmentation de la surface illuminée, lorsque le faisceau illumine la surface de I’échantillon,
responsable : (i) d’une chute d’'intensité, ce qui diminue la profondeur d’ablation et explique pourquoi
une augmentation de transmission est constatée pour des fluences supérieures a 12 ]/cm?. Cette
puissance critique n’est pas atteinte & 12 J/cm? pour les impulsions & 1030 nm.

On observe une différence des niveaux de saturation sur la transmission a haute fluence (<
15 J/cm?) pour une impulsion unique de 1030 nm avec les expériences du Chapitre 2. En effet, une
transmission de 80 % est obtenue pour une impulsion de 1 ps (Figure 53(a)) et de 90 % a 10 ps
(Figure 53(b)), alors que la transmission était autour de 20-30 % pour une impulsion de 480 fs
(Figure 36(a) dans le Chapitre 2). La différence peut étre expliquée par la caractéristique de
I'impulsion (durée, intensité), les conditions de focalisation et par de la diffusion. En effet, entre les
expériences réalisées dans le Chapitre 2 et 3, la durée d’impulsion est différente, il y a un facteur 2 et
20 sur l'intensité respectivement pour une impulsion de durée 1 ps et 10 ps. Ainsi, a fluence égale,
I'intensité est plus faible, il y a moins d’absorption et donc plus de transmission. Deuxiemement,
I'ouverture numérique est de 0,17 et 0,03 respectivement pour les tests du Chapitre 2 et 3. La zone
illuminée sur la photodiode (placée apres le point focal) est plus importante au fur et & mesure que
'ouverture numérique augmente. A trés forte fluence, un plasma dense et réfléchissant se forme (car
une forte densité électronique est créée a forte fluence). La taille du plasma généré bien que
dépendante des caractéristiques de I'impulsion sera d’autant plus petit que ouverture numérique est
grande. Ce plasma peut étre vu comme un objet sphérique dont la diffusion est décrite par la théorie
de mie. Selon la théorie de mie, la diffusion peut étre plus importante pour des objets sphériques de
petite taille (comme un plasma réfléchissant de petite taille associée a une grande ouverture
numérique). Ainsi, lorsque la diffusion se produit, une partie de ce rayonnement n’est pas captée par
la photodiode et une transmission optique plus faible est mesurée avec 'augmentation de 'ouverture
numérique. Pour des ouvertures numériques de 0,4 ; 0,14 ; 0,08 des expériences réalisées a
ALPhANOV en interne montrent a forte fluence, pour la silice, une saturation de la transmission
respectivement a 20 % ; 20-30 % et 40-50 % pour une durée d’impulsion de ~500 fs & 1030 nm, ce
qui confirme notre observation.
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4.1. Double irradiation & 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm)

L’utilisation de deux longueurs d’onde permet théoriquement de controler plus efficacement la
dynamique électronique, car une longueur d’onde plus courte permet d’accroitre la photoionisation et
une longueur d’onde plus grande améliore le chauffage électronique. L’ajout d’un délai approprié,
c’est-a-dire par trop court pour que les premiers électrons générés par photoionisation soient chauffés
efficacement et pas trop long pour qu’ils n’aient pas totalement recombiné devrait permettre de tirer
bénéfice des avantages de chacune des impulsions.

Lorsqu’un délai est inséré entre les deux sous-impulsions, une asymétrie des courbes est obtenue
selon le signe du délai. Les résultats différent aussi bien sur les observables des taux de transmissions
(Figure 53(a) et Figure 55) que sur les volumes ablatés (Figure 60). Lorsqu’une impulsion ionise le
matériau, des électrons de conduction sont générés, ces électrons peuvent ensuite étre chauffés et
ioniser par impact d’autres électrons lorsqu’une seconde impulsion arrive avant qu’ils aient
recombinés. Le bénéfice 1ié au gain sur la photoionisation a 515 nm disparaisse lorsque l'impulsion a
1030 nm arrive avant limpulsion verte (délai négatif). Ainsi, il y a moins d’ionisation, les
transmissions optiques sont plus hautes et le volume ablaté est moins important. Dans la Figure 55(c),
la transmission optique dans le rouge augmente pour les délais positifs au fur et a mesure que la
proportion de fluence rouge augmente, avec une fluence verte fixée. Cela peut étre expliqué par la
surface impactée par l'ionisation. En effet, dans les délais positifs, I'impulsion verte arrive en premier
et ionise le matériau, la surface ionisée par l'impulsion verte sera d’autant plus importante que sa
fluence est élevée. Ainsi, pour une fluence verte fixée et donc une surface ionisée fixe, lorsque la
proportion de fluence rouge augmente, la surface illuminée en périphérie de l'ionisation de 'impulsion
verte sera d’autant plus grande que la fluence rouge est élevée, augmentant ainsi la proportion de

faisceau rouge transmis.

Ce paragraphe décrit les différences de transmission a 1030 nm, puis a 515 nm. Par observation
croisée entre la transmission optique dans le rouge (Figure 53) et le volume ablaté (Figure 57(a) et
Figure 58), lorsque le délai augmente de 0 & 1 ps, la baisse de transmission optique observée se
manifeste par une meilleure absorption d’impulsion rouge puisque le volume ablaté pour une fluence
donnée augmente. En revanche, pour des délais trop importants (+10 ps) la chute de transmission a
1030 nm est peut-étre causée par un écrantage (matiére qui commence a se vaporiser) du faisceau
rouge ou une modification de sa propagation puisque le volume ablaté chute trés fortement, entre 50
et 100 % pour des fluences totales comprises entre 20 et 40 J/cm?. En revanche, le délai n’influe pas
sur les résultats de transmission a 515 nm, ce qui signifie que I"impulsion rouge n’influe pas quel que
soit le délai sur la fagon dont I'impulsion verte est absorbée. Cela explique par ailleurs pourquoi les
courbes de transmission dans le vert sont au-dessus de la courbe de référence a basse fluence, puis en
dessous a haute fluence. En effet, il s’agit d'une homothétie des courbes de transmission en F/2, car
il est important de rappeler que les courbes en Figure 54(a) sont présentées pour un ratio en fluence
de 50:50.

Le maximum de volume ablaté est obtenu pour un délai optimum de 1 ps (Figure 60). Cependant,
une tendance de décalage du délai optimum est constatée de maniére générale en fonction de la fluence
des impulsions. La Figure 64 représente un échantillonnage des délais optimums lorsque la fluence de
Pimpulsion rouge (trait rouge) est fixée en fonction de la fluence de l'autre impulsion. Le délai
optimum est toujours positif, c’est-a-dire que le maximum d’ablation est atteint lorsque 'impulsion
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rouge arrive apres 'impulsion verte. Lorsque la fluence de 'impulsion excitatrice est fixée (impulsion
verte), le délai optimum est de 267 fs a basse fluence (< 2,5]/cm?). Cet optimum augmente
progressivement jusqu’a 1ps jusqu’a la fluence de 7,5]/cm?. En effet, lorsque lintensité de
I'impulsion excitatrice (impulsion qui arrive en premier) est trop importante, la densité électronique
critique est rapidement atteinte et elle naugmente plus significativement avec 'augmentation de la
fluence, car le plasma devient réfléchissant. Si le délai est trop important entre les deux sous-
impulsions, (—10 ps et +10 ps) alors les électrons ont suffisamment recombiné pour que leffet de
coopération entre les deux impulsions disparaisse. Lorsque la fluence de 'impulsion rouge, qui donne
lieu a un chauffage efficace est fixée, la courbe d’optimum est légerement différente que précédemment
puisque le délai optimum de 1 ps est atteint lorsque I'impulsion excitatrice atteint 5 ]/cm?. La densité
électronique critique étant légerement plus élevée pour la longueur d’onde de 515nm
(4,2 x 1021 cm™3), le plasma y est donc plus réfléchissant pour les longueurs d’onde de 1030 nm
(1,05 x 10%! cm™3) (Figure 53(a) et Figure 55(c)). Ainsi, un certain temps est nécessaire pour que le
plasma se désopacifie grace a la recombinaison électronique, permettant a I’impulsion rouge de pouvoir
chauffer les électrons. Le délai optimum sera d’autant plus long que la densité électronique générée

par 'impulsion excitatrice est élevée, soit des fluences plus élevées.
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Figure 64. Délai optimum en fonction de la fluence pour une fluence fixée de 15,4 J/cm? pour
I'impulsion rouge (FWHM = 1 ps) et de 15,7 J/cm? pour 'impulsion verte (FWHM = 470 fs).
Lorsque la fluence d’une des sous-impulsion est fixée, c’est la fluence de 'autre couleur qui

est variée.

Les explications précédentes sont étayées par la modélisation de la densité d’énergie déposée. Les
calculs ont été effectués avec le modele décrit a la Section 2 dans la configuration de deux sous-
impulsions. Les parametres de modélisation sont les mémes que ceux déterminés dans la configuration
a impulsion unique (voir Tableau 11). La Figure 65(a) montre la densité d’énergie absorbée (totale)
en fonction du délai et de la fluence rouge. La fluence verte est fixée a 3,0]J/cm? Une fluence a

3,0]/cm? a été choisie pour l'impulsion verte pour deux raisons. Premiérement, parce qu’a des
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fluences trop importantes le modele n’est plus valide en raison des effets de propagation laser qui
peuvent influencer les résultats. Deuxiemement, la fluence ne doit pas étre trop faible et doit se situer
dans un régime ou 'ablation se produit pour étre représentatif des résultats expérimentaux, car c’est
le régime d’ablation qui est étudié. Afin de comparer les prédictions théoriques et les résultats
expérimentaux présentés dans la Figure 60(a), des extractions de la densité d'énergie absorbée de la
Figure 65(a) sont présentées en Figure 65(b) en fonction du délai pour différentes valeurs en fluence
de I'impulsion rouge. La fluence totale est la somme de la fluence de 'impulsion verte et de 'impulsion
rouge.
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Figure 65. Calcul de la densité d’énergie absorbée en fonction du délai et de la fluence rouge en
(a) et en fonction du délai pour diverses valeurs en fluence de I'impulsion rouge en (b). Les calculs
sont réalisés avec le modele présenté dans la Section 2. La fluence de 'impulsion verte est fixée a
3,0 J/cm? avec une durée d’impulsion FWHM de 470 fs et une fluence rouge variant de 2 & 6 J/cm?.
Le délai est varié entre —3 ps jusqu’a +3 ps. Les délais négatifs correspondent au cas ou 'impulsion

rouge arrive avant l'impulsion verte.
Il y a trois zones remarquables :

i.  Pour les délais extrémes (—3 ps et +3 ps) les densités d’énergies sont trés proches. Aprés
3 ps, les électrons de conductions générés par la premiére impulsion ont en majorité
recombiné, ainsi, lorsque survient une seconde irradiation, l’ionisation et le chauffage
électronique est indépendante de la premiére irradiation (dans le modeéle). Dans
Pexpérience des différences subsistent sur les volumes ablatés aux délais longs (—10 ps et
+10 ps) comme observé dans la Figure 60(a) et cela est généralisable a I'ensemble des
résultats. Cette différence n’est pas reproduite par le modeéle a cause de certaines
hypotheses simplificatrices. En effet, ce modele ne tient pas compte par exemple de
I'influence de la température électronique sur les fréquences de collisions, des défauts dans
le gap générés par la premiere impulsion, etc. En effet, il y a la formation de STE lors de
premiére irradiation, lesquels peuvent favoriser une nouvelles excitation électronique (voir
Section 1.2.3 du Chapitre 1 pour plus d’informations). Le temps de vie des STE est
supérieur a 10 ps, ainsi ils sont présents lors d’une seconde illumination apres un délai de
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10 ps. Les conditions de lionisation de ces STE vont dépendre a la fois de la longueur
d’onde, de la durée d’impulsion et de lintensité, pouvant expliquer les différences
observées aux longs délais (—10 ps et +10 ps) entre le modele et lexpérience. Par
ailleurs, pour un délai de 10 ps, qui correspond a peu pres au temps de thermalisation
entre les électrons et les phonons, la température de la matrice aura considérablement
augmenté. L’augmentation de la température de la matrice affecte les propriétés du

matériau, ce qui influe également sur l'ionisation lors d’'une nouvelle irradiation laser.

ii. Une asymétrie du dépdt d’énergie est obtenue, de plus il apparait systématiquement un
délai optimal positif permettant de maximiser le maximum d’énergie déposée (entre 0,267
et 1ps) conformément & l'expérience. L’asymétrie des courbes aux délais négatifs et
positifs montre qu’il existe un effet de coopération entre les deux sous-impulsions comme
le montre l'expérience (Figure 60(a)) ainsi que 'ensemble des résultats expérimentaux.

iii. Un autre fait marquant est le décalage du délai optimum avec 'augmentation de la fluence
rouge. Pour une fluence rouge de 4 J/cm? il est de 470 fs, alors qu'il est de 800 fs pour
une fluence rouge de 6 J/cm?. Le décalage du délai avec 'augmentation de la fluence rouge
s’explique par le fait que le chauffage électronique est plus significatif, car il est actif
beaucoup plus prématurément au début de I'impulsion lorsque la fluence augmente. Ainsi,
a faible fluence, comme la durée sur laquelle le chauffage électronique est plus courte, il
est nécessaire de raccourcir le délai afin de chauffer efficacement les électrons avant qu’ils
ne recombinent. A linverse, lorsque la fluence de 'impulsion rouge est plus forte, les
électrons sont chauffés des le début de l'impulsion, bien avant le pic d’intensité (de
Pimpulsion rouge) malgré un délai plus long.

Quel que soit le ratio entre les deux sous-impulsions, il n’existe pas de ratio en fluence optimal
entre le faisceau rouge et le faisceau vert permettant d’optimiser le volume ablaté mis a part irradier
le matériau avec le maximum de fluence disponible dans chaque impulsion. En effet, sur la Figure 66
est tracé le volume ablaté en fonction de la fluence du faisceau rouge et du faisceau vert pour un délai
d’impulsion a impulsion de 1 ps (il s’agit d’une autre représentation de la Figure 58(c)).
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Figure 66. Volume ablaté en fonction de la fluence du faisceau rouge et du faisceau vert pour
un délai de 1 ps dans la configuration 470 fs (515 nm) - 1 ps (1030 nm).
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Un ratio de 50:50 donne des volumes ablatés qui se situent en moyenne entre ce qu’ablaterait une
impulsion unique de méme fluence totale & 1030 nm et a 515 nm. Lorsque, la proportion de fluence
n’est plus équitable et avec moins de fluence a 1030 nm, les volumes ablatés chutes. Ce phénomeéne
est aussi observable en Figure 58.

Il est intéressant de comparer le volume ablaté par deux sous-impulsions a deux impulsions
uniques de fluence équivalente. La Figure 67 représente la variation relative de ce volume ablaté en
fonction du délai pour une fluence verte fixée a 7,8]/cm? et différente valeur de fluence rouge. La

variation relative du volume ablaté AVa(;l) est calculée par la relation suivante :

(515-1030 nm) _ 1,(515nm) _ |,(1030 nm)

@) _ Yabl abl abl
AV = V(515-1o3o nm) X100 (58)

abl

(515-1030 nm)

Ou Vv, est le volume ablaté par la contribution des deux sous-impulsions, V;

(;lls nm) est le

(1030 nm)
Vabl

est le volume ablaté par une impulsion unique de méme fluence que la sous impulsion a 1030 nm.

volume ablaté par une impulsion unique de méme fluence que la sous impulsion a 515 nm.
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Figure 67. Variation relative du volume ablaté en fonction du délai pour différentes valeurs
de fluence rouge et une fluence verte fixée & 7,8 J/cm?. La variation relative du volume ablaté
AVa(bll) est calculée suivant la relation de I'Eq. (58). Le pourcentage obtenu témoigne d'une
synergie entre les deux impulsions lorsqu'il est positif, et a I'inverse d'un effet antagonisme
lorsqu'il est négatif. L’incertitude sur les volumes ablatés mesurés est de 10 %. Les points

complets correspondent aux données expérimentales. Les lignes sont des guides pour les yeux.

Le pourcentage obtenu rend compte de la coopération entre les deux sous-impulsions lorsqu'il est
positif, et a l'inverse d'un effet antagonisme lorsqu'il est négatif. Dans 'utilisation de deux sous-
impulsions, la variation relative du volume ablaté comparé a deux impulsions uniques est positive
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pour des délais entre 0 et 1 ps et est maximale a 1 ps. Lorsque la sous-impulsion rouge contient 20 a
30 % de la fluence de la sous-impulsion verte, la variation relative du volume ablaté AV;I(I}Z) est
maximale et est de 'ordre de 10 a 20 % comparé a l'utilisation de deux impulsions unique. Ici encore,
les tendances observées sont représentatives de I'ensemble des données expérimentales acquises au
cours de ces travaux. Il est important de noter que pour les délais longs —10 ps et +10 ps, la variation
relative est différente et que dans les deux cas, celle-ci s’éloigne d’au moins 40 % des volumes ablatés
comparés a ce qu’ablateraient des impulsions uniques. Il semblerait qu’il existe un conditionnement
laser permettant de rendre le matériau moins absorbant pour de longs délais. L’explication
précédemment proposée était le role joué par les STE, car leur formation et excitation a une nouvelle
irradiation laser dépend de la longueur d’onde, de la durée d’impulsion et de l'intensité. Il s’agit
certainement également d’un préconditionnement laser temporaire permettant d’annihiler des défauts
précurseurs ou dus aux variations des propriétés physico-chimiques de la silice causée par
I’échauffement de la maitrise, ne permettant pas de favoriser une nouvelle ionisation suite a
Iionisation par la premier impulsion rendant le matériau moins absorbant dans un laps de temps
inférieur a I'éjection du matériau. Des études réalisées dans le KDP réalisées pour des impulsions
nanosecondes montrent une tenue au flux accrue lorsque le matériau est initialement préconditionné
par irradiation laser [166,167]. Des études réalisées en régime femtoseconde & 1030 nm & 800 nm en
double impulsion montrent un conditionnement de la silice fondu dans I’étude du changement d’indice

en intravolume [168].

Pour déterminer si le processus d’absorption en double impulsion permet dans le cadre de
I’expérience de maximiser les volumes ablatés, il est nécessaire de comparer le volume ablaté par les
deux sous-impulsions au volume ablaté par une impulsion unique de 470 fs et 515 nm. La Figure 68
représente la variation relative du volume ablaté en fonction du délai pour une fluence verte fixée a

7,8 ]/cm? par rapport & une impulsion unique a 515 nm et 470 fs pour différentes valeurs de fluence

rouge.
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Figure 68. Variation relative du volume ablaté en fonction du délai délai pour différentes
valeurs de fluence rouge et une fluence verte fixée a 7,8 J/cm?. La variation relative du volume
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ablaté AVa(bzl) est calculée suivant la relation de I'Eq. (59) en utilisant la régression de la Figure
56(a) d’éxpression 10,56F%82 — 15,29 pour calculer le volume ablaté par une impulsion
unique de 515 nm et 470 fs. L’incertitude sur les volumes ablatés mesurés est de 10 %. Les
points complets correspondent aux données expérimentales. Les lignes sont des guides pour
les yeux.

La variation du volume ablaté relative AVa(bl) est maintenant calculée par la relation suivante :

(515-1030 nm) _ V(fit 515 nm)

@) _ Yabl abl
AV = (fit 515 nm) x 100 (59)

Vabl

N 515-1030 nm . . . . . fit 515 nm
ou V¢ ) est le volume ablaté par la contribution des deux sous-impulsions, Va(bl ) est le

abl
, . . . A fit 515 nm
volume ablaté par une impulsion unique de méme fluence totale. V;z(b 1 )

est calculé par 'expression
10,56F%82 — 15,29 (regression de la courbe de référence déterminé dans la Figure 56(a), le coefficient
de corrélation était de 0,99). Quel que soit le ratio utilisé et le délai, le volume ablaté reste toujours
inférieur au volume ablaté par une impulsion unique de 470 fs & 515 nm. Cette observation est
représentative de la tendance générale de l'ensemble des expériences réalisées, et ce quel que soit le

délai ou le ratio en fluence (Figure 58).

Les résultats obtenus avec une double impulsion dans le but d’optimiser I’énergie laser déposée
pour augmenter le volume ablaté pour une méme énergie laser vont a l’encontre de 'effet espéré. Pour
comprendre pourquoi 'utilisation de deux sous-impulsions n’améliore pas le dépot d’énergie, des
simulations ont été réalisées. Sur la Figure 69(a) sont tracées des prédictions théoriques de la densité
d’énergie absorbée en fonction du délai pour différentes fluences rouges pour une fluence verte fixée a
3,0 J/cm? (comme présenté dans la Figure 65(b)), a laquelle a été ajouté un dégradé de couleur verte
la densité d’énergie a fluence totale égale d’'une impulsion unique de 470 fs a 515 nm. Comime
précédemment une fluence de 3,0 ]/cm? a été choisie pour rester dans le domaine de validité du
modele, la fluence ne doit pas étre non plus trop faible pour que la comparaison a ’expérience ait du
sens. Il faut se placer en régime d’ablation. En Figure 69(b) est tracée la variation relative de la
densité d’énergie en fonction du délai pour différentes fluences rouges. La variation relative de la
densité d’énergie AE,; est calculée par la relation suivante :

(515-1030 nm) (515 nm)
E —-E (60)
__ “abs abs
AE s = P x 100
abs
Ou E§Z§5—1030 "M st la densité d’énergie absorbée totale pour les doubles impulsions, et E(S’is nm)

est la densité d’énergie absorbée pour une impulsion unique de 470 fs & 515 nm de méme fluence
totale que l'impulsion double. Il est & noter que les simulations issues de la Figure 69(a)-(b)
proviennent du modele réglé de la Section 2. La Figure 69(c)-(d) sont des simulations réalisées en
changeant le facteur d’échelle de la section efficace de chauffage en A? contrairement a la Figure 69(a)-
(b) ou celle-ci varie en A3. Sur la Figure 69(a)-(c), des différences sont observables. Le délai optimal
dans les deux cas se situe autour de 250-800 fs et augmente au fur et a mesure que la proportion de
fluence rouge augmente. Cependant, dans le cas ou la section efficace de chauffage 01939 varie en
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A% (Figure 69(c)), les courbes de densité d’énergie déposée sont davantage centrées autour de
Poptimum. L’explication semble provenir de la durée de chauffage. En effet, lorsque la section efficace
de chauffage 0q30 varie en A3, le chauffage électronique est plus efficace & basse intensité et il dure
plus longtemps comparée & une section efficace de chauffage ;930 variant en A2, expliquant pourquoi
les courbes sont davantage centrées sur 'optimum de délai dans la Figure 69(c).

(a) 91030~4" (b)

. [—— Fet 9.0 =cm~2) — Fee 9.0 (J:cm™2)
i F—— F8.6(-cm=2) — Fe86 (-cm™?)
'S | — Fue82(-cm™2) 100 { — Fw 8.2 (-cm™?)
= F—— Fut 7.8 (-cm™?) — Fpe78 (-cm™?)
D —— Foe 74 (-cm™2) —— Foe74 (J-cm™?)
Q r = 3
5 105+ Feot 7.0 (J:cm™2) 9 50 Fioe 7.0 (J-cm™2)
a2 I Fot 6.6 (J-cm™2) =3 Fot 6.6 (J-cm™2)
: F 6.2 (-cm™2) L;]é Fut 62 (J-cm=2) N
@ Frot 5.8 (J-cm™2) < 0 Feoe 5.8 (J-cm™2) /- \\
\% b FeeS4 eem?) Fot 5.4 (/-cm=2) f
> Frot 5.0 (J-cm™2) Feoe 5.0 (J-cm™2)
pe] =50
@
c
9]
Q / e

104 —100

-3 -2 -1 0 . 2 3 -3 -2 =1 0 1, 2 3
Délai (ps) 2 Délai (ps)
(¢) 01030~4" (d)
_ F—— Fot 9.0 (-cm?) 0] — Fie 9.0 J-cm2)
o F—— Fu:86(-cm2) —— Fie 86 (J:cm™?)
E | — Foe82 (-cm=2) — Fpe82 (-cm™?)
= F—— Fu: 7.8 (-cm™2) =200 __ £ 78 ¢-amd)
3 —— Fot 7.4 (-cm™2) — Fot 7.4 (J:cm™2)
Q
= Feot 7.0 f-cm™2) = Fet 7.0 (J-cm™2)
g 10° = - X -40 o I
Q Frot 6.6 (J-cm™2) g Feot 6.6 (J-cm™2)
v

g Frot 6.2 (J-cm™2) Kl Frot 6.2 (J-cm™2)
S Fuox 5.8 -cm~2) = Fuc 5.8 (-cm=2)
[} N -60
c Feot 5.4 (J-cm™2) Feot 5.4 (J-cm™2)
K}
> Feot 5.0 (J-cm~2) Fet 5.0 (J-cm™2)
‘0
£ -80
w0
c
9]
Q

104 -100

-3 —2 =1 0 1 2 3 -3 =2 =] 0 1 2 3
Délai (ps) Délai (ps)

Figure 69. Densité d’énergie absorbée en fontion du délai pour une impulsion de 470 fs a
515 nm pour une fluence fixée & 3,0 J/cm? et une impulsion de 1 ps & 1030 nm pour une
fluence variant entre 2 & 6]/cm? respectivement pour une section efficace de chauffage
variant en 2% en (a) et en A% en (b). Le gradiant vert affiché en (a) et en (c) représente la
densité d’énergie déposée d’une impulsion unique de 515 nm a 470 fs pour une fluence de 5
4 9]/cm?. Les figures (c) et (d) représente respectivement la variation d’énergie absorbée en
fonction du délai respectivement pour les figures (a) et (c). La variation d’énergie absorbée
est calculée suivant 'Eq. (60).

La densité d’énergie déposée par deux sous-impulsions est supérieure (0a +120 %) comparée a ce
que produirait une impulsion unique de méme fluence de 470 fs a 515 nm lorsque la section efficace
01030 varie en A3 (Figure 69(b)) pour des fluences inférieures a 6,6 J/cm?. En revanche, pour des
fluences supérieures a 6,6 J/cm? et au fur et a mesure que la fluence rouge augmente, I’énergie déposée
par deux sous-impulsions devient quel que soit le délai, inférieure a ce que produit une impulsion
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unique de 470 fs & 515nm (0 & =50 %). Il est a noter qu’expérimentalement, aucune augmentation
de volume ablaté n’a été constatée proche du seuil d’ablation dans l'utilisation de deux sous-
impulsions comparées a une impulsion unique de 470 fs a 515 nm. Maintenant, lorsque la section
efficace de chauffage 0;¢30 varie en A% (Figure 69(d)), quel que soit le ratio entre les deux sous-
impulsions est le délai, la densité d’énergie déposée reste toujours en dessous (0 & —60 %) de ce que
produirait une impulsion unique de 470 fs & 515 nm. Une loi d’échelle en A% est donc en meilleur
accord a basse fluence avec les résultats expérimentaux obtenus. Bien que la loi d’échelle en A3 permet
au modele de rendre compte au mieux des tendances expérimentales pour les seuils d’ablation ; il est
en réalité tout a fait raisonnable de considérer une loi d’échelle comprise entre 12-13 [48,57,58,60)
pour la section efficace de chauffage. De plus, il est également probable qu’au fur et a mesure de
Iionisation, la section efficace de chauffage évolue au cours de l'ionisation. En effet, la section efficace
de chauffage dépend de la fréquence de collision électronique qui évolue en fonction de la densité
électronique et en fonction de la température électronique. Une expérience pompe-pompe-sonde avec
analyse du spectre dans la gamme infrarouge a différents temps durant l'interaction permettrait de
vérifier cette hypothese.

D’autres simulations ont été réalisées (non présentées ici) en augmentant le temps de
recombinaison électronique a 500 fs. Les résultats montrent un décalage du délai optimum vers 1,5-
2 ps. Les densités d’énergie absorbées restent cependant comparables a ce qui est obtenu avec un

temps de recombinaison de 150 fs.

4.2. Double irradiation a 470 fs (515 nm) et 10 ps (1030 nm)

Lorsque la configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm) est utilisée, une dissymétrie des
courbes d’ablation est également obtenue autour du délai nul (Figure 57(b) et Figure 60(b)). La
dysmétrie des courbes provient également des différents processus d’ionisation sollicités par chacune
des impulsions (photoionisation et chauffage électroniques) de par leur propriété en termes de longueur
d’onde, énergie et durée d’impulsion. Pour une impulsion de 10 ps, l'intensité créte est divisée d’un
facteur dix comparé a 'utilisation d’une impulsion de 1 ps et la photoionisation est considérablement
réduite puisque celle-ci varie non linéairement avec I'intensité laser (voir Chapitre 1).

Contrairement a la configuration 470 fs( 515 nm) — 1 ps (1030 nm), il est difficile de déterminer
un délai optimum permettant de maximiser le volume ablaté en utilisant ces deux impulsions
puisqu’une fois le délai nul dépassé, les valeurs des volumes ablatés restent treés similaires (Figure 59
et Figure 60(b)). Néanmoins, un délai de +4 ps semble favoriser en moyenne au regard de toutes les
expériences une légére augmentation du volume ablaté (quelques pourcents). Ces résultats obtenus
sont identiques avec d’autres parametres. Le fait que le volume ablaté ne chute pas significativement
au long délai supérieur a +10 ps semblent liés a la création de défauts. Les défauts créés par la
premiere impulsion seront sensibles notamment a la durée d’impulsion de la seconde impulsion lors
d’une prochaine ionisation, ce qui pourrait expliquer pourquoi ce comportement n’est pas observé
dans la configuration précédente. Il est probable également qu’avec un délai plus important, la chute
du volume ablaté observée dans la configuration 470 fs( 515 nm) — 1 ps (1030 nm) soit également
présente. De nouvelles expériences en utilisant un délai plus important permettraient de vérifier
certaines hypotheses.
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Ce paragraphe décrit les différences de transmission a 1030 nm, puis a 515 nm. Par observation
croisée entre la transmission optique dans le rouge (Figure 53(b)) et le volume ablaté (Figure 53(b),
Figure 58(b)) lorsque le délai est positif, la transmission optique dans le rouge baisse légérement (10
a 20 %) alors que le volume ablaté augmente de 50 & 75 % environ comparé aux délais négatifs
inférieures a —4 ps. Ces observations montrent une meilleure absorption de l'impulsion rouge
lorsqu’elle arrive apres 'impulsion verte (délai positif). Il s’agit d’un chauffage accru au délai positif,
car des électrons de conduction ont été générés sous l'irradiation de la premiere impulsion de 470 fs
a 515 nm. Comme précédemment, le délai n’'influe pas quel que soit le délai sur la fagon dont les
photons verts sont absorbés puisque les courbes sont semblables. L’homothétie des courbes en F/2
est également présent en double impulsion, puisque le ratio en fluence présenté est de 50:50.

Il n’existe également pas de ratio en fluence optimal entre les deux sous-impulsions permettant
d’optimiser le volume ablaté (comme dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) et quel
que soit le délai utilisé (Figure 59). Pour un délai fixé a +4 ps, la Figure 70(a) représente le volume
ablaté en fonction de la fluence de I'impulsion rouge et de l'impulsion verte. Il s’agit d’'une autre
représentation de la Figure 59(c). Les données montrent que I'ajout d’un faisceau rouge influe que
tres peu sur la quantité de volume ablaté. En revanche, la fluence utilisée avec le faisceau vert semble
déterminante dans le processus d’ablation pour un délai fixé. Cette constatation est représentative de
I’ensemble des parameétres variés, quel que soit le délai utilisé. Pour des délais négatifs importants,
I’augmentation de la fluence rouge semblerait défavorable a une augmentation du volume ablaté. En
effet, comme le montre la Figure 70(b), pour un délai de —20 ps, lorsque la fluence du faisceau rouge
augmente pour une fluence verte fixée, le volume ablaté décroit légerement. Cet effet s’estompe au
fur et a mesure que le délai augmente jusqu’au délai nul. Lorsque 'impulsion rouge de 10 ps ionise le
matériau en premier, elle pourrait agir comme un préconditionnement (formation de STE, défauts).
Il est & noter que cet effet aux délais longs négatifs n’est pas observé dans la configuration 470 fs (515
nm) — 1 ps (1030 nm). L’effet observé est donc probablement lié & la durée d’impulsion. Il se pourrait
qu’une impulsion longue (nanoseconde) modifie davantage la structure de la bande permettant de

préconditionner le matériau a une nouvelle ionisation laser en annihilant des défauts.
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Figure 70. Volume ablaté en fonction de la fluence du faisceau rouge et du faisceau vert pour
un délai de +4 ps en (a) et un délai de —20 ps en (b) dans la configuration 470 fs (515 nm)
- 10 ps (1030 nm).
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5. Syntheése

Dauns le but d’optimiser le volume ablaté, une irradiation de la silice fondue par double impulsion
de couleurs différentes a été étudiée dans la silice fondue en surface et en régime d’ablation. L’étude
a été réalisée dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm) puis en configuration 470 fs (515
nm) — 10 ps (1030 nm). L’influence des parametres du délai, de la durée d’impulsion a 1030 nm et
aussi le ratio de densité d’énergie entre les deux sous-impulsions ont été étudiés. Les résultats ont été
discutés en termes de transmission optique a 515 nm et 1030 nm, de profondeur et de volume ablaté.
Une faible portion des résultats obtenus a été montrée, mais les résultats présentés sont représentatifs
des tendances générales observées avec 'ensemble des variations des parameétres.

Il est démontré que le délai a une influence majeure sur le volume ablaté. La tendance générale
est un optimum du volume ablaté dans le processus d’irradiation a deux sous-impulsions pour un
délai d’environ 1 ps dans la configuration 470 fs (515 nm) — 1 ps (1030 nm). En revanche, ce délai
optimum n’est pas clairement observable en configuration 470 fs (515 nm) — 10 ps (1030 nm), car il
n’y a pas de variation significative supérieure aux incertitudes expérimentales. Néanmoins, la tendance
semblerait se situer vers un optimum de délai entre +4 et +10 ps. En revanche, en se placant au
délai optimal pour chacune des deux configurations étudiées, il n'existe pas de répartition de densité
d’énergie (ratio en fluence) optimale permettant de maximiser le volume ablaté. A fluence totale
équivalente, la tendance générale est un volume ablaté intermédiaire entre celui observé pour une
impulsion unique & 515 nm (courbe haute) et une impulsion unique & 1030 nm (courbe basse). Plus
la proportion en fluence & 515 nm augmente, plus le volume ablaté tend vers celui observé pour une

impulsion unique & 515 nm et inversement lorsque la fluence & 1030 nm est augmentée.

Quelle que soit la configuration, le délai ou la répartition en fluence entre les deux sous-impulsions,
le volume ablaté reste inférieur a celui mesuré avec une impulsion unique a 515 nm. Le procédé utilisé
avec deux sous-impulsions bi-chromatiques ne permet pas d'accroitre ni le dépot d'énergie ni le volume
ablaté par rapport a une impulsion unique a 515 nm. En revanche, il existe bien un effet coopératif
entre les deux sous-impulsions séparées d'un délai 1 ps (a 'optimum) en comparant ce que ferait une
impulsion unique rouge et verte avec respectivement la méme fluence contenue dans chacune des sous
impulsions. L’effet de coopération est obtenu principalement lorsque la fluence rouge contenue dans
la sous-impulsion contient 20 a 30 % de la fluence de la sous-impulsion verte. Pour les longs délais,
un conditionnement du matériau par l'irradiation de la premiére sous impulsion semble étre observé,
puisque le volume ablaté avec les deux sous-impulsions reste nettement inférieur (40 %) a ce
qu’ablaterait deux impulsions uniques rouge et verte de fluence totale équivalente a chacune des sous-

impulsions.

Des modélisations ont été réalisées afin de confirmer les explications dans la configuration 470 fs
(515 nm) — 1 ps (1030 nm) uniquement, car le modéle n’est pas applicable et vérifié pour des durées
d’impulsions plus longues. Le modele rend compte de la dynamique des électrons induits par le laser
et permet de prédire le dépot d’énergie laser. Ce modele a été préalablement validé a partir des
résultats obtenus avec une impulsion unique & 1030 nm et 515 nm ; en comparant 1'évolution du
volume ablaté mesuré expérimentalement a la densité d'énergie absorbée théorique requise pour
chauffer le matériau (silice fondue) a la température d’ébullition. Les paramétres du modele tel que
la fréquence de collision électronique est exactement la méme que celle fixé dans le modeéle du Chapitre

2. Ces parametres ont été conservés pour une irradiation a deux sous-impulsions. Le modele retranscrit
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les tendances observées expérimentalement. A savoir, la dyssymétrie des courbes et le délai
d’impulsion a impulsion optimum. Il est a noter que le modele ne prend pas en compte la
photoionisation ou le chauffage combinant a la fois I’absorption en simultanée de photons a 515 nm
et 1030 nm. Néanmoins, le modele reste en bonne adéquation avec les résultats expérimentaux.
Lorsque la densité d’énergie absorbée est comparée entre un procédé a deux sous-impulsions bi-
chromatique et une impulsion unique de 470 fs & 515 nm, les simulations sont en bons accords avec
les expériences. Toutefois, il semblerait que la section efficace de chauffage suit une loi d’échelle avec
un exposant inférieur a trois sur la longueur d’onde (A3), car un meilleur accord est obtenu pour les
basses fluences avec un exposant deux (A2). Il est aussi tout a fait possible que la section efficace de
chauffage varie au cours de I'interaction.

Finalement, le procédé hybride en double impulsion ne permet pas d’accroitre 1’énergie laser
déposée et I'ablation. En effet, l'impulsion verte conduit a une meilleure photoionisation du fait d'un
ordre multiphotonique plus faible. D'autre part, l'impulsion verte utilisée (~500fs) semble
suffisamment longue pour chauffer efficacement les électrons de conduction malgré la loi d’échelle en
longueur d’onde qui ne lui est pas favorable. Aussi, la réflectivité du plasma ne joue pas en faveur
d’une absorption pour I'impulsion rouge. En effet, en régime d’ablation, la densité électronique critique
est rapidement atteinte et celle-ci est plus importante pour 'impulsion verte que 'impulsion rouge.
Lorsque la densité critique est dépassée pour la longueur d’onde a 1030 nm, la réflectivité devient
significative pour I'impulsion rouge, il s’en suit une diminution de l'intensité laser disponible pour
ioniser le matériau. Enfin, lorsqu’une impulsion rouge de 10 ps est utilisée, les électrons sont chauffés
moins efficacement comparés a une impulsion de 1ps. En effet, il semblerait que le taux de
recombinaison soit plus important que celui de la production (photoionisation et impact), ainsi moins

d’électrons sont chauffés et les volumes ablatés stagnent dans cette configuration.
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CHAPITRE 4. MISE EN FORME SPATIALE,

ACCUMULATION THERMIQUE ET CONTRAINTES
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Dans ce chapitre, les résultats d'une irradiation sur de la silice fondue en différents endroits sont
présentés pour différentes matrices de sous-faisceaux. Ce travail est réalisé dans la perspective de
paralléliser les procédés lasers de percage dits par percussion en séparant un faisceau principal en N
sous-faisceaux. Cependant, lirradiation simultanée peut conduire a des effets néfastes
laccumulation de chaleur menant & des zones affectées thermiquement (zone fondue, ablatée), des
contraintes résiduelles ou de la fissuration. Ce travail consiste donc a identifier les différents
phénomenes néfastes a la parallélisation du procédé de percage d’une part, et d’en identifier les
parametres d’influences et les limites d’autre part. Les diverses matrices de sous-faisceaux sont
générées par l'intermédiaire d'un modulateur de phase spatial (SLM en anglais pour Spatial Light
Modulator). Ce dispositif permet de répondre au besoin de paralléliser le procédé de percage pour
gagner en productivité.

Les études ont été menées avec un laser de 500 fs & 1030 nm en étudiant I'influence de différents
parametres laser comme : la fluence, le nombre d’impulsions, la taille des matrices de sous-faisceaux
(en faisant varier la distance entre sous-faisceaux) et en étudiant linfluence de la fréquence de
répétition laser. Les résultats ont été analysés en microscopie optique et en microscopie a polarisation
croisée afin de révéler d’éventuelles contraintes résiduelles. Les matrices de sous-faisceaux réalisées

127



Ablation laser par double impulsion pico-femtosecondes, mono-bi-chromatique, et multiperforation de la silice fondue

sont : deux sous-faisceaux, triangle, rectangle, matrice carrée, ... ). Les résultats obtenus avec une
matrice de deux sous-faisceaux sont analysés en détails pour une raison académique, car ces résultats
permettent de comprendre dans une configuration la plus simple possible les effets de coopération qui
peut exister lors de l'irradiation simultanée.

Les résultats montrent une influence majeure de la distance entre sous-faisceaux, de la fréquence
de répétition laser, de I’énergie déposée par les impulsions ainsi que du nombre d'impulsions et de
I'énergie déposée par ces impulsions sur les contraintes résiduelles et les zones affectées
thermiquement. Un modele thermo-élastique a été développé dans le but de comprendre I'influence
des différents parametres laser sur la réponse thermo-élastique du matériau. En effet, le percage laser
induit dans le verre une charge thermique significative dont la relaxation peut conduire a 'apparition
de contraintes mécaniques résiduelles, voire a la rupture du verre par fissuration, phénomene a éviter.
Le modele permet de calculer la carte thermique et les gradients de température dont sont déduites
les contraintes de traction, compression et de cisaillement. Les contraintes calculées dans le modeéle
élastique sont comparées aux seuils de rupture théoriques, ce qui permet de potentiellement prédire
des zones de rupture suite a 'accumulation de plusieurs impulsions. Le modele numérique développé

est résolu en deux dimensions de 1'espace.

Le document est organisé comme suit. Le dispositif expérimental ainsi que le protocole d'analyse
sont décrits dans la Section 1. Les résultats expérimentaux sont présentés dans la Section 2, elle-
méme composée de 2 sous-sections traitant des deux observables expérimentales. La Section 3 est
consacrée a la présentation du modele thermo-élastique ainsi que des simulations thermiques et
thermo-élastiques effectuées sur quelques cas spécifiques. Pour finir, la Section 4 est consacrée a la
discussion des résultats expérimentaux en les comparant aux résultats théoriques. Ce chapitre fait
référence a 4 annexes. L’annexe D pour la technique de mesure du profil d’intensité spatiale. L’annexe
F présente le modele de diffusion thermique développé dans les deux dimensions de I'espace ainsi que
sa validation par une solution analytique dans un cas simple. L’annexe G présente briévement le
principe d’un microscope a polarisation croisée. L’annexe H présente le schéma numérique du code
thermo-élastique développé et sa validation par des solutions analytiques calculées dans des cas
simples.

1. Dispositif expérimental et protocole

Le dispositif expérimental utilisé pour tous les tests comprend un laser femtoseconde, un SLM,
une platine de translation 3 axes et une lentille de focalisation.

La Figure 71 représente le schéma du dispositif expérimental utilisé pour tous les tests. Le laser
utilisé est un laser Tangor femtoseconde hybride dopé Yb amplifié. Le laser délivre des impulsions de
longueur d’onde 1030 nm de forme gaussienne avec une largeur totale a mi-hauteur (FWHM) de
500 fs. Les principaux parametres du laser utilisés sont résumés dans le Tableau 12. La fréquence de
répétition varie de 200 kHz a 2 MHz. Néanmoins, un modulateur acousto-optique interne au laser
permet de générer des fréquences de répétition plus faibles jusqu'a 50 kHz pour les essais. Une lame
de phase demi-onde et un cube polarisant sont utilisés pour régler I’énergie des impulsions.
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Tableau 12. Principaux parametres laser

Durée L Puissance moyenne maximale
Longueur d'onde . . Taux de répétition . i
d'impulsion a4 200 KHz sur cible
1030 nm 500 fs 50 kHz — 1 MHz 85 W

Un SLM a été utilisé pour les tests (modele VULQI — NIR de Qiova) est suivi d'une lentille
achromatique de distance focale 62,5 mm en aval de celui-ci pour focaliser le faisceau en surface d’'une
lame de silice fondue de 75 pm d’épaisseur. La taille du faisceau focalisé est mesurée directement sur
cible avec une caméra CMOS dont la taille des pixels est de 2,2 um. Pour mesurer la taille de faisceau,
la technique présentée en Annexe D a été utilisée. Le diametre de faisceau est de 17,5 + 1 um a 1/e?.
Une mesure de 1'énergie est effectuée au niveau de I’échantillon grace a un puissance metre couplé a
un controleur Maestro. L'incertitude sur la mesure de la puissance est d'environ 5 %. Le SLM est
refroidi par eau, ce qui permet une meilleure stabilité du systeme d’une part et d’utiliser de la haute
puissance moyenne d’autre part. La transmission optique entre la sortie laser et la sortie de la téte
SLM est de 85 %. Une puissance de 85 W est donc disponible sur cible a 200 kHz.

Module de controle

de I'énergie
Tangor Amplificateur dopé Yb 0

500 fs @ 1030 nm Hybride (fibre-solide) [
ettt
1 1
1 1
: | / :
| Platine de 4 I
: translation Z :
1 1
: 7 :

1
| Lentille achromatique !
| 62,5 mm i
1 Lame :
| demi-onde 1 I::I Ob’tura.teur
1 ?‘ E— : mecanique
: E Silh E .
] = = t
o <——>°= = |
1 Platines de 1
 vansiaton TN |
! XetY |
1 1
1 1

Portique en Granite

Station de micro-usinage laser

Figure 71. Schéma du banc optique laser avec un laser Tangor, un SLM, une lentille de
focalisation, I’échantillon, les platines translation XYZ et une lame demi-onde.

Le SLM fonctionne en réflexion. Il est constitué d’une matrice de cristaux liquides biréfringents
qui s'orientent sous l'action d'un champ électrique. Le chemin optique parcouru par I'impulsion laser

sera ainsi différent en fonction de 'orientation de ces cristaux du fait de la biréfringence. La différence
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de chemin optique peut étre modulée entre 0 et 2m et discrétisée linéairement sur 256 niveaux. Le
SLM comprend 1280 X 1080 pixels controlables indépendamment les uns des autres. La taille d’un
pixel est de 12,5 um, portant la surface de phase modulable & 15,8 X 12,8 mm?. Le temps de réponse
pour actualiser le masque de phase est de 100 ms environ. Il est nécessaire d’adapter la polarisation
d’entrée pour que celle-ci coincide avec I'orientation des cristaux qui composent le SLM. Pour ce faire,
une lame demi-onde est utilisée en amont du SLM.

La communication et la génération des masques de phase ne sont pas réalisées via le logiciel fourni
par le constructeur, mais via un programme exécutable édité en Python par Konstantin Mishchik de
la société Amplitude Systemes, sur la base d'un script en open-source [169]. Un programme écrit en
Python permet d’'interfacer et de controler une caméra balser. Le code développé permet de régler les
parametres basiques de la caméra tels que le temps d’exposition et 'acquisition d’image. Ces
programmes couplés a un algorithme permettent d’optimiser les masques de phases et d’homogénéiser
I'intensité sur I’ensemble des faisceaux. L’algorithme utilisé pour générer les masques de phase se base
sur l'algorithme de Gerchberg—Saxton [170-172]. L’avantage de cet algorithme est une vitesse de
calcul élevée. La phase ¢(x',y") a appliquer sur le SLM de coordonnée (x',y") pour former un faisceau
unique de coordonnées (x,y, z) sur cible est donnée par la relation suivante [170] :

nz
Af?

(61)

AN /] /] 277: ’ !
p(x',y") = (x2+y2)+ﬁ(xx+yy)

Ou f est la longueur focale du systéeme de focalisation et 4 est la longueur d’onde. Le terme
nz

Af?
non nulle, 'hologramme est décalé d’une distance z du plan de Fourier de la distance focale.

(x"%2 + y'2) correspond & la phase pour introduire une défocalisation. Lorsque la coordonnée z est

La génération d'un masque de phase qbcgh(x', y") comportant N faisceaux de coordonnées
(%, Y, Zn) sur cible est calculé en superposant 1'ensemble des champs de phase requis pour chaque
faisceau individuel par la relation suivante :

N
1 i ! !
roa _ e 0,
¢cgh(x YD) = argzﬁe i(pn(x"y")+6n) (62)
n=1

Ou 8, sont des termes de phase constants aléatoire entre 0 et 2m. ¢,, est la phase individuelle de
chaque faisceau calculé par I'Eq. (61). Cependant, l'uniformité des intensités des foyers créés n’est
pas garantie pour deux raisons : (i) le calcul théorique est réalisé pour un front d’onde de phase
aléatoire (le front d’onde du laser n’étant pas parfaitement connu). (ii) Le SLM posseéde un nombre
fini de pixels de dimensions finies et une discrétisation finie des valeurs de phase, ce qui peut détériorer
I'uniformité des intensités des différents foyers. En effet, la Figure 72(a) montre une image prise a la
caméra CMOS pour un hologramme calculé avec ’'Eq. (62) pour une matrice carrée 5 X 5. Il y a une
grande disparité d’intensité entre les différents faisceaux créés. Pour améliorer I'uniformité des points

d’intensité, N degrés de liberté sont introduits en remplagant le terme % dans I'Eq. (62) par un

coefficient de pondération (poids) w¥ itérable afin d’optimiser I’hologramme :

gt ) (63)

wy
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ol k est le nombre d’itérations, wf~!

est le poids de I'ancienne itération, (IX) est la valeur moyenne
de I'intensité mesuré au centre des faisceaux et IX est I'intensité au centre du faisceau a I'itération k.
A chaque itération, I'intensité est mesurée et la pondération pour chaque faisceau est calculée avec

I’Eq. (63), permettant de calculer un nouveau masque de phase par la relation :
N
P,y = argz wke=i@nt0) o)
n=1

Lorsque la phase ou les coefficients de pondérations ne varient plus significativement entre deux
itérations, le masque de phase est optimisé. Il s’agit d’'une amélioration de I'algorithme de Gerchberg—
Saxton connu sous le nom de l'algorithme de Weighted Gerchberg—Saxton (WGS) [172]. Initialement

N L . . 1 ., "y
(3 k =0), la pondération est la méme pour tous les faisceaux et wp = ¥ L’intensité de chaque

faisceau est donnée théoriquement par la relation suivante :

(65)

I,’f=f e'i(d’lggh_d’")dx'dy’
SLM

Ou q’)fgh est calculé par 'Eq.(64), ¢, est calculé par 'Eq.(61). Pour les masques de phases générés,
le nombre d’itérations k se situe entre 10 et 20. La Figure 72(b) montre une image prise a la caméra
CMOS pour un hologramme d’une matrice 5 X 5 calculé avec 'Eq. (64) (algorithme de WGS) apres

20 itérations. L’uniformité obtenue est de 97 %. L’uniformité est calculée par la relation suivante :

Imax - Imin (66)

u=1-
Imax + Imin

Ou Iygy €t Lpin sont calculés en intégrant lintensité autour de chaque faisceau, puis la valeur

maximale et minimale est prise pour le calcul de I'uniformité.
Matrice 5x5

(a) oy (b)

Non OptimISé 1. Calculdu masquede 2. Rafraichissementdu Optim|5é 20 itérations

. ® phase en utilisant masque de phasesurle
I'algoritthme WDS SLM

4, Evaluation des
pondérations pour
chaque sous-faisceaux

"

Figure 72. Image sur la caméra CCD dans le plan de focalisation d'une matrice 5 X 5 réalisée

3. Mesure de l'intensité
des sous-faisceaux

au SLM en (a). En (b) I'image sur une caméra CCD d'une matrice 5 X 5 réalisée au SLM
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avec une optimisation de la carte de phase pour 20 itérations afin d’homogénéiser la difference
d’énergie dans chacun des sous-faisceaux, I'uniformité calculé est de 97 %.

Dans les essais, différentes matrices de faisceaux sont réalisées grace au SLM. Les matrices de
faisceaux sont toutes optimisées avec l'algorithme de WGS. La Figure 73 représente différentes
matrices de faisceaux et leur masque de phase associé appliqué au SLM, puis une observation a la
caméra dans le plan de focalisation. Les matrices de faisceaux réalisées sont diverses : double faisceau,
triple faisceau en triangle, matrice de points rectangle ou carrée (2 X8 ;4X4 ;5%X5 ;6X6 ;
12 x 12).

optimisé

Faisceau incident

Masque de phase

Image CMOS

AR
o3

Figure 73. Image CMOS d’un faisceau incident sans masque de phase appliqué au SLM (en

haut & gauche), puis différentes matrices de faisceaux sont réalisées lorsquun masque de
phase est appliqué au SLM : ligne ; triangle ; rectangle ; carré. Le nombre de sous-faisceaux
varie de 2 a 144. L’uniformité pour chaque matrice de faisceaux est supérieure a 95 %.

Il est & noter que pour toutes les matrices de faisceaux réalisées, une phase correspondant a un défocus
a été appliquée aux masques de phases afin d’obtenir l'ordre zéro et le premier ordre (matrice de
faisceaux d’intérét) dans deux plans de focalisation distinct. En 1'absence de cette technique, 'ordre
zéro produit un point de sur-intensité indésirable sur la cible, venant ainsi polluer le profil d'intensité
souhaité/induit par le masque de phase. Le défocus introduit entre 'ordre zéro et le premier ordre est
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de 900 um. II est a noter que I'énergie perdue dans l'ordre zéro et les ordres supérieurs a 1 sont de
Iordre de 10 & 15 %. Il est aussi important de noter que la fluence de I'impulsion incidente sera
répartie dans les N faisceaux générés avec le SLM, moins les pertes de transmission optique du
systeme. La fluence présentée dans les résultats expérimentaux correspond a la fluence de chaque
sous-faisceau. Chaque sous-faisceau arrive en méme temps sur le matériau. En moyenne, trois niveaux

de fluence ont été explorés selon les matrices de faisceaux étudiées.

Pour chaque matrice de faisceaux étudiés, la distance inter-faisceau est également variée. La

Figure 74 représente un exemple de ce qui a été réalisé avec deux sous-faisceaux.
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Figure 74. Masques de phase et images CMOS au plan focal pour différentes distances inter-
faisceau (de centre a centre) de : 15 ; 20 ; 30 ; 40 ; 50 ; 60 et 70 pm pour deux sous-
faisceaux. Le diameétre des faisceaux est de 17,5 um a 1/e.

Dans le cadre de ’étude avec deux sous-faisceaux, la distance inter-faisceau est variée de 15 a 70 um

(en considérant une distance de centre a centre entre les deux sous-faisceaux). Pour toutes les autres

structures, la distance est variée entre 30 pm et 70 um par pas de 10 pm. Sur la Figure 74, il est

possible de voir les ordres supérieurs, notamment sur 'image correspondant a une distance inter-

faisceau de 30 pm. Sur les masques de phase, il est possible de deviner la phase d’une lentille de
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Fresnel en plus de la phase nécessaire a la génération de deux faisceaux. Cette phase apparait, car un
défocus a volontairement été introduit afin de séparer 'ordre 0 des ordres supérieurs.

Dans chaque configuration la quantité d’impulsions envoyées est controlée. Le nombre
d’impulsions envoyées sur cible varie de 10 a 10000 impulsions. Cependant, le signal du gate laser
envoyé du contréleur au laser ne permet pas de controler sur des temps inférieurs & 1 seconde le signal
envoyé, et il n’est alors pas possible de définir précisément le nombre d’impulsions a envoyer sur la
cible, un systéme électronique a donc été réalisé. Ce systéme électronique, basé sur une carte Arduino
a été réalisé pour controler précisément le nombre d'impulsions. L'adjonction d’un filtre passe-bas
composé de condensateurs et de résistances permet de supprimer le bruit dans le signal électrique
(Figure 75). La carte Arduino Uno est un microcontroleur programmable en langage C. Elle permet
de générer des portes temporelles réglables dans le temps pour un potentiel de 5V comme le montre
la Figure 75. Ces portes sont envoyées via un cable BNC au modulateur acousto-optique (AOM en
anglais) du laser. Connaissant le nombre d’impulsions a délivrer et la fréquence de répétition laser, il
est ainsi possible d’en déduire la durée des portes a envoyer & PAOM afin d’obtenir le nombre

d’impulsions souhaité.

Exemples de signaux du cable BNC envoyés a FAOM du laser

Filtre passe bas + Arduino uno

Figure 75. Photo du systeme électronique composé du filtre passe-bas et d’une carte Arduino
Uno a gauche. A droite des images issues de 1'oscilloscope du signal envoyé sur le cible BNC
raccordé a ' AOM du laser.

Pour résumer, les parametres étudiés sont : la fréquence de répétition laser, la fluence, la distance
entre les sous-faisceaux (de centre a centre) et le nombre d’impulsions. Pour chaque matrice de sous-
faisceaux réalisés au SLM, les fréquences de répétitions utilisées sont 50 kHz et 200 kHz. Pour chaque
fréquence de répétition laser; 3 niveaux de fluences sont explorés. Pour chaque fluence étudiée, la
distance inter-faisceaux est variée sur 5 distances pour chaque géométrie de matrice étudiée, afin
d’identifier des régimes de coopération entre les faisceaux. Pour finir, pour chaque distance, le nombre
d’impulsions varie sur 5 niveaux. L’ensemble des parameétres testés sont récapitulés dans le Tableau
13.
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La variation du nombre d’impulsions, de la fluence associé et de la fréquence de répétition laser
permettra d’identifier des régimes d’une forte charge thermique. L’étude de ces différents parametres
porte le nombre de tests laser a un peu plus de 1000. Un programme Python a donc été créé afin
d’harmoniser la communication entre le SLM, la caméra CMOS, les platines de translation et le signal
de gate envoyé au laser comme lillustre la Figure 76. L’automatisation n’est pas compleéte, car la
puissance est changée manuellement. Cependant, I’expérience ne peut pas étre davantage automatisée,

car il est nécessaire de changer régulierement 1’échantillon.

Tableau 13. Ensemble des parameétres variés lors des expériences. Il est mis en gras des
combinaisons de parametres présentées dans la section suivante.

. . Fréquence de Nombre Fluence des Distance inter
Matrice de sous-faisceaux L K . . .
répétition laser d’impulsions sous-faisceaux faisceaux
15 um
B e B
= 50 kHz 12,6 - cm™2 W
X 100 2 40 pm
~ 200 kHz 30]-cm
1000 57,6 - cm™? 50 pm
10000 ! 60 um
70 um
N
- 50 kHz 6,1]-cm™2 W
X 100 2 50 pm
I 200 kHz 9,4]-cm
1000 354 cm=2 60 um
10000 ! 70 pm
10 30 pm
< 50 2,7]cm™2 40 um
x 2?)(:)1;1{1:2 100 6,1]-cm™2 50 um
- 1000 9,2]-cm™2 60 pm
10000 70 pm
10 30 pm
1 50 kHz 50 2,7]-cm™2 40 um
- 200 kHz 100 6] cm2 50 m
1 1000 Jc 60 um
10000 70 pm
10 30 um
~ 50 2,7]-cm™2 40 um
x ZSOOOkk]-II-[Zz 100 6,1]-cm™2 50 um
®© 1000 9,4]-cm2 60 pm
10000 70 pm
10
-« 50 2,7]-cm™2 30 — 60 um
X 25000kk]-}l{zz 100 6,1]-cm™2 40 — 70 pm
- 1000 9,2]-cm™2 50 — 80 pm
10000

Les échantillons issus des essais laser sont ensuite observés au microscope optique. L’écaillement,
les zones surfondues et les fissures ont été analysés. De plus, pour compléter les observations au
microscope conventionnel, un microscope a polarisation croisée a été construit. Le microscope a
polarisation croisée permet d’observer les zones de biréfringences créées suite a l'irradiation laser. Le
microscope a polarisation croisée permet en outre d’identifier les zones de contraintes résiduelles, étant
donné que celles-ci introduisent des zones de surpression associées a une variation de la densité
permettant d’obtenir une biréfringence. L’annexe G détaille le fonctionnement dun microscope a
polarisation croisée.
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Caméra

T
2 __ Electronique + Arduino —
\ B ~

— @ python

Contréleur — Delta Tau

Figure 76. Différents instruments instrumentés avec Python : controleur Maestro, controleur
Alio, caméra CMOS, SLM.

2. Analyse des échantillons en microscopie normale et en polarisation croisée

Parmi l'ensemble des clichés réalisés par microscopie conventionnelle ou a polarisation croisée,
sont présentés les clichés les plus représentatifs d’'un comportement général de ’ensemble des résultats
obtenus par souci de concision. Les clichés de microcopie sont classés en fonction du niveau
d'endommagement autour du trou : (i) fissuration, (ii) présence de contraintes résiduelles sans
fissuration et zone fondue, (iii) endommagemnt inter-faisceaux sous-surfacique. La fluence présentée
dans les résultats expérimentaux correspond a la fluence de chaque sous-faisceau. Les résultats obtenus
avec une matrice de deux faisceaux est trés souvent utilisée dans ce qui suit pour faciliter la
compréhension expérimentale. En effet, pour le cas académique, la matrice & deux faisceaux permet
de comprendre dans une configuration la plus simple possible les effets de coopération qui peuvent
exister lors de l'irradiation simultanée. Puis sur le plan expérimental, 'utilisation d’une matrice a
deux sous-faisceaux permet d’utiliser des fluences beaucoup plus importantes comparées a des
matrices ou le nombre de sous-faisceaux N est supérieur a 2. Ainsi, la gamme de fluence est plus
importante et, de ce fait, cela permet d’accéder a potentiellement plus de mécanismes. Puis d’autres
matrices de sous-faisceaux seront montrées (triangle avec trois sous-faisceaux, matrice 4 X 4, ...). Dans
ce qui suit sont appelés les sous-faisceaux dans les images issues des divers microscopes : les trous /
cratéres / dommages résultant de la zone irradiée par les sous-faisceaux produits par le SLM. Des
ordres supérieurs issus de la matrice des sous-faisceaux sont parfois observables a tres forte fluence.
Il ne s’agit pas dans cette définition de sous-faisceaux.
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2.1. Fissuration et contraintes résiduelles

Dauns ce qui suit, les niveaux de contraintes atteints lors de I'irradiation simultanée peuvent mener
a (i) de la fissuration, (ii) des contraintes résiduelles, mais les deux peuvent coexister. Dans un premier
temps sont présentés des résultats pour mettre en évidence les conditions de fissuration (fluence,
distance entre les faisceaux, nombre d’impulsions, etc). Uniquement des cas d’irradiation simultanée
pour deux sous-faisceaux sont présentés. Puis, d’autres géométries de matrice de sous-faisceaux seront
présentées comportant des contraintes résiduelles sans fissuration.

Fissuration et contraintes résiduelles

La Figure 77 est une photographie au microscope optique pris en surface de 1’échantillon pour
deux faisceaux dont la distance de centre a centre est variée de 30 a 70 pm. La fréquence de répétition
laser est de 50 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 57,6 J/cm? et 1000 impulsions sont
délivrées dans chaque sous-faisceau. Lorsque la distance inter-faisceau est en dessous de 60 pum, des
fissures entre les faisceaux sont observables. Au-dessus de 60 um les fissures entre les faisceaux
disparaissent. Lorsque les deux sous-faisceaux sont trop proches et la distance inférieure a 20 um, il
n’est plus possible de clairement les distinguer. Quelques fissures sont également observables autour
des trous. La fluence étant tres forte, il est aussi possible d’observer les ordres supérieurs de diffraction
autour des deux sous-faisceaux. Des zones d'endommagements sub-surface a forte fluence (57,6 J/cm?)
de part et d'autre des deux trous témoignent de la présence des ordres de diffractions supérieurs dans
le profil spatial d'intensité sur cible.

Ordre supérieur

Figure 77. Photographie prise au microscope optique prise en surface de ’échantillon pour

deux sous-faisceaux dont la distance de centre a centre est variée de 20 & 70 um. La fréquence
de répétition laser est de 50 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 57,6 J/cm? et 1000

impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.

Ce paragraphe vise & mettre en évidence l'influence de la fréquence de répétition laser. La Figure
78 est une photographie au microscope optique prise en surface de 1’échantillon pour deux sous-
faisceaux dont la distance de centre a centre est variée de 30 & 70 um. La fréquence de répétition
laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 57,6 J/cm? et 50 impulsions sont
délivrées dans chaque sous-faisceau. Comparé a la Figure 77, deux parameétres ont changés (la
fréquence de répétition et le nombre d’impulsions). Les constatations observées dans la Figure 77 sont
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identiques pour la Figure 78, mais les phénomenes observables arrivent beaucoup plus tot, c’est-a-
dire avec beaucoup moins d’impulsion lorsque la fréquence de répétition augmente. En effet, des que
50 impulsions sont utilisées avec une fréquence de répétition laser de 200 kHz, les mémes conditions
de fissuration sont retrouvées, comme dans la Figure 77.

Ordre supérieur

Figure 78. Photographie au microscope optique prise en surface de ’échantillon pour deux
sous-faisceaux dont la distance de centre & centre est variée de 20 a 70 um. La fréquence de
répétition laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 57,6 J/cm? et 50

impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.

En Figure 79 sont représentées les mémes résultats que ceux de la Figure 78 mais au microscope
en polarisation croisée. Dans les conditions de fissurations, i.e lorsque la distance inter-faisceau est
inférieure a 60 um, des zones de contraintes sont observées autour des fissures.

Ordre supérieur

Figure 79. Photographie au microscope & polarisation croisée pris en surface de 1’échantillon

pour deux sous-faisceaux dont la distance de centre a centre est variée de 20 a 70 um. La
fréquence de répétition laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de
57,6 ]/cm? et 50 impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.
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Lors de la fissuration, les contraintes relaxent sur celle-ci et la biréfringence est supprimée ce qui
explique pourquoi I'intensité observée chute au voisinage d'une fissure. Des halos sont observables
autour des sous-faisceaux et des ordres supérieurs. Ils sont de plus en plus forts en intensité au fur et
a mesure que les deux sous-faisceaux se rapprochent. Les halos sont non homogenes, car les ordres
supérieurs sont trop proches des faisceaux lorsque la distance inter-faisceau est inférieure a 50 um, et
ils peuvent coopérer.

Ces conditions de fissuration sont uniquement obtenues pour des fluences tres élevées
(57,6 ]/cm?). Aucune autre fissuration n’a pu étre observée dans les autres configurations étudiées
avec deux sous-faisceaux. C’est-a-dire avec des fréquences de répétition laser de 50 et 200 kHz, avec
une fluence des sous-faisceaux variants de 7,6 ; 12,6 et 30]/ cm?, avec des distances comprises entre
15 et 70 pm et un nombre d’impulsions variant de 10 a 10000. Pour d’autres structures étudiées
comme trois sous-faisceaux répartis en triangle (comme illustré dans la Figure 73), une fluence
maximale de 35,5]/cm? a pu étre utilisée sans qu'aucune fissuration ne soit observée ; quels que
soient la fréquence de répétition laser, le nombre d’impulsions et la distance entre les sous-faisceaux.
Il en est de méme pour toutes les autres matrices de sous-faisceaux étudiées. C’est-a-dire avec des
matrices de faisceaux (2 X8 ;4 X4 ;5%X5 ; 6% 6) ot la fluence de 57,6 ] /cm? ne peut étre atteinte

dans chaque sous-faisceau.

Contraintes résiduelles sans fissuration et zone fondue

Pour des fluences plus faibles qu’a celles testées (57,6 ] /cm?), uniquement des zones de contraintes
résiduelles sont observables en microscopie a polarisation croisée, sans fissuration. La Figure 80 est
une photographie au microscope a polarisation croisée d’une vue en surface de I’échantillon pour une

matrice de faisceau 4 X 4 dont la distance de centre a centre est de 50 et 40 pm.

Figure 80. Photographie au microscope a polarisation croisée d’une vue en surface de

I’échantillon pour une matrice de faisceau 4 X 4 dont la distance de centre a centre est de 50
et 40 um. La fréquence de répétition est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est

de 9,2 ]/cm? et 100 impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.
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La fréquence de répétition laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 9,2 ]/cm?
et 100 impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau. Pour une distance inter-faisceau de
40 pm, un quadrillage de contraintes centré sur les sous-faisceaux est observable. Lorsque la distance
inter-faisceau augmente (supérieure a 40 um), le quadrillage disparait.

Ce quadrillage est aussi observable dans d’autres conditions. La Figure 81 est une photographie
au microscope a polarisation croisée d’une vue en surface de I’échantillon pour une matrice de faisceau
5 % 5 dont la distance D de centre & centre est de 60 ; 50 et 40 um. La fréquence de répétition laser
est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 2,7 J/cm? et 1000 impulsions sont délivrées
dans chaque sous-faisceau. Pour une distance inter-faisceau de 40 pm, le matériau a fondu suivant la
méme forme que la matrice. Pour une distance inter-faisceau de 50 pm, un quadrillage de contraintes
centré sur les sous-faisceaux est tres prononcé. Il est possible de remarquer qu’au centre de la matrice,
I'intensité de l'image est un peu plus faible. Il se pourrait qu’a cet endroit précis le matériau ait
commencé a fondre di a une trop forte température, relaxant quelques contraintes. Pour une distance
inter-faisceau de 60 um, le quadrillage s’estompe. Il est a noter qu'un quadrillage similaire centré sur
les faisceaux est observable uniquement au microscope a polarisation croisée pour d’autres matrices

de sous-faisceaux avec des conditions d’irradiation similaires.

Figure 81. Photographie au microscope a polarisation croisée d’une vue en surface de
I’échantillon pour une matrice de faisceau 5 X 5 dont la distance D indiquée en haut des trois
photos, correspond a la distance de centre a centre entre less sous faisceaux de 50, 40 et
30 um. Le fréquence de répétition laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est
de 2,7]/cm? et 1000 impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.

Pour résumer, le quadrillage de contrainte centré sur les faisceaux apparait en surface, il dépend
de la fluence et de la fréquence de répétition laser. Le quadrillage de contraintes est de plus en plus
prononcé au fur et a mesure que la distance inter-faisceau diminue. Aussi, il apparait quasi
systématiquement lorsque le matériau commence a fondre en dehors des zones ablatées par les sous-
faisceaux Figure 81(b). Pour une matrice de sous-faisceaux, une fréquence de répétition laser, un
nombre d’impulsions et une fluence de sous-faisceau fixée, lorsque la distance inter-faisceau diminue,
de fortes zones affectées thermiquement apparaissent et peuvent fondre le matériau sur toute son
épaisseur au point de provoquer son ablation. Pour finir, pour une matrice de sous-faisceaux, un
nombre d’impulsions, une fluence et une distance inter-faisceau fixée, lorsque la fréquence de répétition
augmente de 50 a 200 kHz, les zones affectées thermiquement sont plus importantes.
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2.2. Endommagement inter-faisceaux sous-surfacique en segment

Bien qu’aucune fissuration ne soit observable a plus faible fluence, il y a d’autres phénomenes
identifiables en plus des contraintes résiduelles observables en microcopie a polarisation croisée. Des
conditions d’irradiation différentes sont ici présentées afin de montrer ce dernier phénomeéne qui
résulte de l'irradiation simultanée. Le nombre d’impulsions joue un réle déterminant dans ce

processus.

La Figure 82 est une photographie au microscope optique pris en surface de 1’échantillon pour
deux sous-faisceaux dont la distance de centre a centre est variée de 30 a 70 um. La fréquence de
répétition est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 12,6 J/cm? et 100 impulsions sont
délivrées dans chaque sous-faisceau. Un écaillement est observable autour des sous-faisceaux sur une
zone bien plus importante comparée a plus forte fluence. Il n’y a pas de fissuration ou de zone affectée
thermiquement. Une fluence plus faible permet de mieux différencier la présence des deux sous-
faisceaux lorsque la distance entre les deux sous-faisceaux est inférieure a 20 um. Les ordres de

diffraction supérieurs & un ne sont plus observables pour cette fluence modérée.

Figure 82. Photographie au microscope optique prise en surface de ’échantillon pour deux
sous-faisceaux dont la distance de centre & centre est variée de 20 a 70 um. La fréquence de
répétition laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 12,6 |/cm? et 100

impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.

En Figure 83 sont présentées exactement les mémes conditions d’expérience que la Figure 82 mais
le nombre d’impulsions délivré est augmenté a 10000 impulsions (soit 100 fois plus que pour la
Figure 82). Une vue de dessus et dans le volume de I’échantillon sont représentées. Seuls les clichés
correspondant aux distances inter-faisceaux de 50 a 70 pm sont montrés. La fréquence de répétition
laser est toujours de 200kHz, et la fluence des sous-faisceaux est toujours de 12,6]/cm?.
Contrairement au cas ou 100 impulsions sont délivrées, I’écaillement est moins perceptible. En effet,
lorsque le nombre d'impulsions augmente, il semblerait que le diametre des trous soit plus important
augmentant la zone ablatée et diminuant la zone d’écaillement. Lorsque la distance inter-faisceau est
inférieure a 50 pm, une zone étroite et sombre apparait pour une vue de dessus située a équidistance
entre les deux sous-faisceaux. Une vue dans le volume de I’échantillon en Figure 83 permet de mieux
observer ce phénomene. Il s’agit d’'un segment perpendiculaire a I’axe qui passe par le centre des deux
sous-faisceaux dans le volume du matériau, alors que les contraintes résiduelles et fissures
précédemment observées étaient localisées en surface du matériau. Il est a noter que ce phénomene
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est observable lorsqu’un grand nombre d’impulsions est utilisé et ce quelle que soit la fréquence de
répétition laser utilisée. Aussi, lorsque la distance inter-faisceau est suffisamment grande, quelle que
soit la fréquence de répétition laser, ce phénomene n’est pas perceptible comme le montre Figure 83
pour des distances inter-faisceaux supérieures a 60 pm.

Vue de
dessus

Vue en
volume

Figure 83. Photographie au microscope optique prise en surface et dans le volume de
I’échantillon pour deux sous-faisceaux dont la distance de centre & centre est variée de 50 a
70 um. La fréquence de répétiton laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est
de 12,6 ]/cm? et 10000 impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.

Ce phénomene est également observable pour d’autres matrices de sous-faisceaux. La Figure 84
est une photographie au microscope optique pris en surface de ’échantillon pour trois sous-faisceaux
répartis selon un triangle équilatéral dont la distance inter-faisceau est variée de 50 & 70 um. La
fréquence de répétition laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 6,1]/cm? et
1000 impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau. Contrairement au cas a deux sous-
faisceaux, ici une fluence un peu plus faible est utilisée (6,1]/cm? au lieu de 12,6 ]/cm? dans le cas
deux sous-faisceaux). Les segments sont toujours situés a équidistance des faisceaux et forme pour
cette matrice de sous-faisceaux (répartis selon un triangle) une forme d’étoile. L'utilisation de trois
faisceaux équidistants semble donc favoriser 'apparition de cette structure pour une fluence et un
nombre d’impulsions plus faibles. Il est important d’insister sur le fait que la fréquence de répétition
laser n’influe pas sur 'apparition de ces segments.

Figure 84. Photographie au microscope optique prise en surface de I’échantillon pour trois

sous-faisceaux dont la distance de centre a centre est variée de 50 & 70 um. La fréquence de
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répétition laser est de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 6,1]/cm? et 1000
impulsions sont délivrées dans chaque sous-faisceau.

Un autre exemple de segment est donné en Figure 85. Il s’agit d’une photographie au microscope
a polarisation croisée prise en surface et dans le volume de ’échantillon pour une matrice de sous-
faisceau 5 X 5 dont la distance de centre a centre est de 60 pum. La fréquence de répétition laser est
de 200 kHz, la fluence de chaque sous-faisceau est de 6,1]/cm? et 1000 impulsions sont délivrées
dans chaque sous-faisceau. Un grand nombre d’impulsions est nécessaire pour obtenir 'apparition de
segments. Ils sont toujours formés sous la surface de I’échantillon. Un maximum d’intensité est obtenu
en un point équidistant aux quatre sous-faisceaux. Ensuite, les segments sont orientés
perpendiculairement aux axes passant entre deux sous-faisceaux. Il est a noter que I'intensité et la
visibilité des segments est de plus en plus importante au fur et a mesure que le nombre d’impulsions

augmente et que la distance inter-faisceau diminue.

Vue en surface Vue en volume

Figure 85. Photographie au microscope & polarisation croisée d’une vue en surface de
I’échantillon et dans le volume de I’échantillon pour une matrice de faisceau 5 X 5 dont la
distance de centre & centre est de 60 um. La fréquence de répétition laser est de 200 kHz, la
fluence de chaque sous-faisceau est de 6,1]/cm? et 1000 impulsions sont délivrées dans
chaque sous-faisceau.

Pour résumer, la structure en segment est toujours localisée sous la surface et est située a
équidistance des faisceaux. L’axe du segment est toujours perpendiculaire a 'axe qui relie deux sous-
faisceaux. Plus le nombre d’impulsions est important et la distance inter-faisceau faible, et plus sont
prononcés les segments. La fréquence de répétition laser n’influe pas sur 'apparition de cette structure
en segment. Le segment peut étre observé en microcopie normale ou avec un microscope a polarisation
croisée. Le fait que celui-ci soit observable en microcopie normale en volume permet d’identifier cette
zone comme endommagée.
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3. Modélisation de la formation des contraintes par une approche thermo-

élastique

3.1. Description du modeéle thermo-élastique

Cette section est consacrée a la modélisation de la réponse thermo-élastique du matériau sous
I'irradiation de plusieurs impulsions laser. Suite & I'irradiation d’une impulsion laser ultra courte, la
température électronique et ionique thermalise en quelques picosecondes (voir Section 2.1 du Chapitre
1). Sous l'élévation de la température de la matrice, de forts gradients thermiques apparaissent et
dilatent le matériau dans la zone du dépot d’énergie. Sous l'effet de la dilatation thermique des
déformations apparaissent et induisent des contraintes et des ondes acoustiques. Dans I'étude du
percage laser dans le verre, une charge thermique significative est induite dont la relaxation peut
conduire a l'apparition de contraintes mécaniques résiduelles, voire a la rupture du verre par
fissuration. L'approche que nous avons choisie consiste a calculer les gradients de température afin de
déterminer la carte thermique a I’échelle macroscopique dans le verre et d’en déduire des zones de
contraintes et la tenue mécanique du matériau. Le modele n’a pas pour but d’étre complétement
quantitatif, mais il a été développé pour étre qualitatif afin d'interpréter les résultats expérimentaux.
Les zones étudiées sont situées en dehors des zones irradiées (zone d’ablation). Comme vu dans le
Chapitre 1, Section 2, la réponse thermo-élastique peut étre modélisé en couplant les Egs. (35)-(38)-
(39)-(40).

Hypothéses du modeéle et équations utilisées.

Le modeéle numérique développé est résolu en deux dimensions de l'espace afin de réduire les
temps de calculs pour effectuer des études paramétriques et utiliser des parametres rendant compte
de ceux utilisés dans l'expérience. D'autre part, nous faisons 1'hypothese de gradients thermiques
orientés principalement dans le plan principal de l'échantillon (en surface). En effet, la taille de la
direction transverse (épaisseur de l'échantillon et axe de propagation du faisceau laser) est
significativement plus petite que celle du plan transverse. Aussi, lorsque le pergage est réalisé, la
structure est invariante par une translation le long de 1'épaisseur de 1'échantillon.

Un modele tres utilisé pour calculer les températures est le modele a deux températures composé
de deux sous-systemes : température électronique et température ionique. Il a été établi en supposant
un retour a I'équilibre entre deux impulsions successives (Eq.(35) du Chapitre 1). Chaque impulsion
voit donc une matiere figée. Pour des impulsions courtes, inférieures au temps de thermalisation
électron-phonon qui est de 'ordre de la dizaine de picosecondes (c’est notre cas dans nos études,car
la durée d’impulsion est de 500 fs), ’énergie absorbée est supposée étre contenue exclusivement dans
les électrons juste apres irradiation laser. L’équilibre thermique électronique et ionique sera alors
atteint apres I'impulsion laser. En supposant un couplage électron-phonon de 100 %, c’est-a-dire que
I'intégralité de I'énergie des électrons est transférée aux phonons (pas de perte) et par conservation
de I'énergie, la température maximale atteinte a 1’équilibre est T, = T; = T. En général, et ce sera le
cas dans cette étude, la capacité calorifique des électrons est supposée comme négligeable devant la
capacité calorifique ionique (C; » C,) [63]. La température de la matrice T; suite au dépot d’énergie
par irradiation laser est alors donnée par la relation suivante [19] :
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T; = % avec (C; >» C,) (67)

i

Ot p et C; sont respectivement la masse volumique et la capacité calorifique du matériau, Q est la
densité d’énergie laser absorbée (elle peut étre calculée en 2D en utilisant le modele présenté dans la
Section 2 du Chapitre 2). Le modeéle a deux températures se réduit alors a une simple équation de

diffusion de la chaleur donnée par la relation suivante :

oT
p-Cigr =Anl(T) +Q (68)

Ou Ay, est la conductivité thermique du matériau supposée constante. L’annexe F présente le schéma

numérique et la validation du modele thermique par une solution analytique.

L’augmentation brutale de la température de la matrice apres irradiation laser produit ainsi un
déplacement qui initie des ondes acoustiques qui vont se propager dans le matériau. Ces ondes peuvent
étre calculées par 'équation du mouvement élastique donné dans ’Eq. (38). Ces ondes sont des ondes
élastiques longitudinales et transverses, la vitesse de ces ondes dans la silice est respectivement
d’environ 5 km/s et 3 km/s. Cependant, dans ’étude d’un faisceau unique délivré et cadencé a la
fréquence de répétition du laser, le temps séparant deux impulsions laser consécutives est beaucoup
plus grand devant le temps nécessaire a une onde acoustique pour parcourir la distance séparant deux
impulsions laser consécutives. Par exemple, pour une fréquence de répétition laser de 1 MHz et en
considérant une vitesse de 3 km/s, l'onde générée par la premiere irradiation a parcouru 3 mm. Les
techniques de déflection de faisceau ne permettent pas de parcourir de telle distance en 1 ps. L’eq.

S0ik

(38) se réduit alors a une simple équation d’équilibre S = 0. Le code élastique développé est donc
ik

un code statique. Il ne rend donc pas compte de la dynamique des ondes mécaniques élastiques
générées. Celui-ci se base uniquement sur les contraintes induites par la dilatation thermique du
matériau suite a l'irradiation laser. Aussi, le modele numérique développé ne rend pas compte des
mouvements hydrodynamiques lors de la relaxation de la matiere chauffée donnant lieu a des
variations de densité de la matiére et les gradients de pression dans la zone irradiée. En effet, les
mouvements hydrodynamiques sont négligés, car les zones d’intéréts étudiées sont situées en dehors
de la zone d’ablation. Finalement, pour un gradient de température et un solide isotrope, le vecteur
déplacement U est alors donné par 'Eq.(40) (équation de Navier) présentée dans le Chapitre 1 Section
2.2. Cette équation est rappelée ci-apres.

grad(div(ﬂ)) - %fot (fot(ﬂ)) = aM(T)

3(1—v)
1+v

Ou «a est le coefficient de dilatation thermique, il est supposé indépendant de la température. v est le
coefficient de Poisson, U le vecteur déplacement et T la température de la matrice.
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Résolution de 1’équation de Navier et calcul des contraintes induites par dilatation
thermique
L’Eq.(40) est résolue par un systéme d’équations dans les deux dimensions de l'espace (x,y) d'un

repére cartésien par la relation suivante :

(69)

gl
<
Il
S

Ot U est le vecteur déplacement, M la matrice et b le vecteur gradient de température. L’équation
est résolue numériquement par la méthode des différences finies. Le vecteur b est calculé & chaque
instant grace a ’Eq.(68), ce qui permet de connaitre la cartographie de la température en 2D dans la
matrice a chaque instant. Le systéme de 'Eq.(69) est résolu en conditionnant la matrice M, puis en
procédant par la méthode dite du gradient conjugué qui est une technique de résolution itérative. Le
vecteur déplacement ¥ donne lieu a des petites déformations (régime élastique) calculées avec

I'Eq.(39) rappelé ci-dessous :

my

_(Exx Exy)
€yx  Eyy

1 (aui auk>
€ik = 7\ox, " ox,

Avec :

= . . = . . o §0; =
Du tenseur €, est calculé le tenseur contrainte ¢ suivant la relation en utilisant 6—f" =0 [92] :

Xik
_ (Uxx ny)
Oyx Oyy

5
Avec :
_ Eyg
Oxx = m [(1 - U)EXX + Ueyy] (70)
E

Gy = =20
T A +0) ™

Ou E, 4 et v sont respectivement le module de Young et le coefficient de Poisson du matériau. Le
calcul et le développement du code avec le schéma numérique utilisé sont plus largement détaillés en
Annexe H. Aussi, le modeéle a été vérifié et validé par des solutions analytiques calculées dans les Eqs.
(88)-(101) de I’Annexe H. Dans le modele, lorsque la température d’ébullition du matériau est
dépassée, les déformations sont annulées, puisque le comportement solide du matériau n’a plus lieu
d’étre.

Comparaison des contraintes aux limites admissibles par le matériau

Pour prédire le comportement du solide (fissure, rupture,..) vis-a-vis des contraintes induites, il est
nécessaire de se placer dans un référentiel, repére dans lequel les contraintes sont maximisées. Ce
référentiel s’appelle le repere principal, trois grandeurs de contraintes peuvent étre calculées : a;, oj;
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et Ty, respectivement calculé avec I'Eq. (45) et 'Eq. (46). gy, o7, correspondent respectivement aux
contraintes maximales de traction et de compression (lorsque g;; < 0). Ty, est la contrainte maximale
de cisaillement (pour plus d’informations voir Section 2.3 du Chapitre 1). Les valeurs des contraintes
maximales de traction, compression et de cisaillement sont comparées aux limites théoriques moyennes
admissibles par le matériau en utilisant les Eqs. (47)-(49) selon les critéres de Mohr. Lorsque la limite
est dépassée, la rupture du matériau peut apparaitre. Les parametres de simulations utilisés pour le
code thermo-élastique sont résumés dans le Tableau 14. Les seuils de résistance moyenne du matériau
peuvent étre cependant plus faibles (jusqu’a un ordre de grandeur) en raison de défauts qui peuvent
fragiliser le matériau [173].

Tableau 14. Parameétres de simulation

Capacité calorifique massique C; 800 J-Kg-K!
Masse volumique p [170,171] 2,27-10°Kg - m3
Température ambiante T, 300K
Conductivité thermique k; [174,175] 1,4W-m?!-K1?
Module de Young E,,; [170,171] 73-10° Pa
Coefficient de Poisson v [175] 0,17
Coefficient de dilatation thermique « [170,171] 0,5-10¢K™!
Limite de résistance moyenne en compression L. [176] 10-10° Pa
Limite de résistance moyenne en traction L, [176] 8-10° Pa
Limite de résistance moyenne de cisaillement 4-10° Pa

Pour résumer, le code thermo-élastique développé permet de calculer les contraintes induites par
la charge thermique de plusieurs impulsions consécutives réparties spatialement et temporellement.
Le code développé est un code en deux dimensions spatiales (il ne posséde pas de profondeur). Le
modele surévalue les contraintes, car le modele est purement élastique et il n’y a pas de plasticité. En
effet, celui-ci a été construit dans le cadre de petites déformations i.e pour des déformations réversibles.
Aussi, la viscosité du matériau est supposée étre négligeable. Le modele est plus restrictif que la
réalité, mais ’hypothese est raisonnable, car la zone plastique d’un verre est tres faible. De plus, les
transitions de phase n’étant pas prédites par le modele, la température y est d’autant plus surévaluée.
Lorsque la température atteint la température d’ébullition, la déformation est annulée. Le modeéle n’a
pas pour but d’étre complétement quantitatif, mais il a été développé pour étre qualitatif afin
d'interpréter les résultats expérimentaux. Les contraintes calculées dans le modele élastique sont
comparées aux seuils de rupture théorique, ce qui permet de potentiellement prédire des zones de

ruptures suite a 'accumulation successive de plusieurs impulsions.

3.2. Résultats de simulation

Dans ce qui suit, des résultats de simulation thermique et thermo-élastique sont présentés. En
premier, des études thermiques sont réalisées. Les résultats présentés sont issus du modele 2D de la
diffusion thermique précédemment présentée. Un dépot d’énergie a été injecté dans le code de
diffusion. Il est utilisé comme terme source dans I’équation de diffusion thermique. Plusieurs cas sont
étudiés : la température en fonction du temps prise a différentes distances du faisceau; 'influence de
la fréquence de répétition laser ; et l'influence de l'irradiation simultanée de plusieurs sous-faisceaux

sur I’évolution de la température. Ensuite des résultats issus du code thermo-élastique sont présentés
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pour différents cas d’études, comme : les contraintes générées par un faisceau de faible densité
d’énergie, ’évolution des contraintes dans le temps, les contraintes induites par lirradiation
simultanée de deux sous-faisceaux pour une distance variable, et pour finir les contraintes induites

par lirradiation d’une matrice 4 X 4 de sous-faisceaux.

3.2.1. Résultats thermiques

Les résultats présentés sont issus du code de diffusion thermique précédemment décrit. Il est
important de rappeler que les changements de phase ne sont pas modélisés. Lorsque la température
de transition vitreuse est atteinte, celui-ci se comporte toujours comme un solide parfait. Aussi, en
réalité, une ablation se produit avec une éjection de la matiere, alors que dans le modeéle la matiere
est toujours présente et elle peut toujours étre chauffée, les températures sont alors surestimées.

Influence de la distance

La Figure 86(a)-(b) représente la température en fonction du temps a différentes positions du
faisceau : a un rayon de 0 um du faisceau (au centre), 14 ; 28 ; et 42 pm respectivement pour un
faisceau de 10 et 20 um de diameétre & 1/e® pour une énergie déposée créte de 1,8 k] - cm™3, le seuil
de modification est obtenu pour une densité d’énergie de ~4 k] - cm™3. La fréquence de répétition est
de 100 kHz. Pour un faisceau de 10 pm, (Figure 86(a)), au centre du faisceau et entre deux tirs laser,
la chaleur a significativement diffusée, ce qui explique la baisse observée. Lorsqu’une nouvelle
impulsion illumine le matériau, celle-ci le chauffe et la température diffuse dans celui-ci et ainsi de
suite. Comme entre deux tirs consécutifs la température n’est pas redescendue a sa valeur initiale,
alors la température augmente avec le nombre de tirs laser. Ce phénomene est appelé accumulation
thermique.

I:Iaser =100 KHz

(a) Diameétre faisceau : 10 um (b) Diamétre faisceau : 20 pm
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Figure 86. Calcul de la température au centre d'un faisceau (0 um) et & 14 ; 28 ; 42 um de
distance du faisceau pour une fréquence de répétition laser de 100 kHz respectivement pour
un faisceau de diametre & 1/e? de 10 et 20 pm et une densité d’énergie créte de 1,8 k] - cm™3.

Pour des distances plus importantes autour du faisceau (14, 28 et 42 pm), la température augmente
également progressivement avec le nombre d’impulsions. Cependant, les fluctuations de température
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sont beaucoup moins importantes, car le dépot d’énergie est quasiment nul a 'extérieur du faisceau
d’une part et avec la distance, les gradients de température sont lissés par la diffusion thermique
d’autre part. Pour un faisceau de 20 pum (Figure 86(b)), les mémes tendances sont retrouvées.
Cependant, les températures sont plus élevées apreés plusieurs tirs laser, car la surface du dépot
d’énergie est plus grande. En effet, comparé a un faisceau de 10 pm, il y a plus d’énergie a dissiper
dans un faisceau de 20 um, ce qui prend plus de temps. Aussi, la taille du dépdt d’énergie devient
plus importante que la longueur caractéristique de diffusion a 1’échelle de temps considérée. Entre
deux tirs consécutifs, la température est donc globalement plus importante. Lorsque les distances sont
supérieures a la longueur caractéristique de diffusion thermique (Eq. (37) de la Section 2.1 du Chapitre
1) qui est d’environ 3 um pour une fréquence de répétition laser de 100 kHz (soit 10 ps), la distance
lisse les fluctuations thermiques.

Influence de la fréquence de répétition laser

La Figure 87 représente la température en fonction du temps avec quatre fréquences de répétition
laser différentes pour un total de 50 impulsions et un diameétre de faisceau de 10 um & 1/e* d'une
densité d’énergie déposée créte de 1,8 k] - cm™3. Comme vue précédemment dans la Figure 86(a), pour
une fréquence de répétition de 100 kHz, (chaque impulsion arrive respectivement apres 10 us), la
chaleur diffuse significativement avant qu’une seconde impulsion arrive. Pour des fréquences plus
élevées a 500 kHz, une impulsion arrive toutes les 5 pus. Aprés 5 us, la chaleur a partiellement diffusée
dans le matériau et la température au centre du faisceau augmente avec le nombre d’impulsions par
effet d’accumulation thermique. Avec une fréquence de répétition de 1000 kHz, le temps successif
entre deux impulsions est de 1 pus. La chaleur n’a eu que trés peu de temps pour diffuser dans le
matériau. Ainsi, lorsque la prochaine impulsion irradie le matériau, la densité d’énergie déposée par

la seconde impulsion augmente significativement la température.
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Figure 87. Calcul de la température au centre d’un faisceau pour 50 impulsions de 10 pm de
diamétre & 1/e? et une densité d’énergie créte de 1,8KkJ-cm™3

répétition de : 100 ; 200 ; 500 et 1000 kHz.
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Pour résumer, lorsque la fréquence de répétition augmente, la chaleur a de moins en moins de
temps pour diffuser entre deux impulsions successives. La conséquence est un effet d’accumulation
thermique au centre du faisceau. Il est a noter que les fréquences de répétition a partir desquelles une
accumulation thermique est présente peut varier avec la surface du faisceau mais aussi avec la densité
d’énergie déposée par 'impulsion. En effet, a une fréquence de répétition fixe, plus la densité d’énergie
sera importante et plus la température sera élevée. Ainsi, entre deux tirs consécutifs, la chaleur diffuse

mais restera tout de méme plus élevée comparée a un dépot d’énergie moins important.

Influence du nombre de sous-faisceaux sur 1’évolution de la température et effets de
coopération

La Figure 88(a) représente la cartographie 2D de la température a l'instant du dépdt d’énergie
pour 4 faisceaux de 10 pm de diameétre a 1/e? avec une densité d’énergie créte déposée de 1,8 K] -
cm~3 irradiant simultanément le matériau. La distance entre chaque sous-faisceau est de 20 um. La
Figure 838(b) représente la température en fonction du temps a différentes positions de la Figure 88(a)
pour une fréquence de répétition de 100 kHz. Au centre d’un faisceau, a un rayon de 14 pm vers
Iintérieur des sous-faisceaux, puis a 14 ; 28 et 42 um a lextérieur des sous-faisceaux. Les
comportements de la température observés dans le Figure 86(b) au centre du faisceau et lorsque la
distance augmente sont retrouvés. Il est a noter que pour une distance de 14 um (point équidistant
aux 4 faisceaux) et 14 pm a Pextérieur des faisceaux, le comportement différe. En effet, a 14 um au
centre des faisceaux, la température est plus importante qu’a l'extérieur. L’espace contenu entre tous
les sous-faisceaux subit davantage la hausse de température di a un effet coopératif entre les sous-
faisceaux. Le point au centre de la matrice des 4 sous-faisceaux (soit 14 um) est optimum de la
coopération, puisque 'augmentation de température provient de la diffusion de la chaleur équidistants
de chacun des sous-faisceaux.
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Figure 88. Calcul de la température en 5 positions pour une matrice 2 X 2 de sous-faisceaux
irradiant de fagon synchrone le matériau avec une distance de 20 pm entre chaque sous-
faisceau. La fréquence de répétition est de 100 kHz et le diamétre des sous-faisceaux a 1/e?

est de 10 um avec une densité d’énergie créte déposée de 1,8 k] - cm™3.
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3.2.2. Résultats thermo-élastiques.

Dans ce qui suit, des résultats issus du code thermo-élastique sont présentés. Les parametres de
simulation utilisés sont ceux décrits dans le Tableau 14 de la section précédente. Les contraintes
générées par un faisceau de faible densité d’énergie sont présentées dans un premier temps. Puis est
présenté I’évolution des contraintes dans le temps pour un faisceau cadencé a 1 MHz. Les contraintes
induites par l'irradiation simultanée de deux faisceaux pour une distance variable sont étudiées. Pour
finir, les contraintes induites par l'irradiation d’une matrice de faisceau 4 X 4 sont rapportées. Il est
a noter que des fréquences de répétition laser inférieure a 1 MHz n’ont pas été explorées di au temps
de simulation qui peut atteindre plusieurs semaines et dues aux capacités mémoire de la machine
utilisée pour ces travaux. Il faut noter que dans l’étude de plusieurs sous-faisceaux irradiant
simultanément le matériau, un couplage entre les différentes ondes acoustiques générées par chaque
faisceau individuel pourrait sous-évaluer I'impact de ces ondes mécaniques sur la tenue mécanique du
matériau. La cartographie des contraintes évaluées par simulations numériques calculées avec le

modele statique pourrait ainsi évoluer.

Il est considéré dans ce qui suit, 'instant noté t = 0 s le temps a partir duquel la température de
la matrice a atteint sa température maximale suite a la thermalisation de la température ionique et
électronique apres l'irradiation laser. Aussi, il est notée la limite de rupture (LR) définit pour chacune

des contraintes comme la limite de résistance moyenne dans le Tableau 14.

Le Tableau 15 résume la signification des termes mathématiques calculé qui sont utilisés lors de
la présentation des résultats. Souvent, uniquement la contrainte de cisaillement 7, est présentée, car

c’est une grandeur d’intérét qui donne lieu rapidement a la rupture du matériau.

Tableau 15. Signification des composantes du tenseur principal.

Notation Signification
o; Contrainte maximale en traction
o <0 Contrainte maximale en compression
Ty Contrainte maximale de cisaillement

Contraintes avec 1 faisceau

Dans la Figure 89 sont représentées les contraintes maximales en 2D de traction (en (a)), de
compression (en (b), lorsque g;; < 0) et le cisaillement (en (c)), pour un faisceau gaussien de 20 um
a 1/e? a l'instant du dépot d’énergie (t = 0s ). La densité d’énergie créte déposée est de 3,3 k] - cm™3.
Sur la Figure 89(d) est représentée une coupe selon laxe x pour les contraintes de traction,
compression et de cisaillement (oy, gy, Ty ) centré sur le dépot d’énergie. L’axe de la coupe peut étre
choisi arbitrairement sur le centre du faisceau puisque le dépdt d’énergie est invariant par rotation
(gaussienne). Dans la zone du dépot d’énergie, la température est trés importante comme vu
précédemment. Avec 'augmentation de la température, le matériau se dilate et la matiere est étirée
radialement vers 'extérieur du dépdt d’énergie et tangentiellement a ’étirement radial puisque (o;; >
0). Cette zone est marquée par une traction pure définie par la zone rouge sur la coupe selon axe x
(Figure 89). La zone de traction pure correspond & peu prés a la surface sur laquelle 'énergie a été
déposée par le laser. En dehors du dépot d’énergie laser et lorsque la chaleur n’a pas encore diffusé
(c’est le cas dans cet exemple, puisque le temps est pris & 'instant du dépot d’énergie) la matiére est
froide. La matiere froide, va s’opposer a la dilatation de la matiere chaude, qui elle est dilatée et une
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zone de compression apparait (g; < 0). Comme la matiere est poussée radialement et comprimée ou
tirée, suivant des intensités et directions différentes, des contraintes de cisaillement apparaissent
(Txy > 0). La traction est maximale au centre du faisceau si la température ne dépasse pas la
température de transition vitreuse (c’est le cas dans cet exemple), puis elle diminue progressivement.
En dehors de la surface irradiée, le matériau est toujours soumis & de la traction, mais le matériau
est aussi soumis a de la compression (o7, < 0) menant a un fort cisaillement (z,,) sous une forme
annulaire. Avec la distance, la traction, compression et le cisaillement sont de moins en moins fort et
tendent vers zéro.
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Figure 89. Simulation numérique des contraintes en 2D de traction en (a) compression en (b)
et du cisaillement en (c¢) pour une irradiation a l'instant du dépot d’énergie (t = 0s) et une
coupe selon 'axe x centré sur le faisceau en (d). La densité d’énergie créte déposée est de
3,3k] - cm™3 pour un faisceau gaussien de 20 um & 1/e?.

Evolution des contraintes dans le temps
Sur la Figure 90(a)-(b) est tracée respectivement ’évolution des contraintes de cisaillement et

I'évolution de la température selon une coupe sur 'axe x (analogue & la Figure 89) mais en fonction
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du temps pour une irradiation laser successive toute les 1 us, correspondant a une fréquence de

répétition laser de 1 MHz. Le terme source utilisé est le dépot d’énergie d’un faisceau gaussien de
20 um de diameétre a 1/e? pour une densité d’énergie déposée créte de 10Kk] - cm™3. 40 tirs laser en

utilisant le méme terme source sont simulés. Les maximums de contraintes en traction, compression

et de cisaillement sont aussi représentés en fonction du temps sur la Figure 90(c). Lors de la premiere

irradiation, les contraintes sont un peu plus importantes que celles observées dans la Figure 89, car

la densité d’énergie déposée est plus élevée. Aussi la densité d’énergie déposée est suffisante pour

fondre/ablater le matériau uniquement au centre du dépdt d’énergie et les contraintes relaxent.
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Figure 90. Evolution dans le temps des contraintes de cisaillement en (a) et de la température

selon une coupe sur l'axe x en (b) et évolution des contraintes maximales de traction,
compression et de cisaillement dans le temps en (c). Au total, 40 tirs laser & 1 MHz sont
simulés. Le terme source utilisé est le dépot d’énergie d’un faisceau gaussien de 20 pm de

diameétre & 1/e? pour une densité d’énergie déposée créte de 10Kk] - cm™3.
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Lorsqu'une nouvelle impulsion irradie le matériau, la température de la matrice réaugmente
significativement. L’augmentation de la température réintensifie les gradients de température et les
contraintes. A la suite d’une succession de cycles d’irradiation et dans un régime accumulatif (c’est le
cas, car la fréquence de répétition est de 1 MHz) les contraintes ne cessent d’augmenter jusqu’a larrét
des tirs laser. Lorsque lirradiation cesse (apres 40 tirs) et avec le temps, la chaleur continue de
diffuser dans l’espace. La diffusion permet de lisser les gradients thermiques tout en diminuant la
température maximale. Ainsi, les contraintes sont moins importantes en amplitude, mais la surface
affectée par les contraintes augmente. Tant que la limite d’élasticité n’est pas franchie, ces contraintes
relaxent avec le temps de fagon analogue a la diffusion de la chaleur. Il est a noter que les gradients
de température générés par une impulsion et 40 tirs laser successifs ne sont pas assez forts pour induire
des contraintes proches des valeurs-limites admissibles par le matériau dans cet exemple.

Contraintes induites par l'irradiation simultanée de 2 sous-faisceaux avec des distances variables
La Figure 91, la Figure 92 et la Figure 93 représentent une cartographie des contraintes de
cisaillement en 2D et une cartographie des zones affectées thermiquement (ZAT) avec les zones ot le
seuil moyen de rupture est dépassé (LR) a l'instant du dépot d’énergie (t = 0's) pour deux faisceaux
irradiant simultanément le matériau. La distance inter-faisceau est respectivement de 0, 33 et 80 pum.
La densité d’énergie déposée pour chaque faisceau correspond a celle d’un faisceau gaussien de 20 pm
de diameétre a 1/e* et d'une densité d’énergie créte absorbée de 100k]:cm™3. Sur la Figure 91,
lorsque les deux sous-faisceaux sont spatialement superposés, la densité d’énergie déposée est tres
importante et les gradients de température sont tres forts, les contraintes associées sont importantes
et dépassent dans les zones rouge la limite de cisaillement admissible par le matériau. Lorsque la
limite par le matériau est dépassée, un régime plastique ou des fissurations peuvent apparaitre. La
zone plastique étant trés faible pour les verres (voir Section 2.2 du Chapitre 1), la probabilité pour
que le verre fissure est plus grande. Les zones bleues correspondent aux zones affectées thermiquement

ou la température dépasse la température ébullition du matériau.
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Figure 91. Cartographie des contraintes de cisaillements en 2D en (a) et une cartographie des
zones affectées thermique (ZAT) (en bleu) avec les zones ol le seuil moyen en rupture (LR)
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est dépassé (en rouge) en (b), a l'instant du dépdt d’énergie (t = 0 s) pour deux sous-faisceaux
irradiant simultanément le matériau. La distance inter-faisceau est de 0 pm (superposé). La
densité d’énergie déposée pour chaque sous-faisceau correspond a celle d’un faisceau gaussien

de 20 um de diameétre & 1/e? et d'une densité d’énergie créte absorbée de 100 k] - cm™3.

Lorsque la distance interfaisceau est de 33 pm (Figure 92), les gradients de température sont
moins importants autour des sous-faisceaux et le seuil moyen de rupture en cisaillement n’est plus
atteinte en périphérie. Cependant, un effet de coopération est observable puisque les contraintes sont

suffisamment importantes pour dépasser le en cisaillement entre les deux sous-faisceaux.
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Figure 92. Cartographie des contraintes de cisaillement en 2D en (a) et une cartographie des
zones affectées thermique (en bleu) avec les zones oll le seuil moyen de rupture est dépassé
(en rouge) en (b), & l'instant du dépdt d’énergie (t = 0s) pour deux sous-faisceaux irradiant
simultanément le matériau. La distance inter-faisceau (de centre & centre) est de 33 um. La
densité d’énergie déposée pour chaque sous-faisceau correspond a celle d'un faisceau gaussien

de 20 um de diamétre & 1/e? et d’'une densité d’énergie absorbée créte de 100 k] - cm™3.

Pour une distance inter-faisceau de 80 um (Figure 93), l'effet de coopération observable en Figure
92 pour une distance inter-faisceau de 33 pm sur les contraintes de cisaillement entre les deux
faisceaux a disparu. La distance est devenue trop importante pour que les contraintes générées par
chaque sous-faisceau puissent coopérer efficacement et étre visibles. De plus, et comme précédemment,
le seuil moyen en rupture en périphérie du dépot d’énergie n’est plus atteint, car les gradients de
température ne permettent pas de générer des contraintes suffisamment importantes en dehors de la
zone affectée thermiquement (fusion/ ablation).
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Figure 93. Cartographie des contraintes de cisaillement en 2D en (a) et une cartographie des
zones affectées thermique (en bleu) avec les zones oll le seuil moyen de rupture est dépassé
(en rouge) en (b), & l'instant du dépdt d’énergie (t=0s) pour deux faisceaux irradiant
simultanément le matériau. La distance inter faisceau (de centre & centre) est de 80 um. La
densité d’énergie déposée pour chaque sous-faisceau correspond a celle d'un faisceau gaussien

de 20 um de diamétre & 1/e? et d'une densité d’énergie absorbée créte de 100 KJ - cm™3.

Sur la Figure 94 sont tracées les contraintes maximales de traction, compression et de cisaillement
en fonction de la distance inter-faisceau variant de 0 a 80 um. Les contraintes maximales obtenues
correspondent pour chaque distance a l'instant du dépét, c’est-a-dire (t = 0's). La densité d’énergie
déposée pour chaque faisceau est la méme que précédemment (correspond a celle d’'un faisceau
gaussien de 20 pm de diamétre a 1/e* et d’'une densité d’énergie absorbée créte de 100 k] - cm™3). Sur
la Figure 94 le maximum de contrainte atteint est localisé en deux endroits : lorsque la distance inter-
faisceau est de 0 um (les sous-faisceaux sont parfaitement superposés) et pour une distance de 23 um.
Pour des distances comprises entre 0 et 20 um, les contraintes maximales sont moins importantes,
car le gradient de température devient plus faible. Cependant, lorsque la distance augmente davantage
entre 20 et 40 um, un effet coopératif est observé, car les contraintes maximales réaugmentent. L’effet
de coopération est obtenu dans une zone bien spécifique, puisque les contraintes générées par chacun
des faisceaux doivent ceuvrer dans le méme sens (s’additionner positivement) pour pouvoir s’amplifier.
Pour des distances supérieures & 60 pum les contraintes maximales n’évoluent plus avec la distance et

tendent vers des valeurs que produirait un faisceau unique.
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Figure 94. Contraintes maximales de traction, compression et de cisaillement en fonction de

la distance inter faisceau (distance séparant de centre a centre les deux faisceaux) variant de

0 & 80 p. Les contraintes maximales obtenues correspondant pour chaque distance a l'instant

du dépét, c’est-a-dire (t = 0's). La densité d’énergie déposée pour chaque faisceau correspond

a celle d’un faisceau gaussien de 20 um de diamétre & 1/e® et d’une densité d’énergie créte

absorbée de 100 kJ - cm™3.

La Figure 95(a) représente les contraintes de cisaillement 2D apres 1 tir laser a 1 MHz (soit t =

0 pus) et aprés 15 tirs laser en Figure 95(b) (soit t = 15 ps) pour une matrice 4 X 4 dont l’espacement

entre les sous-faisceaux de 25 um (de centre a centre). La densité d’énergie déposée pour chaque sous-

faisceau correspond a celle d’'un faisceau gaussien de 10 pm de diameétre a 1/e* et d’une densité

d’énergie créte absorbée de 30 k] - cm™3. Initialement et aprés quelques tirs laser, les contraintes de

cisaillement sont analogues a celles d’un faisceau unique et elles décrivent une répartition annulaire

centrée sur chacun des faisceaux (Figure 89). Avec le temps, la température diffuse, et les zones

affectées par les contraintes sont de plus en plus importantes, si bien que celle-ci sont maximales par

effet de coopération sur un quadrillage centré sur les sous-faisceaux. Lorsque les contraintes dépassent

les limites admissibles par le matériau, des contraintes résiduelles peuvent étre présentes ou de la

fissuration peut apparaitre.
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Figure 95. Cartographie 2D des contraintes de cisaillement aprés 1 tir laser en (a) et apres 15
tirs laser & 1 MHz en (b) pour une matrice 4 X 4 dont 'espacement entre les faisceaux est de 25 um.
La densité d’énergie déposée pour chaque sous-faisceau correspond a celle d'un faisceau gaussien de

10 um de diameétre & 1/e? et d’une densité d’énergie créte absorbée de 30 kJ - cm™3.

Différents exemples spécifiques ont été choisis et montrés au niveau de la thermique et des
contraintes. Bien que le modele thermo-élastique ne soit pas completement quantitatif, il permet d’en
extraire des tendances en connaissant ses limites et il permet ainsi de mettre en avant les parametres
d’influences tels que : le diametre du faisceau, la fréquence de répétition, la distance inter-faisceau et
la densité d’énergie créte déposée sur ’évolution thermo-élastique du matériau induit par irradiation
laser.

4. Discussion

Les résultats expérimentaux sont discutés dans cette section en comparant les phénomenes
observés expérimentalement et les simulations numériques thermo-élastiques. Trois niveaux
d'endommagement autour des faisceaux (trous) ont été identifiés: (i) fissuration, (ii) présence de
contraintes résiduelles sans fissuration et zone fondue, (iii) endommagement inter-faisceaux sous-
surfacique. Dans un premier temps sont analysés les phénomeénes de fissuration observables dans
I’expérience, puis sont discutés les contraintes résiduelles et les zones affectées thermiquement. Pour
finir, sont analysés les cas d’endommagement sous-surfacique en segment.

A trés forte fluence (plusieurs fois le seuil d’ablation), la densité d’énergie déposée par chaque
impulsion est tres élevée et elle peut atteindre plusieurs dizaines a plusieurs centaines de kilojoules
par centimetre cube [177]. A densité d’énergie absorbée égale, lorsque la fréquence de répétition
augmente, la chaleur induite a moins le temps de diffuser entre deux impulsions successives (Figure
87) et les gradients thermiques sont de plus en plus forts. Les limites élastiques sont donc atteintes
plus rapidement a 200 kHz avec moins d’impulsions (Figure 78) comparé a une fréquence de répétition
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de 50 kHz (Figure 77) ou les mémes conditions de fissuration sont retrouvées (avec 20 fois plus
d’impulsions laser). Les simulations réalisées sont en bon accord avec ce qui est observé
expérimentalement. En effet, la zone de contrainte entre deux sous-faisceaux voisins se transforme en
fissure quand les gradients de températures deviennent trop importants, car soit la fluence trop élevée
(ou densité d’énergie absorbée importante dans la simulation), soit la fréquence de répétition est trop
importante, ce qui meéne & de 'accumulation thermique augmentant considérablement les gradients
de température, mais sans que la température n’excede la température de transition qui annihile les
déformations et les contraintes.

Les simulations thermo-élastiques réalisées avec deux sous-impulsions espacées selon une distance
variable entre 0 et 80 um montrent une distance a partir de laquelle les faisceaux coopérent. Cette
coopération mene a une amplification des contraintes si bien qu’elles peuvent dépasser les limites
admissibles par le matériau (Figure 94) et peuvent mener a de la fissuration sur 'axe passant par les
deux faisceaux. Il est trés important de noter qu’il n’a pas été simulé ce que produiraient 50
impulsions & 200 kHz (pour des questions de puissance et de temps de calcul). De plus, il faudrait
développer un modele pouvant calculer la densité d’énergie déposée a tres forte fluence. Néanmoins,
sur la base des simulations effectuées, il est possible d’extrapoler raisonnablement ce qui se passerait.
Avec 'accumulation thermique, les gradients de températures et les contraintes générées augmentent,
puis avec la diffusion thermique (Figure 90) la zone affectée par les contraintes s’étend. En considérant
qu’un certain nombre d’impulsions menent a des gradients de températures équivalents a ce que
produirait une impulsion unique intense, les tendances sur la réponse élastique du matériau devraient
étre similaires. Sur la Figure 96(a) est représentée la valeur des pixels pour une coupe selon Iaxe x
de la Figure 79 pour une distance inter-faisceau (de centre a centre) de 60 um pour deux sous-

faisceaux arrivant simultanément a une fréquence de répétition de 200 kHz avec 50 impulsions.
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Figure 96. En (a) est représenté la valeur des pixels pour une coupe selon I’axe x de la Figure
79 pour une distance inter-faisceau de 60 pm pour deux sous-faisceaux arrivant
simultanément & une fréquence de répétition de 200 kHz avec 50 impulsions. En (b) est tracé
le calcul des contraintes théoriques pour deux sous-faisceaux arrivant simultanément et
espacés de 30 um pour une densité d’énergie créte absorbée de 100kJ:-cm™3. Les fléches

illustrent des zones similaires entre 1’expérience et la simulation.
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En Figure 96(b) est représenté le calcul des contraintes théoriques pour deux faisceaux arrivant
simultanément et espacés de 30 pm pour une densité d’énergie créte absorbée de 100 Kk]-cm™3 &
Iinstant du dépdt d’énergie en fonction de la distance. La distance inter-faisceau de 30 pm a été
choisie, car lallure des courbes des contraintes correspond au mieux a ce qui est observé
expérimentalement sur la valeur des pixels au microscope & polarisation croisée. Les contraintes
observables en microscopie a polarisation croisée via les valeurs des pixels peuvent étre attribuées aux
contraintes de traction, compression ou de cisaillement. Cependant, les contraintes de cisaillement
dans les simulations sont les premieres a dépasser les seuils, il est donc probable qu’elles soient
responsables des contraintes résiduelles dans le matériau apres irradiation et a de la fissuration. Les
tendances observées dans l'expérience et les simulations sont donc en bon accord avec I'influence de
la fréquence de répétition et 'influence de la distance pour qu’une coopération entre les sous-faisceaux
ait lieu.

Le quadrillage de contraintes centré sur les faisceaux observables en Figure 80 et Figure 81, peut
étre associé aux contraintes résiduelles de cisaillements de fagcon analogue a celle produite par deux
faisceaux mais sans fissuration. En effet, si les sous-faisceaux sont suffisamment proches et avec la
diffusion thermique comme vu précédemment les faisceaux peuvent coopérer (Figure 95). Cependant,
les fluences expérimentales étant bien moins importantes que dans le cas de l'irradiation simultanée
avec deux faisceaux, le régime de fissuration n’est pas atteint. Néanmoins, les contraintes semblent
atteindre un niveau suffisant pour générer des contraintes résiduelles dans le matériau et elles sont
observables en microscopie a polarisation croisée. Bien que dans le cadre de cette these on n'ait pas
calculé les contraintes dans des conditions similaires a I'expérience, le quadrillage de contraintes centré
sur les sous-faisceaux est prédit par la simulation en Figure 95. La fréquence de répétition influence
I’accumulation thermique et 'amplitude des contraintes, car les gradients seront plus forts avec une
fréquence de répétition élevée. Quant a la diffusion thermique elle va propager ces contraintes qui
formeront des contraintes résiduelles ou de la fissuration tant que leurs valeurs sont supérieures aux

niveaux admissibles du matériau.

L’endommagement en segment observé en Figure 83, Figure 84 et Figure 85 ne sont prédits en
aucun cas par la simulation numérique. L’endommagement en segment est toujours localisé sous la
surface et elle est située a équidistance entre les faisceaux (la zone endommagée est 1'ensemble des
points situés a égale distance des sous-faisceaux). L’axe du dommage en segment est toujours
perpendiculaire a I’axe qui relie deux sous-faisceaux. Le fait que la fréquence de répétition laser n'influe
pas sur l'apparition de cette structure amene a penser que ce phénomene ne résulte pas de
l'accumulation thermique dans le matériau. Cependant, il est nécessaire d’irradier le matériau avec
un trés grand nombre d’impulsions pour obtenir 'endommagement en segment (supérieur a 1000
impulsions). Les dommages en segment observés pourraient étre une conséquence de la collision des
chocs successifs (ou ondes acoustiques) générés par chacun des sous-faisceaux et a la génération
d’ondes filles dans le matériau [88]. En effet, les sous-faisceaux irradiant en méme temps le matériau,
Iintensité de chacune des ondes mécaniques générées par chacun des sous-faisceaux s’additionne a
I’endroit ou elles se rencontrent, c’est-a-dire pour une distance a mi-chemin entre les sous-faisceaux.
L’intensité cumulée de chacune des deux ondes ne semble pas suffisamment importante pour pouvoir
dépasser les limites élastiques de celui-ci, puisqu’un grand nombre d’impulsions est nécessaire pour
pouvoir observer le dommage en segment. En revanche, le dommage en segment peut étre associé a
une fatigue du matériau, qui finirait par s’endommager a l'intersection des deux ondes suite a une

compression infinitésimale ou la compression s’accumule. Cela expliquerait par ailleurs pourquoi le
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dommage est visible en microcopie normale. Le modele étant statique, il n’est pas possible de prédire
cette observation par la simulation.

Lorsque les faisceaux sont trop proches, de 'accumulation thermique est visible (Figure 81), cette
accumulation thermique peut lorsque la température de transition est atteinte, fondre et ablater le
matériau sur toute son épaisseur. Ce phénomene est retrouvé par simulation en Figure 88 ou la
température au centre des quatre sous-faisceaux dépasse la température de transition vitreuse du
matériau. Aussi, la fonte du matériau et les contraintes visibles autour de la zone fondue dans la
Figure 81 sont reproduit par le modele de fagon analogue a la Figure 95 mais pour des densités
d’énergies crétes plus importantes et un plus grand nombre de tir laser. Ces résultats ne sont pas
présentés par souci de concision. L’accumulation de chaleur au centre des structures est fonction de
nombreux parametres tels que : la taille du faisceau, la répartition des sous-faisceaux dans I’espace,
de la fréquence de répétition laser, de I’énergie déposée par chaque sous-faisceau et des propriétés

thermiques du matériau.

5. Synthése

L’irradiation simultanée avec plusieurs faisceaux a été étudiée pour différentes matrices de sous-
faisceaux : deux sous-faisceaux, triangle, rectangle, matrice carrée, ... Ces matrices de sous-faisceaux
ont été générées en utilisant un SLM et en optimisant les masques de phase avec l'algorithme de
Weighted Gerchberg—Saxton. Les études ont été menées en étudiant linfluence de différents
parametres laser comme : la fluence, le nombre d’impulsions, la taille des structures (en faisant varier
la distance inter-faisceaux) et en étudiant l'influence de la fréquence de répétition laser. Les résultats
ont été analysés en microscopie normale et en microscopie a polarisation croisée afin de révéler
d’éventuelles contraintes résiduelles. Les contraintes résiduelles sont formées lorsque les contraintes
de traction, compression ou de cisaillement dépassent les seuils é