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Introduction général

Introduction générale

La structuration des surfaces métalliques par laser est une technologie qui se développe
rapidement vu les énormes potentialités et possibilités offertes par la miniaturisation pour de

nombreuses applications.

En effet, beaucoup de propriétés matérielles peuvent étre modifiées en agissant sur la
topographie superficielle, par exemple, les caractéristiques optiques, tribologiques,
d’adhésion, chimiques, etc., peuvent étre contrdlées en réalisant de facon adéquate les

structures de surface pour les faire correspondre au besoin d’une application spécifique.

L’ablation de matiére par impulsions laser ultracourtes permet de contrdler ces

caractéristiques a I’échelle micrométrique, voire nanométrique.

L’effet de la propagation de la chaleur dans des conditions opératoires, ou sont utilisées
des énergies électromagnétiques délivrées en un temps ultrarapide, fait que la réponse a
I’absorption de I’énergie incidente par la maticre se fait de fagcon complétement différente par

rapport a ce qui est rencontré communément dans les procédés de chauffage classique.

En une durée extrémement courte, de 1’ordre de la centaine de femtoseconde
(1fs = 10™%s) la matiére voit 1’énergie déposée sur une longueur comparable a 1’épaisseur de
pénétration optique qui est de I’ordre d’une dizaine de nanometres pour plusieurs métaux. On
considere a cette échelle de temps que le matériau traité est divisé en deux sous-systemes dans
le cas des métaux : le réseau ionique composant 1’essenticl de la matiére, et le gaz
électronique composé d’électrons libres ou liés. A 1’échelle de temps d’un pulse laser d’une
durée de quelques centaines de femtosecondes, seuls les électrons répondent a la sollicitation
électromagnétique, et ce sont les électrons qui absorbent 1’énergie laser alors que les ions du
réseau n’ont pas le temps de ressentir 1’ébranlement électromagnétique et restent non
perturbés. Ce sont les électrons qui redistribuent dans le réseau 1’énergie gagnée bien apres la

fin du pulse laser.

Dans le cadre de la préparation de ce mémoire de Master, nous allons nous intéresser a
I’interaction laser-métal en régime femtoseconde. A cet effet, notre étude est développée
autour du modele a deux températures, dans lequel sont pris en compte I’absorption du
rayonnement laser par le gaz d’électrons en premier lieu puis le transfert d’énergie des

¢lectrons vers le réseau d’ions constituant le matériau principal, ou apparaitront les effets
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thermiques. L’étude portera sur I’interaction d’un laser délivrant des impulsions ultracourtes

de I’ordre du femtoseconde avec le Molybdeéne.

Le mémoire est composé de trois chapitres, ou nous donnerons dans le premier
chapitre des généralités sur le molybdéne et sur les lasers pulsés, puis un apercgu sur 1’ablation
laser et I’interaction laser-métal. Le second chapitre est consacré a la présentation du modeéle a
deux températures, ou seront exposes les fondements, puis nous parlerons des phénomenes
d’absorption de 1’énergie laser et de la relaxation. Nous développerons 1’ablation par laser
femtoseconde, et les effets en résultant, notamment pour la modification de surface. Nous
présenterons a la fin du chapitre le modéle a résoudre avec les paramétres physiques les plus

importants, dont le terme source et la constante de couplage électrons-phonons.

Au dernier chapitre, 1’application du mod¢le a deux températures sera mise en ceuvre
pour 1’étude de I’interaction d’un laser Nd-YAG pulsé, dont la durée du pulse est de 290 fs,
avec un matériau métallique qui est le molybdene. Nous présenterons au préalable le code de
calcul utilisé, consistant en le Préprocesseur Gambit, le processeur Fluent, les procédures
UDF développées, et la méthode de suivi d’interface Volume Of Fluid (VOF) utilisés dans nos
modélisations numériques par la méthode des volumes finis. Nous donnerons dans ce chapitre
les résultats montrant 1’évolution du champ de température pendant I’absorption de 1’énergie
du pulse laser par le gaz d’électrons, puis celui de 1’évolution du champ de température lors

de relaxation par redistribution de I’énergie électronique aux ions métalliques du réseau.



— —

Chapitre I :
Interaction

laser-matiere




Chapitre | : Interaction des lasers avec les métaux

1.1 Introduction

L’utilisation du rayonnement laser comme source de vaporisation des matériaux a été
appliqué pour la premiere fois dans les années soixante-dix. Depuis, le domaine de
I’interaction laser-matiére s’est beaucoup plus développé durant ces quarante derniéres années
; jusqu’a devenir aujourd’hui une branche a part entiére de la physique. Parmi les pionniers
qui ont contribué a I’étude de I’interaction laser-matiére, nous retrouvons déja dans les années

70 un modele proposé par Ready [1], puis repris ensuite par Von Allmen en 1976 [2].

Avant de se prolonger dans la description du processus de I’interaction laser-matiére, il
est utile de parler brievement dans ce chapitre du matériau qui constitue la piece traitée dans
notre étude, et la source de rayonnement qui nous intéresse, qui est le laser femtoseconde, ou
I’on discutera du principe de fonctionnement. Dans la seconde partie de ce chapitre, nous
donnerons une breve introduction des principes fondamentaux qui régissent la propagation et

I’absorption du rayonnement laser, ainsi que la réponse du matériau irradié.

1.2 Généralités

1.2.1 Notions sur le Molybdene

Longtemps considéré comme un élement rare, ou son abondance dans la croute
terrestre est de 1.2 ppm, le Molybdéne est un métal de transition de symbole Mo, de numéro
atomique 42 et de masse atomique 95.94. 1l se situe sur la cinquiéme période dans le groupe
VIB du tableau périodique de Mendeleiev, il est de couleur blanc argenté et de structure
cristalline cubique centré [3]. Dans la nature, on le retrouve dans : des minerais (molybdénite,

powellite et wulfénite)*, des roches volcanique, des calcaires, etc.

Waulfénite Molybdénite Molybdéne

Figure? 1.1 : Le Molybdéne a I’état naturel.

! Molybdénite: MoS, powellite: CaMoO4 Wulfénite: PbMoO4.
*http://www.societechimiguedefrance.fr/produit-du-jour/molybdene.html
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Il fut découvert en 1778, lorsque Carl Wilhelm Scheele®a provoqué la séparation des
composants du Molybdéne de ceux du graphite et du plomb, qui ont toujours été confondus,
d’ou son non grec « molybdos » qui signifie « ressemble au plomb ». Toutefois, celui-ci est
estimé comme un matériau exceptionnel qui peut répondre méme aux exigences les plus

délicates. En effet, grace a ces propriétés mécaniques et thermiques :

matériaux réfractaires, malléables® et dur,

- un point de fusion trés élevé 2625°C,

- un point d’ébullition a 4639 °C,

- un coefficient de dilatation faible,

- une conductivité thermique élevée (138 W.m™ .K™),

- un module d’élasticité élevé,

- une excellente résistance a la corrosion® ;
Font que ces alliages sont exploités pour différents usages notamment les infrastructures
énergétiques ou de transport tels que l’automobile, 1’aérien, les substrats pour dépdts

superficiels a chaud etc... [3]

1.2.2 Impulsion laser ultra-courte

e Leslasers

Les lettres L.A.S.E.R constituent 1’acronyme en anglais de Light Amplification by
Stimulated Emission of Radiation, qui a pour signification : Amplification de la Lumiere par
Emission Stimulée de Rayonnement [4]. Le laser est une invention majeure du vingtieme
siécle, survenue au début des années soixante. La premiére émission laser a été obtenue par
Théodore Maiman en utilisant un cristal a rubis comme milieu actif ou amplificateur.

En effet, fondamentalement, un dispositif laser est constitué d’un milieu amplificateur
placé entre deux miroirs, d’axe identique, dont I’ensemble constitue ce qui est appelé une
cavité résonante. Une source de lumiere fourni par exemple par des lampes flash provoque
I’émission stimulé® par des va-et-vient dans la cavité provoquant, en passant par le milieu
amplificateur, la génération d’un grand nombre de photons de méme longueur d’onde, qui
sera amplifié et donnera lieu a une onde éelectromagnétique, monochromatique, coherente
spatialement et temporellement. Aussi, 1’onde électromagnétique issue est essentiellement

caractérisée par sa directionalité, qui constitue la particularité du faisceau laser [4].

*Chimiste suédois (1742-1786), connu pour avoir découvert un nombre d’éléments et composes chimiques.
* Doté de la propriété de se laisser déformer, marteler, réduire en feuilles, ou en lames sans se casses.
*L’altération d'un matériau par réaction chimique avec un oxydant.

®Elle se manifeste par la condition de création d’une inversion de population [4].
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Miroir Miroir de sortie
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Ml lificat =
ilieu amplificateur - E
o
o
]
TTTTT1 =
Source de pompage

Figure 1.2 : Principe de fonctionnement d’un laser.

On peut séparer les différents types de lasers par rapport a leurs modes de fonctionnement :
continus ou impulsionnels. Selon la nature du milieu amplificateur, nous pouvons citer :

- les lasers a solide (laser a rubis, le Nd-YAG”),

- les lasers a gaz (laser hélium-néon, laser & argon ionise),

- les lasers a colorants,

- les lasers & exciméres®

- les lasers chimiques.

- Les lasers a semi-conducteur
Parmi ces lasers, une classe bien particuliere produit des impulsions extrémement courtes,

appelés les lasers ultra-courts.

e Laser ultra-court

Les impulsions ultra-courtes sont issues de la modification des propriétés et des
constituants des systémes laser ordinaire [5]°, Le terme ultra-court, ou ultra-bref, ou encore
ultra-rapide indique généralement le domaine de durée d’impulsion lorsqu’il s’étend de la
picoseconde (1072 s)[6]%°, & quelques centaines de femtosecondes (10™° s). Par ailleurs, la
mise en ceuvre d’impulsions attoseconde (107%) a déja été démontrée en laboratoire [5].
e Génération d’une impulsion laser femtoseconde

L’obtention d’une impulsion de durée courte et de forte puissance requiert le passage
par deux étapes : produire des impulsions courtes ; puis les amplifier. Un faisceau laser
femtoseconde est doté d’un amplificateur émettant dans une tres large bande de I’ordre de
quelques centaines de nanomeétres, avec un mécanisme de blocage de modes, et une

compensation de la dispersion. Comme il est bien connu, dans une cavité laser ‘ordinaire’,

"Neodymium-doped yttrium aluminium garnet (Nd: Y Al 50 ).

8Dimére qui n'est stable qu'a I'état excité et se dissocie & I'état fondamental.
Page 15-18.

% page 9.
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plusieurs modes de phases aléatoires et d’amplitudes irrégulieéres peuvent se propager ; CeS
modes étant réunis produisent un rayonnement laser. Ainsi par le processus de blocage de
mode** (mode-locking), ces différents modes seront mis en phase & un instant bien déterminé,
ceci se traduit par un train d’impulsions extrémement fines ; en effet, la superposition de
plusieurs harmoniques de phases, de fréquences régulierement espacées, donne naissance a un
train d’impulsions d’autant plus fine et plus intense qu’il y a de modes (figure 1.3). Par la
suite, on procéde a I’élimination du bruit indésirable entre deux pics successifs [6]. Ainsi, on
ne peut amplifier que les impulsions courtes, et ce sont elles qui sont émises : c’est le

verrouillage des modes [7].

Figure 1.3 : Exemple pour huit modes en phase. [6]

1.3 Ablation laser d’une cible métallique
1.3.1 Interaction d’un laser avec un solide

L’ablation laser est une technique d’enlévement de matiere a partir d’un substrat par
un faisceau laser sans endommager la structure du matériau. Ce mécanisme est d’un grand
intérét de par ses nombreux usages. En effet, les interactions spécifiques d’une lumiere laser
avec un matériau peuvent conduire a des changements permanents des propriétés du matériau,
qui ne peuvent étre obtenus facilement par d’autres procédés [8].

Le principe du processus d’interaction laser-matiére se résume a concentrer un
faisceau laser de puissance donnée sur une cible, ou 1’énergie lumineuse absorbée sera alors
convertie en énergie thermique a la surface du matériau. On obtient ainsi une zone restreinte
de la cible qui sera soumise a un chauffage, ce qui peut conduire a la fusion trés localisée
d’une couche fine du solide, une fois que ce dernier atteint le seuil d’ablation™. Pour les

métaux, ce seuil est compris pour des fluences entre 1 et 10 J/cm? pour les isolants il est

11 existe deux méthodes passive de blocage de mode : blocage de mode par un absorbant saturable et par
composante non-linéaire.
211 correspond & la situation ol la température est égale & la température d’ébullition.



Chapitre | : Interaction des lasers avec les métaux

situé entre 0.5 et 2 J/cm? et pour les matériaux organiques il est entre 0.1 et 1 J/cm?[8]. Lors
de I’ablation laser, le matériau se vaporise quasi-instantanément (figure 1.4). Nous pouvons
observer la formation d’un plasma qui résulte de I’interaction de la matiére évaporée avec le
faisceau laser, et par la suite son expansion dans le milieu ambiant [1]*. Ce mécanisme
differe selon les caractéristiques du faisceau laser a savoir : la fluence, la longueur d’onde, la

durée et la puissance de I’impulsion ainsi que le diamétre d’impact du faisceau sur la cible.

Température
‘de vaponsation

Profil de température
a la surface de la piece

Tempéerature

i _ . Temperature_
de fusion

de fusion

_Température
de fusion

bainde :3 i bainde

faisceau Zone fusion i1 fusion
S échauffee : : Zone
é echauffée

| AU

Echauffement Fusion Vaporisation

Figure 1.4 Y : Mécanisme de I’interaction laser-matiére.

L’absorption, le chauffage, la fusion, la vaporisation, I’effet « piston »,la formation du
plasma, la convection Maragoni, et I’instabilit¢ Kevin-Helmholtz sont quelques aspects de
I’interaction faisceau laser-matiere [9] qui peuvent induire des modifications de la chimie
locale, de la structure locale du cristal et de la morphologie locale [8].

Etant donné que les phénomeénes mis en jeu dans I’interaction rayonnement laser-
matiére sont complexes et variés, il est extrémement difficile de les inclure dans une étude
unique. Nous les introduisons dans tous ce qui suit en termes d’énergie absorbée et de
transfert de chaleur, qui sont les mécanismes essentiels régissant I’interaction laser-matiére.

Les processus ¢lémentaires d’absorption d’un rayonnement par la matiére sont les
méme dans tous les types de matériaux. Cependant, ce qui rend leur comportement différent,

c’est la prédominance de certains de ces processus par rapport a d’autres [6]15. Par exemple,

Ypage 80-83
“http://www.a2l-laser.com/index.php?page=interaction
“Page 29.
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dans les dielectriques et semi-conducteurs, ou la densité des électrons libres est tres faible, un
mécanisme complexe d’absorption est régit par le phénoméne prédominant d’excitation par
résonance. Celle-ci permet la création des porteurs libres, suite a 1’ionisation. Ainsi 1’énergie
laser est absorbée par les ¢lectrons libres en raison du mécanisme d’absorption par
Bremsstrahlung inverse. Aussi, une autre partie significative sera absorbée par les états
localisés dans le gap (défauts et impuretés) [10,9]. En ce qui concerne les métaux, le
processus est pratiquement différent.

1.4 Interaction d’un laser avec un métal

o Structure d’un métal

Un métal est un solide cristallin constitué de deux sous-systemes : un réseau d’ions
quasi-fixe formant une structure périodique localisée, et un gaz d’électrons libres faiblement
liés, exhibant une réponse dynamique ultra-rapide et accessible aux excitations dans le
domaine optique et infrarouge [11].

e Effet thermique

Dans les métaux, le niveau d’énergie potentielle des électrons libres du métal se situe
dans la bande de conduction. Lors de son irradiation, la composante électrique de I’onde
électromagnétique provoque 1’oscillation des électrons libres et leur collision dans la bande de
conduction, cela veut dire que I’énergie portée par le rayonnement est directement transmise
au nuage trés dense d’électrons libres. Ainsi, pour la plupart des métaux une grande partie de
I’énergie absorbée, est convertie en énergie thermique par I’interaction électron-phonon en un
temps de 1’ordre de 104 10™2s, ce qui correspond a des durées plus courtes que la durée d’un
pulse laser dans la nanoseconde. De tels procédés sont caractérisés par le mécanisme photo-
thermique™®[8].

La nature de I’ablation dépend aussi du type du métal. En effet, la densité d’énergie au
seuil d’ablation dépend de I’énergie de cohésion d’un métal, mais aussi de sa conductivité
thermique. De fait, les valeurs les plus faibles sont obtenues pour les métaux dont les énergies
sont inférieurs a 3 eV par atome tels que le Cd et le Pb, les métaux de transitions (Ni, Fe, Co)
ainsi que les métaux nobles (Ag, Au) présentent des énergies seuils intermédiaires et enfin les
métaux réfractaires (W, Ta, Mo) ont des densités d’énergie seuil maximum (supérieure a 6 eV
par atome) car ils ont des energies de liaison les plus élevées. De plus, une fois le seuil

d’ablation atteint, le fait d’augmenter la densité d’énergie ne fait que surchauffer la région

'®Cest le cas ol ’excitation laser est longue par rapport au temps de thermalisation.
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ablatée [6], ceci explique que le volume de la zone affectée thermiquement lors de
I’irradiation est limité.
e Equation de la chaleur

L’irradiation d’un matériau en général et d’un métal en particulier par un faisceau laser
est accompagnée d’un transfert d’énergie et d’un écoulement de chaleur décrit par 1’équation
de transfert de chaleur. Cette derniére définie I’évolution spatiale et temporelle du champ de
température dans le solide.

En1807, Jean Baptiste Joseph Fourier 'propose une loi valable en tous points d’un
volume qui relie la densité du flux ¢ (Wm™) & la conductivité thermique k(Wm™K™) et au

gradient local du champ de température T(X, y, z, t)[12] :
B=—k.VT (1.1)

La présence du signe (-) dans la formulation signifie que le flux de chaleur s’oppose au
gradient de température et qu’il n’existe qu’en présence de ce gradient.
On partant de cette loi, Fourier a établi une équation aux dérivées partielles parabolique, qui
régit les transferts de chaleur en régime variable des températures, et a abouti ainsi a

I’équation général de transfert de chaleur [13]*® donnée par :
oT — —
pep 5, =V(k.VT)+S$ (1.2)

Ou pc,, est la chaleur spécifique volumique du matériau, et S est une source de chaleur qui

dans notre cas peut étre assimilée a 1’effet d’un faisceau laser. Cette équation traduit le fait
que la variation temporelle de la température dans le matériau n’est que 1’échange de chaleur

par convection a la surface ajoutée a la création de chaleur.

I.4.1 Réponse d’un métal a une irradiation laser de différentes durées
d’impulsion
En dépit de I’influence de 1’énergie et des divers parametres, la réaction d’un métal

face a un faisceau laser dépend essentiellement de la durée d’impulsion de ce dernier. La mise

Y"Jean Baptise Joseph Fourier (1768-1830), mathématicien et physicien francais.
** page 17-18
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en paralléle des régimes d’impulsion continue, nanoseconde, picoseconde et femtoseconde est
portée sur les deux aspects thermique et dynamique de I’interaction du laser avec la matiére :
D’un point de vue thermique, I’impact du faisceau laser sur le matériau n’est plus le méme

pour les différents régimes d’impulsion cités précédemment (figure 1.5).

CW laser ns laser ps/fs laser

—

_—

I—

_—

/ N/
A

*“"--_--"" —

."-‘-‘_-_-'_.’ e
Target material Target material Target material
Bl Cark area: Heat affected zone  ~— Blue line: Shock waves

Figure 1.5: Phénomeénes de base de l’irradiation d'un matériau a différentes durées d’action du

laser [14].

Pour une énergie laser incidente donnée, plus la durée d’impulsion est grande, moins la
température atteinte sera importante ; et plus la profondeur chauffée sera grande, si 1’énergie
contenue dans le faisceau est suffisante pour entrainer la vaporisation ; 1’épaisseur vaporisée
augmente avec la durée d’impulsion, par contre si I’énergie est insuffisante pour entretenir la
vaporisation, elle sera perdue par conduction a I’intérieur du matériau traité. Les pertes par
conduction sont d’autant plus importantes que le milieu est bon conducteur. Inversement, si la
durée d’impulsion est petite, la température atteinte par la surface est importante et la
profondeur chauffée est reduite [15].

Suite aux études effectuées a ’échelle d’une impulsion subpicoseconde (<107%) ; et
d’une impulsion nanoseconde (10°%), on se rend compte de la différence du comportement
des deux cas extrémes d’impulsion courte et longue, ou le résultat est illustré de maniere

qualitative dans la figure ci-dessous [16] :
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Figure 1.6 : Evolution du champ thermique pour un matériau soumis (a gauche) a une impulsion
ultracourte (a droite) a une impulsion longue. En pointillé : impulsion laser, tirets : température
électronique, traits pleins : température de réseau.

Pour I’impulsion ultra courte, on observe d’abord une phase de chauffage électronique ; suivie
du refroidissement des électrons pendant que la température du réseau augmente. Dans le cas
de I'impulsion longue, la température électronique et la température du réseau évoluent
simultanément.

D’un point de vue dynamique, si I’intensité du rayonnement est suffisante, une partie du métal
est éjectée sous forme de plasma, d’ions et d’agrégats, un cratére se forme a la surface de la
cible avec une profondeur et une géométrie qui dépend de la forme du faisceau [6]
(figurel.7 a, b). Sur la figure on note la différence entre les trous foré dans une feuille
métallique épaisse (dans le vide) avec des impulsions laser & deux régimes d’impulsions

différents : femtoseconde et nanoseconde.

Figure 1.7 : Trous percés
par ablation laser: a)
avec une impulsion
nanoseconde,

b) avec une impulsion
femtoseconde [17].
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Dans le cas d’une ablation avec des impulsions nanoseconde (figure 1.7 a), I’onde
thermique™ a suffisamment de temps pour se propager dans le matériau métallique et produire
une fusion relativement importante, ou la présence d’une phase liquide conduit a un processus
de percage instable. Dans ce cas, le matériau de la cible est enlevé a la fois dans une phase
vapeur et dans une phase liquide, le processus de vaporisation produit une pression de recul
qui expulse le liquide. Par contre, dans le cas de I’impulsion femtoseconde (figure 1.7 b), il n'y

a aucune trace de la matiére en fusion ; un anneau net et sans bavure est obtenu.

1.4.2 Avantage des lasers femtoseconde dans le traitement des materiaux
L’usage des lasers a impulsions ultra-courtes dans le domaine du traitement des
matériaux a fait ’objet d’un intérét fortement grandissant au cours des derniéres années, et
cela grace a ses caractéristiques avantageuses a 1’égard des autres lasers. Nous citons par
exemple le fait :
v Qu’ils favorisent les processus intrinséques par rapport aux processus résultants de la
présence des défauts notamment dans les matériaux isolants. Cela est di au fait qu’on
peut travailler a des rayonnements plus élevées sans pour autant atteindre le seuil de
claguage du matériau [16].
v Que le laser femtoseconde vaporise directement le matériau, ce qui offre un résultat
propre et précis [7].
v" Que l’irradiation avec une impulsion ultra-courte permet de séparer la phase de
I’interaction laser-mati¢ére de la phase d’expansion thermodynamique. Ce qui permet
d’affirmer que dans ce cas on se situe purement dans une interaction laser-solide [16].
v" Que I’emploi d’une impulsion femtoseconde peut donner lieu a une situation de
déséquilibre thermique notable entre les électrons du matériau et le réseau.

Ce phénoméne est repris avec plus de détails et d’explications dans le chapitre 11.

1.5 Conclusion

L’interaction laser-matiére est de plus en plus intégrée dans le domaine industriel, en
particulier avec I’emploi des lasers a impulsions ultra-courtes. Cela permet d’offrir des
résultats spectaculaires d’ou I’importance de la compréhension des effets qui se manifestent
dans ces phénoménes, notamment les effets thermiques de I’irradiation avec un laser

femtoseconde ; que nous essayons d’interpréter dans le chapitre suivant.

C'est une grandeur statistique et elle représente la longueur d'onde de de Broglie moyenne des particules d'un
gaz porté a une certaine température.
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Chapitre Il : Modele a deux températures de l'interaction d 'un laser
femtoseconde avec un métal

1 Introduction

Dans le domaine de I’irradiation de matériaux avec des impulsions subpicosecondes,
un traitement spécifique est nécessaire du fait de la non validité des lois de transfert de
chaleur a une seule température. Ce type d’interaction laser-matiere est décrit par une
approche purement thermique a 1’échelle macroscopique par un modéle connu sous le nom de

‘Modele a deux températures’ (27T).

Bien avant I’avénement des lasers et leur utilisation dans des applications, la premicre
version d’un modele a deux températures a été proposée par Kaganov en 1957 [18]. Plus tard,
un intérét pour ce modele réapparu dans les années 1970 [19]. Ainsi, suite a des
recherches sur [’évaporation due a une absorption d’impulsions courtes par un
solide, Anisimov proposa en 1974, un modéle phénoménologique parabolique a deux
températures, pour décrire la transition entre un gaz d’électrons hors-équilibre et le réseau
[20].Par la suite, un modéle hyperbolique a deux températures basé sur I’équation de transport
de Boltzmann a été rigoureusement mis au point par Qiu et Tien en 1993 [21]. Un tel modele
peut étre parfaitement simplifié en un modéle parabolique tel que proposé par Anisimov.

Le modele a 2T permet de décrire le chauffage du gaz d’¢électrons [18], et I’échange
d’énergie entre les électrons et le réseau, dans la mesure ou les deux sous-Systémes sont
supposés étre en équilibre thermodynamique a différentes températures [22]. Donc, cela
consiste a attribuer une température aux électrons libre et au réseau ionique pour définir la
distribution spatiale et temporelle du champ de températures au sein du métal dans ce régime

impulsionnel ultra-court.

Dans ce chapitre, Nous essayerons de comprendre en premier lieu le fondement du
modele a 2T, puis nous allons nous intéresser a certains aspects fondamentaux de I’interaction
laser femtoseconde-métal, cela en vue d’essayer d’identifier les avantages potentiels
spécifiques a I’utilisation de ce régime d’impulsion. Enfin, Nous présentons le systéme
d’équations décrivant 1’évolution spatiale et temporelle des deux températures dans le

matériau.

1.2 Fondement du modeéle a 2T

Afin de mieux assimiler les causes qui ont mené a la nécessité de proposer le modéle

a 2T pour traiter de 1’ablation avec un laser ultra-court, nous allons nous intéresser a deux
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effets importants, a savoir : le mécanisme d’absorption des photons par les électrons et a la

relaxation, dans ce régime d’impulsions.
I1.2.1 Phénoménes d’absorption

Lorsqu’une impulsion laser femtoseconde est incidente sur la surface d’un métal, les
électrons sont les premiers a réagir[23], et de ce fait, nous décrirons d’abord la fagon selon

laquelle I’énergie ¢lectromagnétique peut étre absorbée par les €lectrons.

Dans un métal, la densité électronique n(E) est exprimée en fonction de 1’énergie Epar
la distribution de Fermi-Dirac [24]. Selon le principe d’exclusion de Pauli, lorsqu’un photon
d’énergie hv interagit avec un métal, seuls les électrons ayant une énergie comprise entre
E.:let Er —hv vont absorber I’énergie des photons, puis se sera ceux entre Eg— hv et Er— 2hv.
Par conséquent, 1’absorption de plusieurs photons incite a la libération de plus en plus d’états
énergétiques, conduisant ainsi & une distribution de densité électronique comme indiquée dans
la figure (11.1) [25] :
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Figure 11.1 : Densité d’état électronique en fonction de 1’énergie. a) équilibre thermique : distribution de fermi-
Dirac. b) absorption initiale : le system est hors équilibre. c) libération des états Er- hv, et possibilité

d’absorption par les électrons d’énergie Eg-2hv. d) la distribution électronique prend une forme en escalier.

'L’énergie de Fermi, il s’agit du dernier niveau occupé a la température 0 Kelvin.
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En présence des électrons libres, ce mécanisme d’absorption se produit par le
processus Bremsstrahlung inverse (BI) %[10,17,26], ou I’électron libre peut échanger de
I’énergie avec un champ électromagnétique externe. Ainsi, 1’électron passe a des niveaux
d’énergies supérieures en acquérant une accélération. Il a ét€ montré que 1’absorption par Bl
est plus opérante au voisinage de la densité critique®, qui est en moyenne égale a3 x
10~27m=3pour les métaux [6]*. Elle est dix fois plus petite que la densité électronique, et
c’est pour cette raison que la profondeur optique dans les métaux est trés faible (quelque
dizaine de nanomeétres) [24]. Par ailleurs, si 1’énergie des photons est insuffisante, 1’électron
absorbe plusieurs photons a la fois par les phénoménes d’absorption multiphotonique et a

deux photons :

e Absorption multiphotonique
Elle se définit par la transition atomique au cours de laquelle un atome absorbe
simultanément plusieurs photons via un état virtuel [27] (figure 11.2).C’est un processus non-
linaire [28], qui se produit lorsque 1’énergie d’un état atomique perturbé coincide avec
I’énergie d’un nombre entier de photons, de fagon a satisfaire la relation [29] :
E,—E, =k.hv (1.2)
E et E,sont les énergies des niveaux atomiques considérés, hv I’énergie d’un photon, et kK un

nombre entier.

Conduction band ﬁ =

o=

hw = B, —_——

O= Band gap E, o=

= =y

o=

hv <E, -
°='* hv <E, =

Valence band

WVirtual State

(a) Single-photon absorption () Multi-photon absorption
(High-energy photon) (High-density photon)

Figure 11.2 : Schéma représentatif des excitations électroniques dans les matériaux.
a) absorption d’un photon. b) absorption multiphotonique [28].

*Appelé aussi absorption collisionnelle
*Densité au-dela de laguelle une onde électromagnétique de pulsation wene se propage plus.
*Page 29-30.
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La densite extrémement élevée des photons nécessaires pour induire une absorption
multiphotonique peut étre facilement générée par un laser femtoseconde grace a sa puissance
et sa finesse spectrale.

e Absorption & deux photons

Dans ce cas, 1’¢lectron absorbe deux photons quasiment en méme temps, pour
réaliser un état existant qui correspond a la somme de 1’énergie des photons incidents. Afin
d’atteindre un état final, aucun état intermédiaire n’est nécessaire, on considere plutot un état
virtuel qui ne correspond pas a un état propre de 1’énergie €lectronique ou vibratoire [30].
11.2.2 Phénomenes de relaxation

L’électron ayant acquis une énergie portée par 1’onde éElectromagnétique de
I’impulsion laser ultra-courte, se retrouve perturbé et passe a une situation hors-équilibre
thermodynamique, ce qui va I’amener a redistribuer son énergie par un processus de

relaxation.
La relaxation peut se distinguer en trois processus :

- les processus radiatifs,
- les processus de collisions (appelé aussi les processus thermiques),
- les processus de piégeages (qui ne seront pas évoqués dans ce manuscrit).
o Relaxations radiatives
Ces relaxations impliquent des recombinaisons électrons-trous; elles sont
essentiellement rencontrés dans les semi-conducteurs, et se produisent moins dans le cas des
métaux et des diélectriques. Dans [’étude des interactions en régimes d’impulsions
femtosecondes, ces processus ne sont pas pris en compte [6].
e Relaxation par collisions électrons - électrons
Un électron excité est en interaction avec tous les autres électrons du systeme pendant
lequel il leur transmet une partie ou la totalité de son énergie. Dans le cas des métaux, ce
probléme est traité par la théorie dite du «liquide de Fermi» °[6], ces électrons perturbés
optiqguement présentent une distribution électronique hors équilibre impliquant la

thermalisation au sein des électrons [25]°. Autrement dit, le temps de mise en équilibre de la

® Elle s’agit de la théorie du gaz de Fermi 4 laquelle en ajoute les interactions, utilise pour décrire les collisions
électron-électron. [6] (page 36).
®Page 21.
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température des électrons, est de l’ordre de la grandeur inverse de la fréquence du

plasma’électronique, & savoir [10] :

L ~1072fs (11.2)

Wpe

Des études ont montré que le temps de relaxation des ¢électrons peut étre réduit jusqu’a 10
a des températures de gaz d’électrons de 10° K [27]. La fin de cette étape résulte en une
distribution de Fermi-Dirac, et par conséquent une température peut étre alors associée aux
¢lectrons. La diffusion thermique au sein du gaz d’électrons peur étre alors entamée [25]. Ce
type de collision est favorisé, du fait que la densité électronique est relativement élevée.

Ce n’est qu'une fois que la thermalisation des ¢lectrons est effectuée, que le processus
thermique de collision électrons-phonon apparait.

e Relaxation par collision électrons — phonons

Les électrons sont aussi en interaction avec les ions, et dans ce cas il y a transfert
d’énergie au réseau d’ions. Dans le cadre de ’approximation de Born-Oppenheimer®, on
considere que le deplacement des ions autour de leur position d’équilibre est tres faible, ce qui
permet d’introduire la notion d’interaction électron- phonon [25].

Dans le temps qui précéde la thermalisation des électrons, les sous-systemes gaz
d’¢électrons et réseau métallique interagissent faiblement [27], et ainsi, le transfert d’énergie
des électrons aux ions est nettement plus long que la durée du pulse laser (figure 11.3).
Effectivement, dans certaines analyses numériques on a constaté que le temps typique pour
que les ¢électrons et les phonons atteignent I’équilibre thermique, était de quelques
picosecondes [22]. Par conséquents, la diffusion de chaleur classique dans le réseau

métallique ne peut pas se produire durant le pulse laser.

"Crest la fréquence caractéristique des ondes de plasma, ¢’est-a-dire des oscillations de charge électrique

-ge 7 2
présente dans les milieux conducteur, comme le métal ou les plasmas, tel que : w, = /:lee
0

¥C’est une approximation qui suppose que les ions du réseau bougent beaucoup plus long temps que les électrons
qui les entoure, les ions sont alors considérés comme de masse fixe.
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1, = durée d’impulsion

T ih-eph — LeMPs caractéristique de relaxation électron-phonon

Puissance instantanee {u.a.)

A

%
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Figure 11.3 : Représentation schématique comparatif de la durée d’impulsion femtoseconde avec le
temps caractéristique du transfert de chaleur aux phonons [25]°.

11.3 Processus d’irradiation

11.3.1 L’ablation laser femtoseconde

Le transfert de chaleur et d’énergie dans un métal excité optiquement par une
impulsion laser ultra-courte, se font en trois phases distinctes (esquissée dans la figure
11.4 [31]) a savoir [32] :

- Absorption de I’énergie laser par les électrons.
- Transport de I’énergie par les électrons et relaxation de celui-Ci.

- Diffusion thermique et équilibre thermodynamique de la cible.

En premiére étape, les électrons libres absorbent 1’énergie du laser par couplage
électrons-photons au cours de la durée d’impulsion (figure I1.4(a)), ceci provoque un
déséquilibre thermique dans le gaz d’électrons [33] et une augmentation rapide de la
température de ce dernier [24]. La concentration des électrons absorbant le rayonnement
incident peut étre évaluée par [27] :

hvN
n= T (1.3)

Avec v la fréquence de la lumiére incidente.
En deuxiéme étape, il ya d’abord thermalisation des électrons the.e, €t une fois que ces

derniers ont atteint 1’équilibre thermique, la densité d’état peut étre représentée par une

°Page 34.
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distribution de Fermi-Dirac, et a cette instant-1a, une température Te peut étre attribuée aux
électrons. A ce stade, la température du réseau demeure celle de I’ambiante [32,34].
De plus, un autre phénoméne concurrent se produit, & savoir que les électrons chauds
diffusent en profondeur balistique, et transportent la chaleur par le mouvement balistique ; a
une vitesse proche de celle de Fermi (10° m/s) [20,31].
Par la suite, une seconde phase commence, elle a lieu a t =the,, ou les électrons localisés
initialement dans la gamme balistique, seront poussés par le gradient de température, et
diffuseront dans la partie profonde de la cible (figure 11.4(b)) [31].lls transmettront ainsi
pendant une durée de 1’ordre de quelques picosecondes, leur énergie dans le réseau a travers
le couplage électron-phonon [35], a une vitesse beaucoup plus lente que le mouvement
balistique (10* m/s) [34].

La phase finale débute a t = thepn, c’est-a-dire lorsque les electrons et le réseau ionique
atteignent I’équilibre thermodynamique, et c’est ainsi que la diffusion thermique classique

s’installe, et entraine la dissipation de la chaleur dans la masse [32] (figure 11.4(c)).

{}laser
\ surface
l v~10° mss

ballistic electron motion

(@) oos]__
t=0 |
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(©) " —

T="1y, & v < 10% mss
T>T, z
hot electron diffusion
DOS“ surface
s ;
Te-ph * v < 102m/ss
Te=T, .
- z
electrons and lattice in thermal equilibrium thermal diffusion

Figure 11.4 : Trois phases distinctes du transfert thermique dans un métal excité optiquement.
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11.3.2 Effet non-thermique

Observé par des études pompe-sonde, ou la fusion non-thermique du réseau désigne
la perte de particules avant 1 ps, ¢’est-a-dire, avant que le matériau n’atteigne une température
commune [23]. En effet, le surchauffe due a I’irradiation par des impulsions laser ultra-
courtes est caractérisée par la nucléation homogeéne®®, ou le solide se retrouve dans un état
intensément hors-équilibre du fait de 1’énergie optique déposée dans le sous-systeme
¢lectronique. Le réseau étant ‘froid’, la dynamique de fusion est déterminée par I’équilibre
électron-phonon, ou la fusion compléte est atteinte en quelques picosecondes. En revanche,
étant donné que les impulsions ultra-courtes permettent de fournir une énergie qui conduit a
un taux de chauffage trés élevés, des températures de dizaines ou de centaines de Kelvin par
picoseconde sont facilement accessibles, ce qui dépasse alors la température de fusion et aussi
la limite de stabilité statique. Ainsi, cette transition de phase rapide est expliquée par une
instabilité du réseau due a I'excitation d'une haute densité de plasma (électrons-ions).

Cependant, dans ce cas, le réseau devient instable avant le chauffage des phonons [36].

En fin de compte, & partir du moment ou la transition est ultra-courte, le mécanisme
physique non-thermique est opérationnel. Effectivement, un tel temps de fusion court ne peut
pas étre expliqué par la fusion thermique classique [24], car I’ionisation de la cible est
effectuée dans un temps beaucoup plus court que le temps typique de 1’ablation thermique.
En outre, il a été démontré que la taille de ces particules était due a un mécanisme de

fragmentation mécanique et non pas a partir de la phase vapeur [37].

11.3.3 Formation de plasma et modification de surface

La derniére étape qui caractérise 1’interaction laser-matiere est 1’éjection de plasma
d’¢lectrons et d’ions, et d’agrégat, accompagné d’une éventuelle modification de la surface
ablatée.
e Formation du plasma

Apres avoir gagné plus d’énergie laser, les électrons deviennent assez énergétiques
pour étre éjectés hors de la surface de la cible [26]. L’émission d’électrons est due a deux
phénomenes : I’émission photoélectrique et 1’émission thermoionique [20] ; et il se trouve
qu’a des intensités élevées de courtes durées, 1’émission photoélectrique s’avere le mécanisme

dominant d’émission d’électrons [26]. Cette émission implique I’accélération des ions dans le

10 C’est le mécanisme de fusion thermique rapide des solide irradie par des impulsions laser ultra-court.
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champ électrostatique causé par la séparation de charge''crée par les électrons énergétiques
échappés de la cible. Ainsi, le champ électromagnétique due a la séparation de charge agit sur
les ions de la cible, et en méme temps, la force pondéromotrice due au champ laser dans
I’épaisseur de peau, pousse les ¢€lectrons plus profondément dans la cible, ce qui crée un
mécanisme d’accélération d’ions dans la cible. Par conséquent, un régime de déséquilibre
extréme et d’ablation de matiére a lieu. Lorsque 1’ionisation est terminée, le plasma formé
dans la couche de peau de la cible, posséde une densité d’électrons libres comparable a la
densité d’ions, qui est de I’ordre de 10% cm™[10].

Dans I’ablation ultra-courte, 1’absorption du laser par le panache peut étre négligé, car
cette étape est générée habituellement apres la fin du pulse laser [26].

Le modéle a 2T ne tient pas compte de la formation du plasma et du panache qui
provient de I’éjection de la matiére de la cible, donc, la génération du plasma résultant est
simulée par un modéle hydrodynamique, qui décrit I’enlévement de maticre et le
comportement de dilatation du panache [26].

e Modification de surface

Lors de I’irradiation avec un laser femtoseconde, 1’¢jection d’une partie de la maticre
laisse un cratére de structures différentes (figure 11.6) [6,23], qui se forme a la surface de la
cible telle que les stries observeées sur la figure (11.5) [6].

La formation de ces nanostructures de surface périodiques*?prouve sans aucun doute
qu’un changement induit dans les propriétés optiques de la surface s’est produit, ou la taille et
la forme des stries dépend essentiellement de la forme (longueur d’onde et nombre
d’impulsion) du faisceau laser et de sa fluence, ainsi que la constante diélectrique du milieu
[6,23].

Compte tenu des résultats publiés dans la littérature, qui s’appuient sur 1'idée que tous
les matériaux se comportent a peu pres de la méme maniere, lorsqu'ils sont irradiés par des
impulsions ultra-courtes a des intensités supérieures au seuil d'ablation. Sous cette condition,
I'ablation laser conduit inévitablement a la génération de nanoparticules de la matiere cible, et
cette caractéristique est d’un intérét de premier plan en nanophysique, et également en vue

d'applications technologiques possibles pour les nanodispositifs [22].

'La séparation de charge se produit si I’énergie absorbée par les électrons est supérieures a I’énergie de Fermi,
qui est approximativement la somme de I’énergie de liaison et la fonction du travail.
“Dont la période est proche de la langueur d’onde du laser.
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Figure 11.5 : A gauche : Structure formée sur un monocristal de ZnO avec une fluence de 0.48J/cm?;
A= 800nm ; © =100fs avec 50 pulses. A droite: Structure en perles au centre du cratére et stries au
bord, initialement seules les stries sont présentes.

Un examen plus approfondi de la surface irradié en utilisant un microscope
électronique a balayage révéle que des surfaces de silicium [6] et de silicone [23] ** ont été
transformées en une forét de pics de taille micrométrique. Cette morphologie de surface

évolue apres irradiation du silicium et de silicone avec plusieurs centaines d'impulsions laser.

Figure 11.6 : A gauche : structure conique formée a la surface du silicium irradié par une centaine de
pulses de 100fs & une fluence de 1J/cm? A droite : structure formée & la surface de silicone, irradié
par 500 pulses de 100fs a une fluence de 8J/m?.

L’apparition de cratéres sur la surface de la cible a été utilisée comme indicateur, pour
déterminer la densité d’énergie de chauffage de I’impulsion correspondant au seuil d’ablation

de la couche de surface [37].

Bpage 21 ; 22 ; 24.
“Page 13.
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1.4 Systéme a résoudre

Aprés irradiation par un laser a impulsions ultra-courtes, 1’équilibre thermique entre
les électrons est atteint en quelques femtosecondes, tandis que le chauffage du réseau ne se
manifeste qu’a la fin de cette impulsion, qui conduit a un refroidissement des électrons
produit par couplage électrons-phonons. Ceci nous met face a une situation physique d’un
bain d’électrons chauds dans un réseau d’ions froids, et les deux sous-Systémes supposés étre
en équilibre thermodynamique, peuvent étre en effet caractérisés par leurs températures
respectives a savoir T et T;.

En tant que tels, le transfert de chaleur dans le métal peut étre décrit par un systéme de
deux équations différentielles couplées, chacune d’elle obéissant a la loi classique de diffusion
de chaleur de Fourier. L’écriture des équations a deux températures est alors donnée par [20,
22, 25,32] :

oT, -
Cear = V- (K.VT,) — G(T, —T;) +S
(1.4)

oT, .
C"a_tl =V-(K;VT;) + G(T, — T))

Les termes C, et C; représentent respectivement les capacités calorifiques électronique et du
réseau d’ions par unité de volume, K, et K; sont les conductivités thermiques des deux sous-
systemes, le terme G est la constante de couplage électron-phonon, et enfin, S est le terme
source de chauffage, qui est de fait le laser.
La premiére équation représente la diffusion de la chaleur entre les électrons, et la seconde
équation décrit le transfert de chaleurs au réseau.

Etant donné que, le diamétre du faisceau laser est tres supérieur a la profondeur de
pénétration de chaleur, ces équations peuvent étre simplifiées au transport de chaleur a une

dimension, les équations (11.4) deviennent [32] :

oT, @ aT,
( —) —G(T,—T)+S

°at  ox ox

(I1.5)
C-% =i. (K- %) +G(T,-T)
Yot ox ' Ox e 't
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11.4.1 Capaciteé calorifique

La capacité calorifique Ci (J m™ K™) du réseau d’ions n’est en fait, que la capacité
classique du métal. En tant que tel, elle est pratiguement constante pour des tempeératures
supérieures a la température de Debye'. La capacité calorifique des électrons est
proportionnelle a la température des électrons, avec un coefficient de chaleur spécifique
électronique réduite A, qui dépend du métal considéré. Elle est donnée par la relation [31,
32,33] :

C, = AT, (1.6)

Cette expression est utilisée pour des températures électroniques largement inférieures a la

température de Fermi Tg:

Tp = ,'f—z (11.7)

La capacité thermique électronique est trés inférieure a la capacité thermique du réseau, donc,

les électrons peuvent étre chauffés a des températures transitoires tres élevées [17].

11.4.2 Conductivité thermique
Comme la capacité calorifique du réseau, la conductivité thermique du réseau d’ions
Ki n’est en réalité que la conductivité thermique classique du matériau. Elle représente une
faible portion de la conductivité totale, en effet, elle est prise a 1% telle que [32] :
K; = 0.01 K (11.8)
Car
K; < K, (11.9)
La conductivité thermique électronique ne peut pas étre mesurée explicitement, elle est

décrite par une approximation qui est suffisante a travers I’expression définie par [25,34] :

Ke = Koo (11.10)
Ou K représente la conductivité thermique du matériau lorsque celui-ci est en équilibre
thermodynamique.

Pour plus de rigueur, lorsque les températures électroniques atteignent des valeurs

comparables a celle de Fermi, 1’expression la plus adapté est [32] :

X (92 + 0.16)12°(92 + 0.44)9, (11.12)
=X
) JO2 +0.092(92 + n9;)

*Cest une température caractéristique du comportement de la capacité thermique des solides.

28



Chapitre Il : Modele a deux températures de l'interaction d 'un laser
femtoseconde avec un métal

Avec 9, =k, Te/gpet 9; = ky, Ti/gF

11.4.3 La constante de couplage

Les équations (11.5) sont reliées par un terme qui est proportionnel a la différence de
température entre les électrons et le réseau, et a un facteur de couplage électron-phonons noté
G[18]. Ce terme désigne 1’énergie transféré par les électrons au réseau par unité de volume du

métal et par unité de temps, tel que [25,20] :

au w2 mns?
—] =G(T, — T;)avecG = —
dt e—ph 6 1T,

AE = | (11.12)

Ou s est la vitesse du son et T, le temps de relaxation des électrons
En principe, cette constante est dépendante de la température, cette dépendance disparait pour

des températures supérieures a la température de Debye [31].

11.4.4 Le terme source
Le terme de source est I’élément producteur de la chaleur par le faisceau laser. La
répartition temporelle de ce faisceau est généralement comme une gaussienne, elle représente

la densité de puissance apportée par une impulsion, et est donnée par [32] :

2
1-R X t
S = 0'94tp(6+6b)(1—e-d/(5+5b))] exp [— oy 2.77 (;) ] (1.13)

R étant la réflectivité ; t, la largueur de I’impulsion laser a mi-hauteur (FWHM) ; J et dy les
gammes optique et balistique respective ; d I’épaisseur de 1’échantillon et J la fluence™.
e Profondeur de pénétration optique
Lorsqu'une impulsion laser est incidente sur une surface métallique, I’énergie du laser
est absorbée par les électrons libre dans ce qui est appelé ‘I’épaisseur de Peau’, appelée aussi

la profondeur optique [33]. C’est la profondeur atteinte par le rayonnement électromagnétique
[34].

*Densité d’énergie absorbée par unité de surface.
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e Profondeur de pénétration balistique

Comme vu précédemment, les électrons chauffés seront refroidis par deux procédes
différents : la diffusion thermique par collisions électrons-électrons, et le mouvement
balistique. On rend compte dans ce paragraphe de I’effet du mouvement balistique des
¢lectrons excités qui font pénétrer I’énergie laser dans les profondeurs du matériau.

L’effet de la conduction thermique est modifié en ajoutant la gamme balistique a la
profondeur optique, en effet, 'inclusion de ’effet balistique dans la distribution de la
profondeur de I’intensité laser améliore considérablement la prédiction du modéele ; pour le
seuil de fluence de fusion et la longueur critique de diffusion des électrons [34].

Pour les métaux de transition, le transport balistique n’est pas considéré, mais s’il

existe, il est dans la méme gamme que la profondeur optique [31].

11.5. Conclusion

Le procédé d’ablation des matériaux par lasers de durée d’impulsion femtoseconde
présente un aspect différent en ce qui concerne le transfert de chaleur dans le métal.
L’¢jection de matiere, la formation du plasma, ainsi que la structure de surface qui en résulte,
par rapport a celle observée pour les régimes d’impulsion plus long sont fondamentalement
distincts.

L’établissement de températures d’équilibre entre les électrons et la matrice a été
considéré dans un grand nombre de publications, ou il a été montré que pendant le processus
de relaxation, le métal doit étre traité comme un solide cristallin constitué de deux systémes
indépendants a savoir le réseau ionique et le gaz d’électrons libres [20].

En effet, du fait que le temps de relaxation des électrons est plus rapide que le temps
de relaxation du réseau ; ce dernier n’apparait qu’apres la fin du pulse laser. Ainsi, durant
I’impulsion il n’y a que les €lectrons qui se manifestent par une croissance instantanée de
leur température, d’ou le déséquilibre thermique entre les électrons et le réseau caracterise
chaque un par sa température. Ceci conduit a un traitement spécifique par 1’utilisation d’un
modele a deux températures. Le modéle a 2T est un systetme d’équations différentielles
couplées par le transfert de chaleur entre les électrons et le réseau. La résolution de ce systéeme
d’équations nécessite un traitement numeérique pour définir la distribution spatiale et
temporelle du champ de température, la résolution du systéme ; ainsi que les résultats obtenus

sont I’objet du suivant chapitre.
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Chapitre Il : Traitement numérique

I11.1 Introduction

Nous allons nous inspirer du modele a deux températures tel que présenté par
Chowdary et al. [32], qui I’ont utilisé pour I’interaction d’un pulse laser de 100 fs avec de

Ior.

Dans notre cas, nous appliquons le modéle a deux températures dans 1’étude de
I’interaction d’un pulse laser de 290 fs avec du Molybdéne. Nous reprenons dans notre travail

les parametres expérimentaux utilisés par Kotsedi et al. [38,39].
I11.2 Presentation du code de calcul

Les outils de simulation numérique occupent une place prépondérante dans I’étude de
I’évolution des grandeur et la modélisation du comportement des différent systeéme physique,
dans notre cas, par cause d’inhomogénéité de la distribution de la température dans la cible
apres irradiation par laser, et du fait qu’il ya contribution de deux températures, nous avons
choisi pour réaliser ce travail deux logiciels & savoir : Gambit et Fluent, le premier est un

générateur de maillage et le second est un solveur numériques en volume fini.
I11.2.1 Préprocesseur Gambit

L’outil Gambit est un mailleur qui permet de crée ca propre géométrie en 2D et 3D
avec une grande précision, il peut également assurer plusieurs type de maillage : structure,
non structure, hybride..., en coordonnée cartésienne, polaire, cylindrique et axisymétrique
[40].

Operation
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Figure 111.1 : Interface d’utilisation du logiciel Gambit.
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I ﬁ —= Construction de la géomeétrie

I @ —= Maillage de la géométrie

=)
I ﬂ —= Definitions des frontiéres et des conditions de calcule

Figure 111.2 : Etapes principales du logiciel de maillage (GAMBIT).

Gambit permet de réaliser les trois fonctions suivante : la construction de la géométrie
du probleme, le maillage et sa Vérification, et la définition des frontieres et des domaines de
calcul (conditions initiales et aux limites). Pour, générer des fichiers *.msh utilisé par le code

Fluent pour résoudre les équations par la méthode des volumes finis [40].
111.2.2 Processeur Fluent

Le logiciel Fluent est un solveur numérique qui constitue un outil robuste de
simulation, utilisé pour la modélisation des écoulements des fluides, les transferts thermiques,

ainsi qu’une multitude de phénomeénes associés [41].

Le solveur Fluent est basé sur la résolution par la méthode des volumes finis de

I’équation générale de conservation® suivant [43]% :

2D 4V - (piig) = V- ([,V($)) + S (111.1)

Le paramétrage des modeles sur Fluent s’effectue a travers une interface graphique ;
constitue d’une console, un panneau de contrle, une boite de dialogue, et des fenétres
graphique. La console Fluent est la fenétre principale qui contrdle I’excursion du programme
(figure 111.3).Elle contient une barre de menu (file, grid, define, solve...) dont les éléments
sont dispose pour correspondre a la séquence typique des actions que vous effectuée dans

Fluent (i.e., de gauche a droit et de haut en bas) [41].

'Elle constitue les équations de conservation de quantité de mouvement, de continuité et de du bilan d’énergie,
de Navier-Stokes.
*Page 86.
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7 FLUENT [2d, pbns, lam]
File Grid Define Solve TQdapt Surface Display Plot Report  Parallel Help

Welcome to Fluent 6.3.26

| Copyright 2886 Fluent Inc.
All Rights Reserved

Loading "C:%Fluent.Incyfluenté.3.26%1ib%\fl s1119 _dmp™
Done.

Loading “C:\Users\USER/.cxlayout™
Done.

>

= — — ——

Figure 111.3 : La fenetre principale du code FLUENT(la console).

Cependant, le solveur n’est pas destiné a 1’étude du chauffage par irradiation ultra-
courts, Fluent ne peut étre directement utilisé pour le modéle a deux temperatures . Afin
d’adapter le solveur a la résolution de ces équations differentielles couplées, un code doit étre

développé par I’utilisateur, et interpreté par le solveur, appelé UDF (User-Defined Function).

e LesUDFs
L UDF est un code défini par ’utilisateur dans le langage de programmation C **, qui
permet d’améliorer les caractéristiques standards du code, et d’étendre les capacités du
solveur, ainsi, les UDFs permettent de personnaliser Fluent pour 1’adapter a un besoin
particulier exigé dans la modélisation ; elles peuvent étre utilisés dans diverses applications
telles que : la définition des propres conditions aux limites, les propriétés des matériaux,
I’ajustement des valeurs calculées a chaque itération, I’initialisation d’une solution, ainsi que
la spécification des parametres du modéle personnalisé telle que le terme source dans
I’équation de transport pour un régime donner [42].
e Laméthode VOF
Dans Fluent, trois modéles Euler-Euler multiphasiques différent sont disponible : le
modeéle des mélanges, le modéle Eulérien et le modéle de Volume des Fluides (VOF) [41].
La méthode VOF (Volume Of Fluids),dite méthode de suivi d’interface évoluant dans
le temps, est une technique utilisée pour la simulation d’écoulements d’interface congue pour
deux ou plusieurs liquides non miscibles, il s’agit d’une méthode d’écoulements

multiphasique ou un seul ensemble d'équations de quantité de mouvement est partagé par les
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fluides, et la fraction volumique de chacun des fluides dans chaque cellule de calcul est suivie
tout au long du domaine, avec prise en compte de tension de surface, du transfert de masse et
de la chaleur entre les phases [41].

L’une des applications typiques inclue dans le modéle est le suivi permanant ou
transitoire de toute interface entre un liquide et un gaz, telle que le métal liquide et 1’air

ambiant.

Dans notre cas, nous supposons deux régions ‘deux domaines dans le langage
numérique’, la premicre région représente l’air et la seconde représente la cible, ce qui

explique I’hypothese d’utilisation du modele VOF.

111.2.3 Discrétisation des équations dans le volume fini

Comme nous I’avant mentionné précédemment, Le modéele a deux températures est
décrit par un systéme d’équations différentielles aux dérivées particelles non-linéaires
couplées, la résolution de ce systeme nécessite de faire appel aux méthodes numériques, la

méthode choisie pour la résolution de ces équations est la méthode des volumes finis.

En analyse numérique, la méthode des volumes finis nécessite la discrétisation du
domaine d’étude, c’est-a-dire la subdivision du domaine d’étude en volumes élémentaires
appelés maille ou cellules connecté entre eux par des nceuds, I’ensemble des cellules constitue

le maillage.
111.2.4 Conditions initiales et conditions aux limites

Vu que les équations représentent un systeme non-stationnaire, la résolution de ce
systeme exige d’établir des conditions initiales, pour ce faire, nous avons choisi d’associer
aux électrons et aux ions la méme température de 300 K qui représente la température

ambiante moyenne.

Quant aux conditions aux limites, elle représente 1’échange par convection entre le

milieu extérieur et la cible étudié [25] :
K- (VT) 7l = H(Tpp — T) (111.2)

H : Coefficient d’échange thermique.
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111.3 Calculs et résultats

111.3.1 Conditions opératoires

Les conditions opératoires, concernant le faisceau laser, 1’échantillon traité, et

I’environnement sont :

o Le faisceau laser
C’est un laser Nd-YAG qui émet une radiation infrarouge de longueur d’onde égale a
1064 nm. Le pulse délivré, d’une durée a mi-hauteur (FWHM) de 290 fs, est focalisé sur la
surface de I’échantillon sur un spot de 20 um de diametre. La fluence correspondant a la
densité d’énergie focalisée dans la tiche focale est égale a 35 J/m?.
o L’échantillon traité
Tel que décrit par Kotsedi et al. [38,39], le matériau traité est obtenu a partir du dépot
d’une couche mince de molybdéne d’une épaisseur de 1 um sur un substrat en verre. Le dépot
est obtenu sous vide & une pression de 107torrs. Les propriétés thermo-physiques du

molybdene sont données sur le tableau (111.1) :

Désignation Abréviation Valeur Unité
Chaleur spécifique en phase solide Cos 516.7 J kg'1 K*
Chaleur spécifique en phase liquide Col 491.6 J kg'1 K*
Facteur de couplage électron—réseau G 13 x 10" wm?k*
Enthalpie d’évaporation a la température d’ébullition L, 6233062 Jkg™
Enthalpie de fusion L 385300 Jkg!
Poids molaire M, 94.95 kg kmol™
Coefficient de réflexion dans 'infrarouge R 0.189 --
Température critique T, 13573 K
Température de fusion T; 2896 K
Coefficient pour la conductivité thermique électronique B 122 Im?k?
Profondeur de pénétration de la radiation e} 35 nm
Energie de Fermi E: 6.77 eV
Conductivité thermique en phase solide Ks 138 wm K
Conductivité thermique en phase liquide K 71.7 wm K
Densité a I'état solide Ps 10200 kg m”
Densité a I'état liquide pI 9330 kg m>

Tableau (111.1) : les parametres de calcule.

e L’environnement
Nous considérons dans notre modélisation un environnement sous des conditions

normales de pression (101325 Pa) et de température (300 K).
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I11. 3.2 Géométrie du probleme

La modélisation commence par la détermination de la géométrie du domaine, son
maillage, et la réservation des conditions aux limites. Pour préparer la géométrie nous
utilisons le préprocesseur Gambit, associé au logiciel de dynamique des fluides numérique
Ansys/Fluent CFD [40,41]. Notre géométrie devra comprendre un sous-domaine pour
représenter 1’air ambiant, et un autre sous-domaine pour représenter le matériau (Molybdéne).
Nous représentons sur la figure (111.4) le domaine de calcul comprenant 1’air et le matériau
traité. Les dimensions du champ de calcul sont Xmin= -50uM, Xmax = 50UM, Ymin= -501M, Ymax
= 50um, Zmin= -1pM, Zmax = 1um.

Le faisceau laser est focalisé a I’interface air-matériau (gris foncé) sur une tache de 20

pm de diamétre, ayant pour centre 1’origine du repére (0xyz)

Z (um)
Air -
/ 1 cCnN
0 ~50 Y (I"lm)
En //’ -1
///Molybdéne 50

X

(um)

Figure (111.4) : Dimensions du domaine de calcul.

Le maillage du domaine de calcul comprend le maillage des faces et des volumes. Le domaine
de calcul comprend 154500 faces situées sur les frontiéeres du domaine, 50000 cellules
contenu dans les deux volumes contenant I’air et le matériau, avec 25000 cellules pour chaque
sous-domaine. Enfin, le nombre de nceuds du domaine de calcul est de 54621 nceuds.

Le maillage utilisé est structuré, il est composé de quadrilatéres sur les faces et
d’¢éléments hexaédraux dans les deux sous-volumes. La figure (I11.5-a) montre le maillage
utilise dans nos simulations. Le maillage étant trés raffing, la figure semble uniforme, et ne
montre pas les détails du maillage, faisant que les mailles ne sont pas visibles. Pour avoir une
idée sur le maillage utilisé, nous presentons sur la figure (111.5-b) un agrandissement d’une

région située sur un coin du domaine de calcul.
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Figure (111.5) : Maillage du champ de calcul, avec agrandissement montrant les deux sous domaines :
air en rouge, et matériau en vert.

L’agrandissement de la figure (111.5) permet de distinguer le maillage situé sur 1’épaisseur du
matériau suivant la direction Z, dans le sens négatif, et nous peuvent compter dix mailles le
long de I’épaisseur de 1um, ce qui permet de subdiviser I’épaisseur des mailles ayant une
dimension de 100 nm suivant Z.

Les conditions aux limites qui sont appliquées sur le domaine sont :

- La condition dite ‘Heat Flux’ ou le gradient de température est annulé sur les parois du
matériau, ce qui permet de maintenir la continuité du transfert de chaleur.
- La condition dite ‘Outlet Pressure’ sur les parois de 1’air, ce qui permet une continuité
des conditions atmosphériques au-dela du champ de calcul.
On considére comme condition initiale une température de 300 K dans tout le domaine de

calcul.
111.3.3 Application du pulse laser

Une premiére étude a concerné 1’application du faisceau laser Nd-YAG pendant une

durée de 290 fs sur I’échantillon de Molybdéne représenté dans la figure (111.4).

L’application du mod¢le a 2T implique que ce sont les électrons libres et liés qui

constituent le gaz électronique, qui vont absorber I’énergie laser pendant que les ions
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métalliques du réseau ne ressentiront aucun effet a cause de la lenteur du temps réponse a une

telle irradiation.
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Figure 111.6 : Evolution du champ de température du gaz d’électrons pendant le pulse laser de 290 fs.

Sur la figure (I11.6), nous donnons 1’évolution du champ de température dans le gaz
électronique. Nous observons une élévation rapide durant les cent premiéres femtosecondes,
puis une €lévation modérée jusqu’a 290 fs, ou une température extrémement €levée de I’ordre

de 8000 K est atteinte.

Le fait d’atteindre une température de 8000 K par le gaz électronique en un laps de
temps aussi court, n’implique pas que le matériau est a la température électronique, ainsi, le
matériau ne commencera a recevoir de I’énergie qu’a travers 1’échange avec le gaz

électronique, bien apres la fin du pulse laser.

La figure (I111.7), nous montre le champ de températures dans la région irradiée
contenant dans la tiche focale du faisceau laser qui s’établit a 20 um de diametre. On note
d’apres le gradient de température observé que la surface de I’échantillon passe rapidement
d’une température extrémement élevée (8000 K) a une température proche de la température
ambiante. La région traitée est ainsi extrémement localisée, ce qui constitue un des avantages

de 'utilisation des lasers ultrarapides dans les applications en micro et nanotechnologies.
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Figure 1.7 : Distribution du champ de température sur l’interface Molybdéne-air a la fin du pulse
laser de 290 fs pour une tache focale du faisceau laser de 20um de diamétre et une fluence laser de
35J/m?

111.3.2. Apres extinction du pulse laser

Apres extinction du pulse laser, c’est le phénoméne de relaxation qui prend effet. Les
¢lectrons ayant absorbé [’énergie ¢lectromagnétique pendant la durée du pulse, vont
redistribuer 1’énergie accumulée aux ions du réseau, pendant une durée relativement longue,

de I’ordre de plusieurs centaines de picosecondes.

Cette redistribution, s’accompagne comme nous le voyons sur la figure (111.8), obtenue
par la mise en ceuvre de la seconde équation (équations 11.4) du modéle a 2T pour le réseau,
d’une diminution de la température pendant une durée de plus de 1000 fois la durée du pulse

laser.

Ce n’est que dans cet intervalle de temps que les effets thermiques sont ‘ressentis’ par

le matériau, a travers sa capacité calorifique, sa densité, et sa conductivité thermique.

Comme le montre la figure (111.8), le matériau peut durant, la relaxation et la
redistribution de I’énergie, passer par les phases vapeur et liquide, en un temps de 1’ordre de
grandeur de quelques picosecondes. Cela permet d’envisager des traitements dits athermiques,
qui permettent 1’obtention de cratéres ou sillons de qualités trés élevées du point de vue

formation de bavures, qui sont relativement reduites par ce procedé.
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Figure 111.8 : Champ de température apreés extinction du pulse laser (relaxation).

111.4 Conclusion

L’¢tude de I’'irradiation d’un échantillon de molybdeéne par un laser émettant a une
longueur d’onde de 1.06 pm, et délivrant une impulsion ultracourte d’une durée de 290 fs, &
faible fluence, a été effectuée. Une approche purement thermique d’un point de vue théorique,
utilisant le préprocesseur Gambit et le processeur Fluent du logiciel CFD ANSYS/FLUENT a
permis de, respectivement, construire la géométrie du probleme et résoudre numériquement
par la méthode des volumes finis 1’équation de la chaleur et les conditions aux limites et
initiales associées, décrivant le procédé¢ de chauffage dans 1’échantillon apres application de

I’impulsion laser femtoseconde.

Les résultats obtenus ont concerné la distribution du champ de la température sur la
surface, et en un point de la surface dont les coordonnées correspondent a 1’origine des axes
X, Y, et Z. L’évolution de la température au point d’origine durant le pulse laser et en son
absence montre une allure correspondant aux résultats donnés dans la littérature. Ces résultats
sont obtenus a travers le modele développé qui est basé sur la théorie introduite au chapitre
II. Nous montrons que les températures du gaz d’électrons sont trés €élevées, et sont atteintes
en un laps de temps extrémement court ne permettant pas la réaction des ions du réseau a
I’onde électromagnétique. Par la suite bien apres la fin de la sollicitation électromagnétique le
matériau est chauffé en une région tres localisée dans le voisinage immédiat de la zone

d’impact du faisceau laser.
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Conclusion générale

Dans ce manuscrit nous présentons de mani¢re générale le mécanisme de 1’ablation
des métaux par impulsions laser ultrarapides. La majeure partie a été consacrée a la

compréhension d’un cas particuliérement intéressant : I’irradiation par laser a impulsion

femtoseconde.

Le procédé du chauffage ainsi que les principales caractéristiques de transformation
de la matiére notamment la création rapide de la vapeur et la formation de la phase plasma

ainsi que la structuration de surface, ont été introduit.

L’aspect caractérisant l'interaction métal-laser femtoseconde est le fait que de grandes
quantités d'énergie optique peuvent étre déposées dans le métal en un temps beaucoup plus
court que le temps nécessaire a la thermalisation de I'énergie, ce qui implique un arrachement
tres rapide de matiére, de sorte que le taux de couplage avec le réseau dans ce régime
d’impulsion est trés faible. Autrement dit, la propagation de la chaleur dans le matériau est
négligeable. Un tel temps d’interaction infiniment court de vaporisation de la matiere ne peut
pas étre considéré par une fusion thermique classique, ce qui permet d’admettre que le

phénomeéne est non-thermique, ou athermique.

Le chauffage par ablation femtoseconde est décrit par un modéle a deux temperatures
basé sur I’équation de transfert de chaleur de Fourier. Ce modele est constitué de deux
équations différentielles paraboliques couplées par le terme d’échange entre les deux sous-

systémes a savoir le gaz d’¢lectrons et le réseau ionique.

Les mécanismes ultrarapide de chauffage dans le matériau métallique ont été étudiés
par une approche basée sur la simulation numérique, ou 1’étude du chauffage pas impulsion

ultracourte a été menee sur une lame de Molybdéne.

Le travail effectué consiste en la construction d’une géométrie représentant le
domaine de calcul, grace au préprocesseur Gambit, puis résoudre les équations couplées par
le processeur Fluent. Les résultats obtenus concernant la distribution du champ de

températures montrent une conformité avec ceux obtenus par d’autres auteurs.

Les applications pouvant étre envisagées avec un laser a impulsions femtosecondes

tirées a une fréquence donnée (quelques Mhz) ouvrent la voie a la structuration nanométrique
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pouvant étre appliquée a des techniques de pointe pour I’exploitation de 1’énergie solaire par

exemple.

L’absence de la phase liquide dans 1’ablation femtoseconde, nous permet un meilleur
contrdle lors du processus de forage, ceci ouvre I’opportunité a I’étude de 1’ablation avec des

lasers au-dela du femtoseconde notamment avec la mise en ccuvre des lasers attoseconde.

Cette étude pourrait étre un prélude pour une investigation plus compléte, qui
concernerait d’autres applications des impulsions laser femtosecondes dans le domaine de la

micro fluidique, les MEMs, etc.
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