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INTRODUCTION

Depuis le 1997 siecle, les scientifiques se sont rendu compte que les atomes émet-
taient des couleurs spéciales de lumiere. Au cours du développement de la théorie ato-
mique , les spécialistes de spectroscopie ont compris que ces couleurs ou longueurs
d’ondes sont d’uniques signatures pour chaque atome ou ion. Ainsi, les spectres sont
devenus les empreintes des especes atomiques qui les émettent, et ceci constitue la base
de I’analyse spectrochimique.

Les premieres sources spectrales étaient, le soleil, les flammes et les décharges élec-
triques, ceux-ci sont des sources de plasmas avec des degrés d’ionisation variables dé-
pendant des conditions dans les quelles se trouve la source.

Les plasmas sont constitués d’électrons libres, ions et/ou neutres, cet état de la ma-
tiere étant caractérisé par sa haute température, les éspeces qu’il contient sont générale-
ment excites et émettent du rayonnement qui une fois détecté et analysé nous informe
sur leur nature.

Par exemple la température de la photosphere du soleil est de S000K, elle émet des
raies dues aux especes neutres ou une fois ionisées, la couronne solaire quant a elle émet
des spectres de haute ionisation en raison des températures qui atteignent des centaines
de milliers de degrés.

Depuis son invention vers la fin des années cinquante, le laser a été tres largement
développé de sorte qu’il puisse en plus de ses propriétés fondamentales a savoir, la co-
hérence, la monochromacité et la directionalité, couvrir un large domaine du spectre
électromagnétique,et délivrer de tres fortes puissances. C’est précisément ce développe-
ment associé aux propriétés des lasers, qui sont a 1’origine de leurs différents domaines
d’application, quelques unes de ces applications sont assez anciennes, presque aussi an-
cienne que le laser lui méme, alors que d’autres beaucoup plus récentes.

L’existence de nombreux types de laser ne fait qu’élargir son champ d’application,
qui va du domaine scientifique jusqu’au domaine militaire passant par le domaine médi-
cale .

Des que les lasers ont été développés les scientifiques ont commencé a étudier leur
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utilisation potentielle en spectrochimie. Une premiere observation était qu’un laser pulsé
pouvait produire un petit plasma dans I’air. L’émission de ce plasma a ouvert la porte vers
I’application des lasers dans 1’analyse spectroscopique.

LIBS,LIPS,LISS acronymes de Laser Induced Breakdown Spectroscopy ,Laser
Indued Plasma Spectroscopy ou Laser Induced Spectroscopy (effondrement de la
matiere, formation d’un plasma ou une étincelle) une technique de microanalyse ba-
sée sur I’étude par spectroscopie d’émission d’un panache plasma crée par 1’ablation
d’une cible. Elle a été développée rapidement durant les deux dernieres décennies en
tant que technique analytique. Cette technique emploie un pulse laser a basse énergie
((typiquement quelques dizaines jusqu’a quelques centaine de mJ) et une lentille de fo-
calisation pour générer un plasma a partir de la vaporisation d’une certaine quantité de
I’échantillon. Une portion de la lumiere émise par le plasma est collectée et un spectro-
metre disperse la lumicre émise par les especes atomiques et ioniques excitées dans le
plasma, un détecteur enregistre les signaux €mis et les résultats sont ensuite affichés sur
un micro-ordinateur grace a un systeme électronique qui les digitalise [3]]

La LIBS est une techinque interessante, comparrée avec beaucoup d’autres types
d’analyse élementaire. Car mettre au point une instrumentation pour la LIBS est tres
simple, il suffit de focaliser un pulse laser sur( ou dans ) un échantillon, qui peut étre un
gaz, liquide, aéorosol ou solide pour former un micro plasma, le spectre €émis est utilisé

pour déterminer les constituants élementaires de 1’échantillon.

rayonnement laser

lentiles de focal:
lenti Esﬁa calisation plasma 2T

materiel inconny

Figure 1 — Montage des instruments de la LIBS.

L’instrumentation typique utilisée dans la LIBS est constituée de parties bien définies

contenants :

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif
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Une source laser

Un systéme optique

Un spectrometre

Un systeme de détection

detesteur

Figure 2 — Instruments typiques utilisés dans la LIBS [1]]

LA LIBS est une méthode de spectroscopie par émission atomique (SEA). Le but de
la SEA est de déterminer la composition élémentaire d’un échantillon (solide, liquide,
gaz). L’analyse peut s’étendre de 1’identification des constituants atomiques de 1’échan-
tillon jusqu’a la détermination détaillée des concentrations relatives ou des masses abso-
lues.

Les étapes de base d’une SEA sont :

Atomisation/ vaporisation de I’échantillon pour produire des atomes libres(neutres

et ionisés)

Excitation des atomes

Détection de la lumiére émise.

e Détermination des informations requises sur le systeéme

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif
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LASER
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matériau

Figure 3 — Principe de la LIBS.

La LIBS de méme que les autres méthodes de spectroscopie par émission atomique
présente les avantages suivants comparé autres méthodes d’analyse élémentaire non ba-

sées sur la SEA :
1. Capacité de détecter tous les éléments.

2. Détection simultanée multi élémentaire

-

¥, H ,. systéme dispersif
", détecteur

e »A—» )

Figure 4 — Principe des méthodes d’analyse par spectroscopie d’émission atomique

P ——

En plus, parce que I’étincelle laser utilise une radiation optique plutét qu’un disposi-
tif physique comme une paire d’électrodes pour former le plasma, la LIBS a beaucoup
d’avantages distincts lorsqu’elle est comparée aux autres méthodes conventionnelles ba-

sées sur I’analyse par spectroscopie d’émission atomique (SEA), ces avantages sont :

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif
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e La simplicité.

e Analyse rapide et en temps réel.

e Pas de préparation de I’échantillon.

e Permet une analyse in situ nécessitant seulement un acces optique a 1’échantillon.
e Une capacité a analyser aussi bien les solides que les liquides ainsi que les gaz.

e Bonne sensibilité pour quelques éléments (Cl, F) difficile de gérer par les méthodes

conventionnelle SEA.
e Adaptable a différents scénarios de mesure.

e Plasma robuste qui peut étre formé sous des conditions impossibles pour les plas-

mas conventionnels.

Dans le tableau qui va suivre nous allons présenter une comparaison de la LIBS avec cer-
taines des méthodes les plus largement utilisées en caractérisation telles I'ICP (SEA),et

L ICP(MS)[4, 3] [1

'L’ analyse chimique par torche & plasma consiste 2 injecter 1’échantillon 2 analyser dans un plasma

d’argon ou d’hélium apres I’avoir transformé en particules dont la dimension est de 1’ordre ou inférieure
au um, les atomes sont alors transformés en ions par le plasma dont la température varie entre 6000Ket
8000K.

Cette méthode d’analyse est destructive car 1’analyse de 1’échantillon nécessite d’abord sa préparation,
soit par nébuliseur, élctrospray ou plus récememnt par ablation laser.

Quelque soit le type de préparation les atomes sont injectés dans 1’analyseur puis détectés.

Les deux principales techniques de détection sont :

e La spectroscopie d’émission ICP-AES

e [a spectroscopie de masse ICP-MS

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif
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En raison des avantages que présente la technique LIBS, elle est utilisée dans de
nombreuses applications dont :
L’analyse des alliages et les échantillons métallurgiques, des applications environne-
mentales, 1’analyse d’objets archéologiques et artistiques, 1’analyse dans 1’espace, des
applications aux produits pharmaceutiques, des applications médicales et biologiques,

des applications militaires, les analyses médico-légales [6]]

En raison de I’applicabilité de la LIBS au différentes phases de la matiere, et la né-
cessité de comprendre les différents mécanismes de I’interaction laser-maticre afin d’op-
timiser les conditions d’opération de la LIBS, nous avons consacré le premier chapitre
a I’études des différents mécanismes de 1’interaction laser-matiere pour les solides, les
liquide et les gaz. Nous avons également abordé€ plus particulierement I’interaction des
laser implusionnels en régimes nano, pico et femtoseconde avec les substances solides,

et les caractéristiques des plasmas induits par laser.

Le deuxieme chapitre a été consacré a la modélisation des différents mécanismes
suceptibles d’apparaitre lors de I’interaction des lasers impulsionnels avec des cibles so-
lides, tels les phénomenes de diffusion de la chaleur au sein de la cible,la fusion et/ou

I’évaporation de la matiere, I’éxpansion de la vapeur et la formation du plasma.

Le troisieme chapitre a été consacré a la simulation des processus thermiques dans
la cible, I’expansion de la vapeur, la formation du plasma et sa caractérisation. L’in-
fluence des parametres du rayonnement tels la longueur d’onde, la durée de 1’impulsion
et I’irradiance ont été€ mis en évidence. Une étude sur la différence entre I’ utilisation des
parametres optiques constants ou variants avec la température ,ainsi qu’une comparaison

avec les résultats de la littérature sont également présenté.

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



CHAPITRE 1

INTERACTION LASER-MATIERE

1.1 Introduction

La LIBS est une technique essentiellement basée sur I’interaction d’un laser pulsé
avec la matiere, les résultats de 1’analyse spectroscopique sont tres sensibles aux condi-
tions de ’ablation laser, pour cette raison ce chapitre est enticrement consacré a la
compréhension des différents aspects de I’interaction laser-matiere selon la nature de

I’échantillon d’une part et les parametres du rayonnement d’autre part.

1.2 Parametres influants sur P’interaction laser-matiere dans la LIBS

Les variables qui peuvent influencer les mesures de la LIBS sont principalement :

o Les propriétés du laser i.e. longueur d’onde , énergie , durée du pulse, dimen-

sion du spot de focalisation.

Le milieu environnant .

L’état de la matiere et les propriétés physiques de I’échantillon.

Le systéeme de détection

Les premiers parametres influencant I’interaction laser-matiere sont reliés a 1’énergie
du laser : la puissance P,,(énergie du pulse par unité de temps) et l’irradience ou densité

de puissance I (énergie par unité de temps et de surface) données par :

E
p==" (1.1)
T
P
I=—5 (1.2)
r

E; : énergie du pulse.



1.2 Parametres influants sur ’interaction laser-matiere dans la LIBS 2

7; : 1a durée du pulse de la largeur a mi-hateur

nr? : 1a surface du spot de focalisation.

I’irradiance moyenne d’un pulse laser sitgmatique et collimaté dans la surface de fo-

calisation est donnée par[6] [7] :

nE;D?

;= 4Tlf2/’LZ(M2)2 (1.3)

E; :I’énergie du pulse.

D : le diametre de la lentille.

7; :1a durée du pulse.

f :la distance focale de la lentille.

M? :le rapport de propagation du faisceau aussi appelé parameétre de qualité du fais-
ceaum

faisceau réel faisceau idéalement
gaussien

Wo s
>
l o =
- o
\ /:’/1/ \Y
=

Figure 1.1 — Illustration du sens physique du rapport de propagation d’un faisceau laser

Nous donnons ici quelques ordres de grandeurs

e distances focales des lentilles : 50 — 150mm

'M? = QXZ’*}EX” avec 0 : I’angle de divergeance de 1’onde, et wy : sont rayon dans sont point le plus

étroit.

Si I’onde est idéalement Gaussienne M2 = 1

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



1.2 Parametres influants sur ’interaction laser-matiere dans la LIBS

o diametres des lentilles :200u50mm

e diametres pour la majorité des lasers a état solide : 6 — 8mm

Voici un tableau présentant les lasers les plus communément utilisés pour la LIBS.[3]].

type de laser longueur d’onde | durée du pulse | énergie/pulse
CO, 10.6m 10— 100s 0.1-5J
CO; déclenché 10.6m 200ns 0.1J
Er:YAG déclenché 2.94m 170ns 25mJ
Nd :YAG 1.06m 5—10ns 1-3J
Ruby 694.3nm 0.2 —10ms 1—-500J
Ruby déclenché 694.3nm 5—30ns 1—-50J
Ruby impulsion en picoseconde 694.3nm 10ps 0.01-0.5J
Nd : YAG a fréquence doublée 532.0nm 4 —8ns 0.5-2J
Nd : YAG a frequence triplée 354.Tnm 4 —8ns 0.2-0.7J
N> Laser 337.1nm 3 —6ns 0.1 —0.6mJ
XeClExcimer 308nm 20 — 30ns 05—-1J
Nd : YAGa fréquence quadruplée 266nm 3—5ns 0.1-0.3J
KrFExcimer 248nm 25 —35ns 05—-1J
ArF Excimer 193nm 8 — 15ns 8 — 15mJ

Tableau 1.I — Les lasers les plus utilisés dans le LIBS.

La durée du pulse est donnée par la largeur a mi-hauteur du profile du pulse (I’énergie

du laser en fonction du temps). Dans la LIBS la durée du pulse affecte la formation du

plasma et ses propriétés et par conséquent les résultats analytique.Bien que la plupart des

études faites sur la LIBS [3. 6] emploient encore des lasers avec une durée de pulse de

I’ordre des nanosecondes,ulilisant des lasers a gaz et principalement les lasers Nd : YAG,

des lasers de durée de pulse de 1’ordres des femtosecondes , appellés des pluses laser

ultra-courts sont disponible depuis quelques décénies et leur application dans la LIBS a

augmenté durant ces dernieres années[3, 16]].

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
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1.3 Mécanismes de ’interaction des lasers impulsionels avec les gaz
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Figure 1.2 — Systeme d’analyse LIBS pour les gaz [8]

La production d’un plasma lors de la focalisation d’un laser a haute puissance dans
un gaz, est une remarquable démonstration de 1’intéraction de radiations avec la matiere.
Quelques électrons libres doivent étre présents dans le volume focale du rayonnement
laser,qu’ils soient des électrons de transition libérés par les rayons cosmiques ou la ra-
dioactivité naturelle de la terre ou générés par les premiers photons du pulse lui méme.
Des densités suffisantes d’électrons et d’ions doivent étre générées. Du fait que les irran-
diances utilisées dans la LIBS varient de 10> — 10'*W /m? ceci se produit par I’ionisa-
tion en avalanche(cascade). Pour des irradiance plus élevées, une production multipho-

tonique considérable d’électrons libres peut avoir lieu a travers :
M+mhv —M" +e” (1.4)

m : nombre de photons.
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Du point de vue classique les électrons libres sont accélérés par le champ électrique
durant le temps entre les collisions avec les especes neutres. les collisions thermalisent
rapidement les électrons. un nombre tres petit d’éléctrons dans la queu de la distribution
Maxwellienne(é suprathermiques) auront assez d’énergie pour ioniser un atome ou une
molécule a travers

M+e —M"+2e (1.5)

a partir de 1a de nouveaux éléctrons sont produits, ils gagneront a leur tour de 1’énergie
grace au champ électrique et produiront plus d’ionisation.le processus de multiplication
des éléctrons continue tout au long de la durée du pulse et résulte en 1’ionisation du gaz
et la formation du plasma.

Alternativement, les électrons peuvent gagner de 1’énergie des photons par des pro-
cessus de collisions a trois corps avec des atomes ou molécules (Inverse Bremsstrah-
lung). Quand le nombre d’électrons augmente les collisions du type électron-photon-ion
augmentent conduisant a une plus grande probabilité de multiplication des électrons. Le
seuil de formation d’un plasma a partir d’un gaz est difficile a déterminer avec précision

en raison des différents facteurs qui y contribuent, a savoir :

e Les caractéristiques du milieu(impurtés, seuils d’ionisation)
e [es caractéristiques du pulse (durée du pulse, longueur d’onde)

e [irradience (reliée aux propriétés focales du systeme optique)

Caractéristiques du laser gaz et pression irradience seuil W /cm?
Nd : YAG,1064nm,10ns | air du laboratoire,latm 8.21010

Nd : YAG,1064nm,8ns | air du laboratoire, latm 2.010'0

Nd : YAG, 1064nm,7 ps nitrogéne, latm 810

Nd : YAG,532nm,7pns | air du laboratoire, latm 1.510'0

Tableau 1.II — Irradiances seuils pour I’éffondrement d’un gaz. [1]

considérant les variations des conditions expérimentales et les changement dans les

technologies des lasers, les valeurs indiqués ici doivent étre utilisés comme un guide
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pour des résultats probables.Si le seuil de formation du plasma est un parametre critique,
le chercheur doit faire des mesures sur un systeéme concrét. Souvent , les seuils sont
repportés en terme du champ électrique, 1I’expression de la conversion entre le champ
électrique et I’irradiance est [/1]]

1= ceg (E?) (1.6)

De forte impulsions laser (IR) peuvent causer I’ éffondrement et la formation de plas-
mas dans les gaz qui sont normalement transparent a ces longueurs d’ondes. Ainsi les
gaz deviennent des plasmas opaques fortement conducteurs pendant des temps de 1’ ordre
de quelques nanosecondes. Si 1’énergie de radiation focalisée est superieure a la valeur
du seuil de I’éffondrement, ce qui est le cas lors de 1’utilisation des laser a haute puis-
sance tels que Nd : YAG,CO,, excimer, le gaz devient hautement ionisé et le plasma ainsi

produit va pratiquement absorber 1’onde laser.

Par exemple dans I’air la dissociation induite par laser est caractérisée par un flash
de lumiere brillant de couleur bleu-blanc au point focale de la lentille accompagné par

un bruit de craquement [9].

Figure 1.3 — LIBS dans I’air.

Le plasma induit par laser développe une onde de choc dans le milieu ambiant et la

température du gaz devient tres haute [9]].
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Il est évident qu’apres 1’éffondrement (dissociation) le plasma devient trés opaque et la
lumiere laser transmise est brusquement stopée.

En raison des nombreux parametres intervenant dans la LIBS, une étude exhaustive du
plasma pourrait nécessité un nombre impressionnant d’enregistrement .I’OES (spectro-
scopie d’émission optique ) est une techniques de diagnostiques de LIBS pour les gaz,
c’est un outil tres puissant pour avoir des informations sur les especes formées. En raison
des caracteristiques transitoires des panaches crées par LIBS, la technique OES avec une
résolution spatiale et temporelle est spécialement approprié pour 1’obtention d’informa-
tions sur les especes crées mais aussi sur la dynamique de I’évolution du plasma. Cette
technique aide a comprendre le plasma en terme des especes chimiques qui émettent
du rayonnement et d’évaluer leurs éventuels mécanismes d’éxcitation et de formation
et d’étudier le role des réactions de la phase gazeuse dans le processus d’expansion du
plasma [9]].

Apres formation du plasma, celui ci s’étend dans toutes les directions a partir du
point ou il a commencé a se former. Selon I’irradience,quelques énergies peuvent étre
transmisent a travers le volume du plasma, d’autres peuvent étre diffusées et le reste ab-
sorbées.Le plasma continue a avancer dans la direction du pulse, parce que 1’absorption

des photons est asymétrique dans cette direction.
finalement on peut dire que les mécanismes de I’interaction des laser impulsionels
avec les gaz peuvent peut étre décrit par les étapes progressives suivantes : [1, 9] :

e libération initiale d’électrons par un I’effet multiphoton e#/ou ionisation du gaz

dans la région focale par une librération en cascade des électrons.
e absorption et réflection de I’énergie du laser par le plasma gazeux

e la propagation de I’onde de choc dans le gaz environnant et la relaxation du

plasma.
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1.4 Mécanismes de ’interaction des lasers impulsionels avec les liquides

L’analyse in-situ de 1’eau, qui est treés importante pour le contrle environnementale
[10} [I1], pour gérer les eaux usées de 1’industrie, des centrales nucléaires et thermo-
électriques ou encore pour les recherches marines et géologiques [14], fait partie
des intéréts majeurs de la LIBS. Bon nombre de travaux s’interessent a I’analyse LIBS a
une interface eau-air, par des impulsions uniques [15, ou doubles [[17]]. Dans certains
cas, la mesure directe sur I’eau est nécessaire (ie : absence d’une interface eau-gaz), par
exemple : la détection des fuites dans les installations industrielles, la mesure des activi-
tés biologiques, la détermination des nutriments et des poluants dans les eaux profondes
et la caractérisation des eaux sous glaces [18].

La focalisation d’un pulse laser d’une énergie suffisante sur un liquide engendre
un éfondrement diélectrique et la formation d’un plasma qui absorbe d’avantage
la partie incidente qui reste du laser. Le chauffage rapide du liquide est suivit par son

expansion explosive et la formation d’une bulle de gaz [20].

Figure 1.4 — Exemple d’une bulle induite par I’interaction d’un laser de 10.6m avec 1’eau.

[21]

Les mesures LIBS sur les plasmas induits par un seul pulse détectent un signal re-
lativement faible [18]), des performances meilleures peuvent étre obtenues en appliquant
une technique d’éxciation a double pulse [22]], dans un tel cas le premier pulse produit

une bulle dans I’eau pendant que le second excite le plasma au sein de la bulle. Apres la
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fin du second pulse un spectre relativement intense peut étre observé.

La dynamique des bulles générées par laser dans les liquides a également été étudiée
pour les applications médicales des lasers [1] dans le but d’éviter un endomagement
excessif des tissus et d’obtenir une ablation efficace des tissus [18]].

Quand I’énergie du laser est suffisament élevée les processus intervenant dans la for-
mation du plasma sont I’éxciation multiphotonique, le Bremsstrahlung inverse et 1’ioni-
sation par impact d’électrons. Le tableau suivant donne des exemples d’iirradiences seuil

pour I’éfondrement de certains liquides par certains lasers :

Caractéristiques du laser Milieu irradience seuil W /cm?
Nd : YAG, 1064nm, Tns Eau pure 1.8210'0
Nd : YAG, 1064nm, 6ns Eau distillée 7.610'0
Nd : YAG,1064nm,30psps | Eau distillée 4.510'"

Tableau 1.III — Mesures récentes sur les seuils d’éffondrement des liquides.[1]]

1.5 Mécanismes de ’interaction des lasers impulsionnels avec les solides

Quand un laser a hautre intensité intéragit avec une surface solide, un panache de
plasma est produit due a la fusion et/ou vaporization de la surface de I’échantillon.Le
plasma est produit par la vaporisation de la surface et I’absoprtion du rayonnement laser
par la matiere évaporée.les phénomenes observés dans cette interaction sont similaires
a ceux qui accompagnent I’éfondrement (dissociation) d’un gaz, sauf que la densité ini-

tiale de la matiere est beaucoup plus faible dans le dernier cas.

Les études sur la production des plasmas sont portés sur des irradiances de 1’ordre de
10°W /em? ou plus [3] qui produisent une matiere ejectée plus dense et plus absorbante.
Il existe une tres grande différence entre des surfaces irradiées par des impulsions lasers

millisecondes et celles irradiées par des impulsions dans le régime nanoseconde.

Les courtes impulsions,de treés hautes puissances ne produisent pas beaucoup de va-
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porisation en revanche elles arrachent une petite quantité de matiere de la surface, alors
que les plus longues de moindre puissance produisent des trous étroits et profonds dans

la cible.

Pour les lasers fonctionnant dans le régime picoseconde ou femtoseconde il n’y a pas
de chauffage additionnel du plasma du a I’absorption du rayonnement laser comme il est
le cas des lasers en régime nanoseconde. Ainsi le volume du plasma produit par laser
picosecondes et femtosecondes est plus petit que dans le cas des pulses nanosecondes.
En raison du chauffage additionel du plasma produit par lasers nanosecondes ,celui-ci

s’étend en direction du rayonement incident.

L’interaction du rayonnement laser avec un échantillon est considérablement modi-
fiée par la présence de la matiere émise de la surface par les radiations nanosecondes a
haute puissance. La matiere ejectée exerce une haute pression sur la surface et modifie
ses caractéristiques de vaporisation. Puisque la densité du flux du laser est tres élevée, la
matiere ejectée peut étre chauffée d’avantage par absorption du rayonnement incident.
Elle devient ionisée et opaque au rayonnement incident.Le plasma absorbant empéche
la lumiere d’atteindre la surface de 1’échantillon.A la fin du pulse la matiere éjectée de-
vient tellement chaude qu’elle commence a rayonner thermiquement une partie de cette
radiation peut atteindre la surface provoquant d’avantage de vaporisation. La perte d’une
quantité de matiere a travers 1’absorption du rayonnement laser par la surface de la cible
est connue sous le nom de L’ Ablation laser. L’ablation laser est gouvernée par une va-
riété de mécanismes non linéaires. une fois le rayonnement laser illumine 1’échantillon

L’ ablation laser peut étre divisée en trois processus fondamentaux :
1. rupture des liasons et initialisation du plasma
2. expansion du plasma et son refroidissment
3. ejection de particules et condensation.

La technique LIBS exploite uniquement les deux premiers processus, le troisieme
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intervient dans d’autres applications de 1’ablation laser nous n’allons pas s’y interesser

dans ce qui va suivre.

E——"_'-- . ; i—-"-- o -

|
-y
F = I' .
cible solidg cible aouug

e
u_ble solidg

focalisation d’un laser @jection d'atomes création du plasma expansion du plasma
sur le matériau et de particules - ions, ions excités désexcitation des particules
3 analyser incandescentes -atomes, atomes excités émission de lumiére

Figure 1.5 — Etapes d’analyse LIBS sur un échantillon solide. [23]]

La compréhension des mécanismes fondamentaux agissant dans chacun des proces-
sus est cruciale pour un couplage efficace du laser avec 1’échantillon et une extraction
appropriée de la masse pour I’analyse. Comprendre I’interaction laser-matiere permet le
contrOle des propriétés du plasma induit par laser pour des performances optimale de la
LIBS.Les mécanismes et les propriétés du plasma dépendent fortement de 1’irradiance

du laser et de sa durée du pulse.

les valeurs de I’irradiance des faisceaux lasers utilisés dans la LIBS (puissance par
metre carré de la surface de la cible)varient entre 10® et 1013 W / cm?[24] ou sont consi-
dérés dans interval 103 et 10'© W /cm?[2] ou 107 et 10'! W /cm?[3] les processus in-
tervenant dans ce dernier interval sont 1’évaporation thermique 1’ablation non thermique
I’absorption du rayonnement par le plasma . il s’agit d’une densité de flux intermédiaire.

le type de laser utilisé : UV 0.2um —0.4um IR 0.8um — 1.4um

I’interaction laser matiere dépend de plusieurs paramétres : la source(le laser),la

cible(sa nature et ses proprités) et le gaz environnant.
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La densité de puissance minimale requise pour initier I’évaporation est donnée par

Moenke-Blankenburg. [1]]

=" W/cm? (1.7)

p :la sensité du matériaux
L, :la chaleur latente de vaporisation.
x :la diffusivité thermique du materiaux m? /s.

At :1a durée du pulse.

Matériau p(m=>)  k(m?/s) L,(J/Kg) At(s)  Lun(W/m?)
Cu 8960  1.009810~% 473010° 5107° 6.021012
1010~ % 4.2510!2
1510~° 3.4710!2
3010~? 2.4510!2
Al 2710 9.37107° 1.1107 510~ 4.11012
1010~ 2.910!2
1510~° 2.3710!2
3010~° 1.6710!2

Tableau 1.1V — Intensités minimales pour I'initiation de 1’évaporation de quelques maté-
riaux.

La masse maximale qui peut étre évaporée par un pulse laser d’énergie E est estimée

par[1] :
E(1—-%R)

[Cp(Ty — To) + Ly

M= (1.8)

R :la réflectivité de la surface.

Cp :la chaleur spécifique du matériau.
T}, :1a température d’ébulition.

Ty :1a température initiale.

Pour déterminer la profondeur d’ablation, il suffit de remplacer I’énergie E dans I’ex-
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pression de M par la fluence F'(énergie par unité de surface). et de diviser par la densité

p du matériaux [1].

Lorsqu’il s’agit d’un solide , I’ablation laser provoque la création d’un cratere dont
la taille et le volume dépendent des conditions lasers mises en oeuvres (longueur d’onde,
durée d’impulsion,éclairement], de la nature et de la pression de I’atmosphere environ-
nante ainsi que les propriétés €lectronique et thermo-physiques du matériau. le plasma
produit et par conséquent son spectre d’émission dépendent de maniere complexe du
matériau lui méme ainsi que des parametres du laser. ceci est 1’objet de plusieurs re-
cherches tant a 1’échelle théorique (modélisation de I’interaction laser-matiere et pré-
diction du comportement des matériaux vis a vis des rayonnements ) qu’a 1’échelle des
laboratoires(techniques de détections des raies émises par le plasma) Ce qui suit est une
description des différents mécanismes intervenant dans 1’interaction laser-solide pour

trois régimes différents.

durée du pulse du laser

fs ps ns
+— <+ > «»
ol 0o aal L1 vl Lol 3 g rnl v e [ SN
0.1 1 10 100 1000 10000 100000

Figure 1.6 — Différentes échelles temporelles des impulsions utilisées dans la LIBS. [3]]
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1.5.1 Ablation Laser en régime Femtoseconde

Figure 1.7 — Cratere formé par 1’ablation laser d’une feuille épaisse d’acier en régime
femtoseconde A = 781nm. [25, 26]]

Quand un pulse laser femtoseconde intéragit avec un échantillon solide, différents

mécanismes €lectroniques sont initier, dépendants de la nature du matériau.

Pour des échantillons conducteurs, les électrons libres dans le solide peuvent direc-

tement absorber 1’énergie du laser et former un plasma électrons-trous trés chaud.

Pour des semi-conducteurs et des diélectriques a large gap le plasma életron-trou
est crée a travers des processus non linéaires comme I’absorption multiphotonique,ionisation
tunnel et I’ionisation en avalanche. A haute énergie, le plasma f’életron-trous qui crée
a la surface du solide induira : I’émission de rayons-X, des éléctrons énergétiques, de
la photoémission, et la production d’ions fortement chargés a travers un phénomene ap-

pellé I’explosion Coulomb ou une fusion non thermique[3].

Pour des diélectrique a large gap 1’absorption simultanée de multiple photons ré-

sulte en un taux de photoionisation qui dépend fortement de I’intensité du laser[27]].Le
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taux de I’absorption multiphotonique peut €tre exprimé comme
ol" (1.9

I : intensité du laser

o :la section efficace de 1’absorption a n photons pour qu’un électron de valence

puisse étre excité vers la bande de conduction.

Le nombre de photons nécessaire est donné par le plus petit n satisfaisant 1’équation

(31
nho > E, (1.10)

E, :énergie de gap du di€lctrique.
h@ :énergie du photon

Le second processus de photoionisation : I’ionisation tunnel, peut entrer en jeu dans
le cas d’une interaction d’un laser a fort champ électrique avec les diélectriques. Dans
le régime a fort champ, la superposition du champ nucléaire de Coulomb et le champ
électrique du laser résulte en une barriere de potentiel oscillante et finie, a travers la-
quelle des électrons peuvent passer par effet tunnel et ainsi échapper de 1I’atome. Dans
les diélectriques ce mécanisme permet aux électrons de passer par effet tunnel a la bande

de conduction dans un temps plus petit que la durée du pulse.

Les deux processus d’ionisations multiphotonique et tunel peuvent étre traités dans
le méme cadre de théorie. La transition de I’ionisation multiphotonique vers 1’ionisation
tunel est caractérisé par le parametre de Keldysh[28]]

1
o(2m.E,)?

Y= =g (1.11)
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m, :masse effective d’un électron
e :charge effective d’un électron
Ej4 : amplitude du champ éléctrique du laser oscillant a la fréquence @

Si y > 1 ce qui est vrai dans le cas de I’interaction laser a hautes intensité avec les

diélectriques, I’1onisation multiphotonique domine les processus d’ionisation.

Pour les semiconducteurs quand 1I’énergie du photon est plus grande que le gap ,
I’absorption d’un seul photon est le mécanisme dominant pour 1’éxciation des électrons
de valence vers la bande de conduction [29], [30]]. Dans le cas des semiconducteurs a
bande de gap indirecte comme le silicium, I’absorption a un seul photon peut toujours se
produire avec des photons d’énergie plus grande que le gap mais 1’assistance des pho-

nons est nécessaire pour la conservation du moment.

Une fois le plasma électron-trou est formé au sein du solide les porteurs de charge
peuvent absorber les photons additionels du laser et allant séquentiellement vers des
états énergétiques supérieurs. Le coefficient d’absorption dépend de la partie imaginaire
de I'indice de réfraction qui est relié a la constante diélectrique . D’apres le modele de

Drude € peut étre exprimer par[31]] :

2 2

T T

] 1.12
1+w212+la)r(1+a)2r2)] (1.12)

e=1-w’

T :temps de diffusion (une fraction de femtoseconde) et dépend de I’énergie de conduc-
tion électronique
o), la fréquence de plasma

2N

— 1.13
Wp P (1.13)

N : densité des porteurs de charge.
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& : permittivité électrique du vide.

L’absorption des photons fait augmenter I’énergie des porteurs de charge dans le
plasma a électrons-trou, quand leur énergie est au dessus du gap (ou le niveau de Fermi
d’un métal), I’ionisation collisionelle génere des porteurs de charge additionels excités.
Un électron a haute énergie peut ioniser un autre électron a partir de la bande de va-
lence résultant en deux électrons excités avec une €nergie plus basse dans la bande de
conduction [32], [33] ces électrons peuvent étre a leur tours chauffés par I’absorption du
rayonnement laser . Ce processus peut se répeter aussi longtemps que le champ électro-
magnétique du laser est présent et intense, conduisant a ce qui est appellé , I’avalanche
électronique.L’ionisation par avalanche nécessite la présence de grains d’électrons dans

la bande de conduction, qui peuvent €tre excité par photoionisation.

Dans 1’échelle femtoseconde, un large nombre d’électrons libres peut quitter le so-
lide,les modes du réseaux peuvent rester froidement vibrationnels et le solide irradié
consiste en des ions chargés et un plasma électrons-trou. Apres que 10% des électrons
sont extraits le réseaux est affaiblit et commence a fondre ceci est appelé la fusion non
thermique ou explosion Coulomb causée par des électrons et ions hautement énergé-
tique [34],[35]].

L’interaction des lasers a haute énergie avec la maticre peut conduire a la production de

rayons-X de durée comparable a celle du pulse laser.

Pour des irradiances superieurs a 10'3W /cm? avec un pulse femtoseconde, 1’explosion
coulomb est le principale mécanisme de rupture des liaison.Avec des pulses femtose-
condes, I’absorption du rayonnement par le plasma peut étre négliger, parceque d’apres

ce qui est connue jusqu’a présent ¢’est qu’aucune masse est ejectée dans ce cas[3]].
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1.5.2 Ablation Laser en régime picoseconde

Figure 1.8 — Cratere formé par 1’ablation laser d’une feuille épaisse d’acier en régime
picoseconde A = 781nm.[25, 26]

Pour I’ablation laser en régime picoseconde le réseau peut fondre a travers des pro-
cessus thermiques et non-thermiques,dépendant de 1’irradiance du laser. Les électrons
sont éjectés de la surface de la cible durant le pulse, les électrons libres peuvent intéragir
avec I’air et absorber 1’énergie du laser pour initier un plasma d’air pendant la durée du
pulse. Le plasma d’air se forme avant que la cible se vaporise [36]][37].

L’évolution du plasma induit par laser dans I’air a été simulé avec un modele de plasma
a deux fluides [36]

Le plasma d’air au dessus de 1’échantillon, absorbe une partie du rayonnement du laser
incident. Contrairement a 1’ablation laser en régime nanoseconde 1’écrantage du rayon-
nement par le plasma n’est pas causer par I’absorption de la vapeur , en régime picose-

conde cet écrantage est causé par le plasma d’air.

Pour une impulsion picoseconde avec une irradiance comprise entre 10'° — 1013W /cm?,
des processus thermique est non thermiques existent[3]] comme I’explosion Coulomb.Pour
I’ablation par des lasers picoseconde, le pulse est trop court pour étre absorbée par le

plasma.l’absorption du rayonnement par le plasma influence la quantité de masse du so-
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lide transformé en vapeur et les propriétés de cette derniere.Cependant un plasma d’air
peut se former durant la durée du pulse picoseconde die aux électrons qui s’échappent
de la surface de 1’échantillon, ce plasma d’air peut absorber une partie du pulse picon-

seconde.

1.5.3 Ablation laser en régime nanoseconde

Figure 1.9 — Cratere formé par 1’ablation laser d’une feuille épaisse d’acier en régime
nanoseconde A = 781nm.[25. 26]

Quand la durée du pulse est dans 1’ordre de quelques nanosecondes et que 1’irra-
diance est dans I’ordre de 107 — 10"'W /cm? certains des mécanismes incluent dans
I’ablation sont : la fusion, la sublimation,la vaporisation et 1’ionisation.

Si I’irradiance du laser est suffisament élevée, 1’ablation non thermique est aussi impor-

tante et peut coéxister avec ces mécanismes thermiques.

Pour une impulsion nanoseconde avec des irradiances inférieures 4 103W /cm?, le
mécaniseme dominant est la vaporisation thermique[3]], la température de la surface du
solide croit et une transition de phase bien définit a lieu, du solide au liquide, du liquide
a la vapeur et de la vapeur au plasma.Quand la durée du pulse est dans le régime nano-

seconde, la derniere partie du laser peut étre absorbée par le plasma induit, ce qui est
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appelé plasma shielding

La température dans cible peut étre calculée avec I’équation de condution de chaleur
- d d k 0
T (x,t T (x,t o
Aer) _ 9 K2ty
t dx " Cpps”  OJx Cpps

) (x,1) (1.14)

T :représente la température au sein de la cible
x :la position a partir de la surface
k :conductivité thermique
C)p : capacité calorifique a pression constante

ps :la densité en masse de la cible.

Le taux de vaporisation thermique J, est fonction de la température de la surface, en

supposant 1’équilibre thermodynamique :

Jy, = 1.0610%xp(— (= — —))

(1.15)

L, :la chaleur de vaporisation
M :masse de la vapeur

Kp :la constante de Boltzmann
Tp :température d’ébulition

T :température de la surface.

La masse vaporisée peut étre ionisée en absorbant le rayonnemen laser incident for-
mant un plasma. Le rayonnement laser est absorbée initialement par inverse Bremsstrha-
lung qui consiste en 1’absorption d’un photon par un électron libre durant la collision
avec une particule lourde (ion, atome). Le Coefficient d’absorption par inverse Bremss-

trhalung est donné par :

he
AkgT,

4¢903N,Z*N; , 2m
3hctm, 3m.kpT,

o1 = [ONeNo + )21 = exp(—5—)] (1.16)
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Q :section efficace de 1’absorption d’un photon par électron durant la collsion avec les
atomes

c :vitesse de la lumiere

N, :densité des électrons

N; :densité des ions

Ny :densité des neutres

T, :température des électrons

Le premier terme du c6té droit de 1’égalité est relié I’intération électron-atomes et le

second est reli€ a 1’intéraction électron-ion.

L’ionisation multiphotonique dans la vapeur, contribue également a ce processus si
I’irradiance du laser est haute et sa longueur d’onde est courte.
Quand le panache plasma est proche de la densité critique, la partie restante du pulse

sera absorbée avant d’atteindre la cible.

1.6 Plasmas induits par lasers

Comprendre les processus d’ignition du plasma aide a déterminer les conditions op-
timales pour les mesures de la LIBS.

L’initiation du plasma audessus de la surface de la cible commence dans la vapeur
chaude. En premier lieu, I’absorption du rayonnement laser se fait par le Bremsstrahlung
électrons-neutres. Quand suffisamment d’électrons sont générés le mécanisme d’absorp-
tion dominant devient I’inverse Bremsstrahlung inverse électrons-ions.

La photoionisation des états excités peut aussi contribuer dans le cas des interactions
avec des rayonnements de courtes longueurs d’ondes.

Le plasma produit s’étend dans le vide ou dans un gaz environnant ou les électrons
présents dans le plasma modifient la propagation du rayonnement laser [3]].

Le plasma formé par une haute intensité ou une courte impulsion présente un fort

gradient de densité et de température ce qui n’est pas le cas du plasma induit par un laser
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de moindre intensité ou une durée d’impulsion plus longue.

Un des processus les plus importants dans 1’interaction laser-plasma pour la com-
prhérension de la LIBS est 1émission des radiation du plasma, allant du visible jusqu’au
rayons-X [3]

La composition d’un spectre émis par un plasma contient des raies ainsi que des
continuums.

L’étude des raies caractéristiques émises par le plasma peut donner des informations

sur la composition de la cible (ie : les élements qui la constituent).

Le rayonnement continu est émis par le plasma en raison des transitions libre-libre
et libre-lié.

Les transitions libre-libre (émission Bremsstrahlung) sont dues a 1’interaction des
électrons avec les ions positivement chargés de charge Z et de densité N,. La densité de
puissance spectrale pour une distribution électronique Maxwellienne a une température

T, est donnée par [3] :

N,N; hv
Iy = Zogp—% lzexp(—T) (1.17)
]-:{32 e

ZeffyNe,Nz, T, : sont la charge effective pour une émission Bremsstrahlung, la den-
sité des électrons, la densité des ions et la température électronique respectivement.

Pour les plasmas induits par laser, les €lectrons tres énergétiques (suprathermiques)
ont un long libre parcours moyen, ils peuvent donc pénetrer dans la partie froide de la
cible. dans ce cas le spectre du Bremsstrahlung est modifié, car les électrons (de toute

énergie) sont ralentis par leur interaction par la matiere froide [3l].

Dans les transitions libre-1ié (recombinaison radiative), un électron libre d’énergie
cinétique E, est capturé par un ion de charge Z dans un niveau lié n de I’ion de charge

(Z—1), dénergie d’ionisation x", il en résulte I’émission d’un photon d’énergie :
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hv =E,+ %" (1.18)

L’émissivité d’une raie spectrale (ie : nombre de photons émis par unité de temps et
unité de volume), est égale au produit de sa probabilité de transition radiative et de la
densité des epeces €émetrices du niveau excité. D un autre coté le coefficient d’absorption
d’une raie est obtenue par la probabilité de transition radiative en utilisant les relation
d’Einstein. Pour I’interprétation de la raie d’émission, la population du niveau excité doit

étre connue [3]]

L’expérimentation et la théorie [3]], ont montré que des densités aussi larges que
102%¢m™3 et des température de 1’ordre de 2¢V sont typiques des processus d’ablation
par les lasers nanosecondes.

Cependant apres Sns, T, et T; (température électronique et ionique), deviennent presque

égales par thermalisation en raison des collisions.

Ceci est une condition pour le plasma d’€tre en équilibre thermodynamique local, et
c’est la raison pour laquelle les mesures de ma LIBS sont faits quelques micsosecondes
apres la formation du plasma ie : quand le plasma de la LIBS est sous de telles conditions

de recombinaison.

Les intervales de N, et T, des plasmas de LIBS sont suffisants pour satisfaire les
conditions de ’ETL, ou les équations de Saha et de Boltzmann donnent les fractions de

densité des cobnstituants du plamsa y compris les fraction de densité des états excitées.

Ces équations impliquent aussi la validité de la fonction de distribution Maxwel-
lienne, pour la description de la fonction de distribution de I’énergie des électrons.
De plus, ces distributions (Saha,Boltzmann et Maxwell), s’adaptent aux valeurs lo-

cales de N, et T, durant le processus d’éxpansion du plasma.
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Les plasmas de la LIBS et leur émission dépendent des conditions expérimentales,

qui doivent €tre optimisées pour que les hypotheses de ’ETL et du plasma optiquement

mince soient satisfaits.

800 .
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Figure 1.10 — Spectre émis par un plasma de cuivre induit dans 1’air. [38]

1.7 Conclusion

Dans le présent chapitre nous avons présenté, une étude bibliographique sur les mé-
canismes de I’interaction des lasers impulsionnels avec les gaz, les liquides et les solides,
en se concentrant plus particulierement aux mécanimes de 1’interaction des lasers en ré-
gime femtoseconde, picoseconde et nanoseconde avec les solides.

Dans le prochain chapitre sera présenté une description mathématique de 1’interac-

tion des pulses nanoseconde avec les solides.
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CHAPITRE 2

MODELISATION

2.1 Introduction

Nous allons présenter ici différentes approches de modélisation de 1’interaction d’un
rayonnement laser impulsionnel avec des cibles solides.
Lorsqu’un rayonnement laser est focalisé sur la surface d’un échantillon solide, celui-ci
absorbe une partie de 1’énergie qui lui est délivrée ce qui provoque une augmentation
de sa température et d’éventuels changement de phase qui dépendent non seulement des
cartéristiques du rayonnement mais également des propriétés du matériau en question.
Les processus selon les quels un rayonnement laser impulsionnel est absorbé par la ma-
tiere ne sont pas totalement connus. Il n’existe donc pas un modele général capable de
décrire les mécanismes selons les quels le rayonnement laser intéragit avec la matiere et
de prédir les résultats de cette interaction.
Les différents mécanismes que nous devons mettre en évidence pour notre modélisation

sont comme suit :

e [’interaction laser-cible : qui se caractérise par le transfert de I’énergie du laser au
matériau causant son chauffage, sa fusion, et son évaporation ou une sublimation

directe
e [’expansion de la vapeur qui se forme au dessus de la surface de la cible

e Laformation du plasma a partir de I’absorption du rayonnement laser par la vapeur

et également I’abpsortion du rayonnement par le plasma lui méme

Il existe plusieurs modeles qui tentent de décrire I’interaction laser-cible chacun
d’entre eux est régit par des hypotheses bien définies. Nous voulons d’abords avoir une
vue d’ensemble sur ces différentes approches de modélisation et mettre en évidence leurs

différentes conditions et hypotheses de base pour finalement définir un modele que nous
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utiliserons par la suite pour notre simulation numérique.

Les processus thermiques dans la cible sont modélisés par 1’équation de la chaleur
a travers laquelle on espere avoir une idée sur 1’évolution de la température au sein
de la cible qui est due a I’absorption de 1’énergie du laser a parti de 1’endroit de son

application. [39-42]

IT(x,t)  d k dT(x1t)  Ou . )
3 " axicyp ox TgplRierr(-aa)] 2.1)

N

ou
T : désigne la température au sein de 1’échantillon
x : Distance au sein du matériau a partir de la surface
t : le temps
k,Cp,peta, : désignent la conductivité thermique , la capacité calorifique, la densié en
masse, et le coefficient d’absorption du matériau repectivement. I(¢) : profile temporel
de I’impuslsion laser

Notre interét porte sur la modélisation 4 une seule dimension.
C’est une approximation que nous pouvons valider par le calcul de la longueur de dif-
fusion du rayonnement dans le materiau [43],qui sera comparée a des grandeurs telles
que :
w : le rayon du faisceau,
lg, : la profondeur de prénétration(qui est I’inverse du coefficient d’absorption)
et
e :I’épaisseur du matériau.
La longueur de diffusion dépend de la durée du pulse et de la diffusivité thermique de la

cible, ceci s’exprime par la relation suivante [43]] :

Iy =2/ (2.2)
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[T :1a longueur de diffusion thermique
Kk :la diffusivité thermique du materiau

{ :la durée du pulse.

Le modele thermique a une dimension n’est valable que si :[43]]

lo, <<Ip << w,e (2.3)

Ceci signifie que la distance sur laquelle s’effectue la diffusion de la température au
sein du matériau doit étre tres supérieur devant la prfondeur de pénétration du rayone-
ment, et tres inférieur devant le rayon du laser ainsi que I’épaisseur de I’échantillon.
Ceci traduit une tres forte absorption du rayonnement par le matériau, un flux latéral
négligeable et un échantillon semi-infini.

Ceux sont donc les conditions a vérifier pour valider le modele a une seule dimension.

Cette partie est sensible aux hypohese sur les quelles notre approche repose, no-
tament le profile de I’impulsion, les param‘etres du matériau et si le rayonnement ab-

sorbé joue ou pas le role d’une source interne.

L’expansion de la vapeur est quant a elle sensible au milieu environnant dans laquelle

elle s’effectue qui peut €tre du vide ou un autre gaz telle que 1’hélium ou I’argan.

L’absorption du rayonnement par le plasma se fait par inverse bremsstrahlung et/ou
photoionisation
Dans ce qui va suivre nous allons discuter la modélisation de chaque mécanisme et de

monter que chacun est totalement 1i¢ aux autres.

2.2 Processus dans I’échantillon

Quand un laser a haute puissance irradie une surface materielle, une partie de I’éner-

gie du laser est absorbée et se propage a I’interieur du materiau par conduction. Si I’éner-

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



2.2 Processus dans I’échantillon 28

gie est suffisament élevée , la surface du materiau fond puis se vaporise ou se vaporise
directement (une sublimation). Dans ces conditions comme nous 1’avons déja évoqué,
les processus thermiques au sein de la cible sont étudiés au moyen de 1équation de la
chaleur. Plusieurs applications pratiques sont basées sur ces phénomenes telles que : la
soudure,la coupure des métaux, le percage de trous [44-48]. Pour la LIBS c’est éga-
lement ces mémes processus qui apparaissent sauf que les parametres du laser doivent
permettre d’aller au dela de la vaporisation c’est a dire la formation du plasma ie une
durée d’impulsion dans I’ordre de quelque nanosecondes et une irradiance aux alentours

de 10%w/cm? [2]

2.2.1 Approche a deux étapes :Fusion-évaporation

Comme le titre de cette partie 1’indique 1’effet du rayonnement laser sur la cible se
manifestera en deux étapes successives bien distinctes a savoir 1I’absorption de 1’énergie
jusqu’a atteindre la température de fusion, 1’absorption de 1énergie continue au dela jus-
qu’a I’évaporation et la formation d’un plasma tant que le laser opere encore.

Nous allons tout d’abord commencer par simplifier le probleme, en éliminant les non-
linéarités et certains termes pour pouvoir faire des calculs analytiques. Apres nous allons
de plus en plus tenter d’apporter des modifications au modele simplifier pour tenter de

nous approcher des réelles conditions de I’interaction

2.2.1.1 Modele avec paramétres constants et sans source interne

Commencons en premier lieu a établier les hypotheses suivantes qui nous permettent

d’obtenir un modele thermique le plus simple possible :
e Un pulse dont I’irradiance est constante[44, 49]
e [es parametres optiques du materiau indépendants de la température [2,43] 144, 49]
e Les propriétés thermiques indépendantes de la température[2, 43, 144,149, |50]

e [’absorption du rayonnement s’effectue uniquement a la surface du materiau et la

chaleur diffuse dans le materiau par conduction,ie le rayonnement laser n’est pas
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supposé jouer le role d’une source interne et le terme qui exprime cette derniere

dans I’équation de la chaleur peut étre retiré [44] 49| 51]]

e [’échantillon est assimilé a un solide semi-ifini[44] 49], ce qui signifie que la pro-
fondeur de diffusion de la chaleur et sur laquelle les effets thermiques sont ressenti
et inferieure a 1I’épaisseur de 1’échantillon, et par conséquent aucun échange de la

chaleur ne séffectue 2 la surface arriere du matériau[44)

Ce qui suit est une résolution approximative du probléme de conduction de la chaleur a
une dimension obéisant aux hypotheses précédentes dans les régions solides et liquide,

nous aurons un probléme linéaire a traiter.

rayonnement laser

surface de la
cible

Figure 2.1 — La géométrie de I’interaction

1. Avant la fusion :
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Région liquide Région solide

faisceau laser
—Pp

"l o) L(x.t)
—

—p

Surface Interface

= \/

0 S(1)

Figure 2.2 — Changement de phase dii a I’absorption du rayonnement

Avant que la surface du materiau n’atteignent la température de fusion 7, son €vo-

lution au sein de la cible est décrite par 1équation suivante [44} 49, 51]]

aszol(xaf) 1 aTYUl(xat)

_ =0.0<x< 2.4
P kg or 0sxs @4
Qui obéit aux conditions aux limites suivantes
oT, t
— kol Soal)(j7 ) = ﬁ17x =0 (2.5)
Ts01 (°°;t) =T (2.6)
T501(x,0) =T, 2.7)

T kg1, K501, 3 sont repectivemnt : La température, la conductivité thermique, la diffusivité
thermique et 1’absorptivité a I’état solide.

Avec :
ksal

Cpxol pS(]l

Ksol = (28)

T, : température ambiante
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I : densité de puissance du laser

L’équation (2.4)peut avoir le profile de température suivant comme solution [49]

Tso1(x,t) = Ts(l)exp(—m) (2.9)
Ou un autre profile tel que : [44]]
T(x,1) = T(1)(1— 5)" (2.10)

T; : représente la température de la surface
6(t) fonction temporelle repésentant la profondeur de diffusion de la température dans
le solide.

F(t) : fonction sans dimension.

En remplagant (2.9) dans (2.4)et(2.5)), nous obtenons :

dTv(t) _ Ksol

= Ts(t 2.11
1
70 = Bl 50 (2.12)
Ko
D’apres les deux relations précédentes on obtient :
1
) = Tyt —Potl (o) (2.13)

V Cpsozpsolksol
5(t) =/ 2Kso1t (2.14)

Quand la température de la surface est €gale a la température de fusion le temps pour la
surface d’atteindre cette température lorsque (2.9) est prise comme expression du profile
de la température [49]]

_ (Tf - Ta)chm[psolksol (2.15)

fn 2(Boot] 2
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Alors que si le profile de la température est suppose |l1I.1| on aura cette expression

pour le temps de fusion [44]]

fo— 2ksolpsolcpml (Tf —Ta )2
" 3 1 ﬁsol

Pour d’autres profiles voici deux autres expressions du temps de fusion [45,52]

(2.16)

3ksolpsalcpv ! Tf -1 2
- (2.17)
" 4 ( 1 ﬁsol )
nksolpsolcp ! Tf_ Ta 2
= = 2.18
" 4 ( I Bsol ) ( )

1. Apres la fusion

Les équations de conduction de la chaleur dans les régions liquide et solide peuvent

étre décrite par [49, 53]

aleiq(xat)_ 1 aTliq(‘xJ)

=0.0<x<S(t 2.19
g o 0sxsSO) (2.19)
82Tsol(x t) 1 9Tp(x,1)
LA L =0,5(t) <x< o 2.20
2k o Sl sx < (2.20)
Avec les conditions aux limites suivante :

0T}, (x,t

g, O Tia5:t) _ Biiglx =0 2.21)
ox

Tyo1(x,t) = Tiig(x,) = Tp,x = S(t) (2.22)
Tyo1(x,1) = Ty, x —> o (2.23)

Quand le solide fond , I’interface solide-liquide se déplace (dans la direction des
x > 0). Dans ce cas la chaleur latente de fusion absorbée a 1’interface durant la fusion
est délivrée a I’interface grace a I’apport en chaleur en x = 0.

En écrivant I’équation du bilan énergétique pour I’interface [53]] :
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dS(t
4sol — dlig = pL d(t ) (2.24)

dsol €t qjig - sont respectivement les flux venant des phases solide et liquide.

aT; aT,

LR A
ol ox sol Ox

ds(t
Jx=s(r) = pL—d(z ) (2.25)

[k
ou
lig :définie les parametres de la phase liquide
sol :définie les paramétres de la phase solide
Ty : la température de fusion du matériau irradié

S(t) : 1a position de ’interface solide / liquide

Considérons maintenant les profiles de températures suivant dans les phases solides

et liquides respectivement : [49]

Tiig = Tool exp(—%) (2.26)
—x—§
T,=T exp(xSTt)(t)) 2.27)

satisfesants (2.22)et(2.23)

0yi¢(t) :profondeur de pénétration de la température dans la région liquide () :pro-

fondeur de pénétration de la température dans la région solide

Remplacer le profile de la température de la phase liquide dans 1’équation de la cha-
leur de cette méme phase et ceci pour x = 0, et faire de méme pour la phase solide et

ceci pour x = §(¢) pour obtenir :

ary(n) 1)
e 87 (1)

=0 (2.28)
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das (t ) Kol
- (2.29)
dt Os01(1)
Remplager(2.26)) dans (2.21)) pour obtenir
kl iq T (t )
= B:.1 (2.30)
Sliq (t ) ﬁllq

Remplager (2.26)et (2.27)dans (2.25) et en fesant intervenir (2.22) nous obtenons :

dS(t) Tf kliq ksor
_ _ 231
dt psolL 51iq (t) 6301 (t) ) ( )

En maniant les équations(2.28)(2.29)([2.30)(2.31)) les équations suivantes sont obte-

nues :

ki 2KigBii, I 1
8ia(t) = T _t4+Cy2 (2.32)
501 (1) Psotl (Ksor + Is Ksoz)[ZKliqﬁﬁqlzﬂrc )2 (2.33)
[ = / 0 .
SO Bliq ]Tf SO ) L klziq
2K B 1 1
kli 2Kliqﬁ]% 12 1 [ lzlz.lq l+CO]2
S(t) = ql[ ——1+Co]2 In(—— T ) (2.34)
Biiq kliq f
avec 5 Bz
Kj; k :
Co=T}— —— 04 (T, _T,)2 (2.35)
Ksork7:
SO0t ligF sol

Quand la tempfature de la surface de la deuxieme étape est égale 4 la température de
vaporisation le temps pour la surface d’atteindre cette température est[49]
2 2
- (T, _Co)kliq (2.36)
V — <~ A -~~~ .
2(Biigl)*Kiiq
Si au dela de ce temps le laser irradie toujours le matériau , la vapeur qui se formera

au dessus de la surface solide de la cible absorbera a son tous une partie de 1’énergie du

laser et un plasma se formera
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2.2.1.2 Modele avec des parametres dépendants de la température et du temps

Les hypotheses de modelisation dans ce cas sont :

e Le pulse a profile temporel idéalement gaussien [2, 43} 50]]

e Les parametres optiques du materiau sont fonction de la température pour les mi-
lieux conducteurs[S0, 54]],et constants pour d’autres milieux tels les semiconduc-

teurs [55]]
e [es propriétés thermiques indépendantes de la température[2, 43} 50]

e [e rayonnement laser absorbé est supposé jouer le role d’une source interne au

sein de la cible [12} 43} 50, 154]
e Pas d’échange de chaleur a la surface arriere de 1’échantillon [43}150]
1. Avant la fusion

la variation de la température dans la cible durant cette phase est décrite par 1I’équation

de chaleur [50), |54]]

0T 0 kg 0T
CpuiPsol 5= 5 (75 ) +Q@.1)(0 <1 < ) (2.37)
Avec :
O(x,t) = B(T) ata(T)I(t)exp(—0ta(T)x) (2.38)

Qui obéit aux conditions aux limites suivantes qui sont des conditions de conservation

de I’énergie et d’adiabacité [0, 54|

oT
k7D | 1) (0 <1 < ) 239
- ksal% == 0(0 <t < 1) (2.40)

B(T) et o, étant Iabsorptivité et le coefficient d’absorption du matériau dont les

expressions pour une cible métalique dans le cadre de 1’approximation de Hagen-Rubens
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[56,57] dont la démonstration figure dans [II. Isont les suivantes, nous avons pu corriger

notament 1’expression de I’absorptivité [50, 54] :

81 :2\/47rc80(1—|—Oc)f((yz"(x,t)—Ta)) o
4roy
%(T) = \/sol(l + o (T (x,1) — Tp)) (242)

Le profile temporel de I’impulsion laser est le suivant [50] :

(t—1)°

282 )

(2.37) et ses conditions aux limites sont supposées étre valables avant que le temps

I(t) = Ipexp(— (2.43)

ne soit égale au temps de fusion dont I’expression est censée étre la méme que pour le
cas des parametres constants [44] selon [50}54], alors que les hypoteses de modelisation
sont totalement différentes, nous avons tenté de déterminer 1’éxpression du temps de
fusion qui correspond aux conditions de ce modele dans|[[TI.1.2]et nous avons conclu que
ca ne peut pas étre I’expression correcte, cependant nous n’avons pas été capable d’en
titrer une expression du temps de fusion car nous avons été confronté a une équation non

linéaire que nous n’avons pas pu résoudre.
1. Apres la fusion

au dela de la temperature de fusion la cible s’évapore depuis sa surface puis passe a
I’état plasma, en prenant en considérations 1’effet de 1’évaporation la variation de la

température sera décrite a I’aide de cette équation [50] :

oT (x,1) 0T (x,t) 0 kijgdT(x,1)
CPliqpliQT + CpyyPriq (1) ox  ox & ox +0(x,1), (Tn <1 <7)
(2.44)
la conservation de 1énergie impose les conditions aux limites suivantes [S0] :
dT (x,t
iy 2T = A pu(0) + BT 2.45)
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T'H‘” =0 (2.46)

u(t) : étant la vitesse de vaporisation qui est définit par [43] 58-H60]

_ P m
u(t) = 0.32, / o0 (2.47)

Le coefficient de correction 0.32 tient compte de 1I’influence de la couche de Knudsen
(59, 60]

m.kp,p,P sont la masse moyenne des particules, la constante de Boltzmann , la den-

sité du matériau respectivement et la pression de la vapeur au dessus de la surface éva-

porée

La pression de la vapeur peut étre estimée par 1’équation de Clausius Clapeyron [60-

63l. :

=

P = Pyexp|——( )] (2.48)

R

P, : La pression atmosphérique

2.2.2 approche a une seule étape :Sublimation

Commencgons tout d’abord par mettre en évidence les hypotheses de cette approche

de modélisation

e Le pulse a un profile temporel idélament gaussien [43, 50, 163, 164]

e Des parametres optiques indépendant de la température méme s’il s’agit d’un mi-

lieu conducteur[[64]]
e Des propriétés thermiques indépendantes de la température

e [e rayonnement laser est supposé jouer le role d’une source interne au sein du

matériau[64]
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e Tous les processus sont au méme temps inclus tel le processus de vaporisation

dans 1équation de la chaleur et ses conditions aux limites[43] 164, 65]]

L’équation de la chaleur 1D décrivant la propagation du flux de chaleur dans I’échan-

tillon irradié peut étre écrite comme suit [60-63]]

oT oT 9T
pCI,E — u(t)g _kﬁ = (1 =R(A)) I (t)exp(—ux) (2.49)

p,Cp,k : densité, chaleur spécifique, conductivité thermique du materiau respectivement,

toutes prises constantes (indépendentes de la tempeérature.
Ce modele thermique obéit aux conditions aux limites suivantes :

A la surface arriere : la Condition de Dirichlet
T(l,t) =T, (2.50)

Cette condition indique que la diffusion thermique se fait sur une épaisseur beaucoup

plus petite que 1’épaisseur de la cible

A la surface irradiée : la Condition de Neumann exprime le bilan énergétique[[64, [63]

(2| = At putr) @51)

La condition initiale est telle que
Tx,t=0)=T, (2.52)

2.2.3 Modele a deux températures

Nous avons présenté précedement des modeles thermiques de I’interaction laser-
matiere valables pour des régimes nano et picosecondes, qui se révelent étre en accord

avec I’expérimentation sur des métaux,diélectriques et semiconducteurs [64].L"hypothese
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majeure de ces modeles est 1I’existence d’un équilibre thermodynamique entre les élec-

trons et le réseau des matériaux sur lesquels les impulsions operent.

Cependant due a la courte durée des impulsions picosecondes les électrons et le
réseau peuvent ne pas étre toujours en équilibre thermodynamique et le processus de

diffusion de la chaleur devrait €tre décrit par un modele a deux température [65-69]]

T, I,

Co5f = ke s~ G(T. = Tj) + Q(x.1) (2.53)
aT;

G5! =G(T.~T) (2.54)

Ou : Ccla capacité calorifique volumique des é€lectrons , C;la capacité calorifique
volumique du réseau 7;la température des ions, 7,la température des électrons, G un pa-

rametre de couplage électrons-réseau k, conductivité thermique des électrons

Avec :

O(x,1) = [1 — R]oI(1)exp(—0tx) (2.55)
et
G= % (2.56)
Te

Ou : 7¢ : temps moyen d’échange d’énergie entre les électrons et le réseau.

Puisque notre interét porte sur I’interaction laser-maticre et I’ablation laser dans les
conditions d’opération de la LIBS, et parce que dans ce cas les impulsions les plus com-
munément utilisées sont dans la régime nanoseconde [69] , sans exclure 1’utilisation
récentes des impulsions ultra-courtes ie picosecondes et femtosecondes [6] a ce stade

nous n’allons pas porter d’avantage d’interét a ce modele.
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2.3 Processus dans la vapeur et formation du plasma

2.3.1 Expansion de la vapeur :

Des que la température de la cible est suffisament élevée, la matiere évaporée tend a

s’échapper et a s’étendre dans le milieu environant.

plasma en expansion

faisceau laser

S S —

L

‘ cible Plasma zone d'@bsorption  frontde Choc‘

Figure 2.3 — Expansion du panache dans le milieu environnant en direction du faisceau

laser. [1]]

L’expansion de la vapeur qui se forme au dessus de la surface de 1’échantillon est
étudiée au travers d’équations hydrodynamiques.
Si Ce phénomene s’effectue dans le vide il sera décrit par les équations d’Euler d’hydro-
dynamique exprimant la conservation de la densité de la masse, le moment et 1’énergie,
si par contre il s’effectue dans un gaz environnant tel que I’hélium ou I’argon il sera

décrit par les équations de Navier-Stokes. [0} [71].

adp _ d(pv)
a T ox (2.57)
dpv) 0 2
at = —a—x[p—I—pv ] (2.58)
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d V2 d P 2
E[P (E+ 5)] = —E[PV(E + P + 5)] + QyBligser — Erad (2.59)
kgT
p=(1+x,)P% (2.60)
m
p.3
PE = L[Z (14 x )k T +1Pix + (P + IPy)xz) 2.61)

Les deux dernieres équations sont valables en supposant que la matiere évaporée suit
la loi des gaz parfaits avec
P : la pression et E : L’énergie interne, p : la densité massique, pv : le moment,pE : la
densité de I’énergie interne, pv? : la densité de 1’énrgie cinétique
Xe,Xi1,Xpp : désignent les fractions des électrons, atome une fois ionisé, et atome deux
fois ionisé respectivement
[P, 1P, représentent le premier et le second potentiel d’ionisation du materiau considéré
Le produit oypl;,s.- donne I’absorption locale de I’énergie du laser qui représente un gain
pour lénergie interne de la vapeur.
Finalement &, est la quantité d’énergie émise par la vapeur par unité de volume durant
temps dans le processus de Bremsstrhalung qui représente une perte dans 1’énergie in-
terne de la vapeur.
L’influence de la partie hydrodynamique sur la partie thermique pourrait apparaitre dans

la condition a la surface d’irradiation [72] :

T (x,1)

—k ox

+v(ngAH, + pE + pv* + P) = [1 = R]I (1) (2.62)
ng : étant la densité des éspeces neutres

2.3.2 Formation du plasma

La matiere évaporée peut s’ioniser en absorbant une partie de 1’énergie du laser in-

cident formant ainsi un plasma. Une fois le plasma formé une partie du rayonnement

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



2.3 Processus dans la vapeur et formation du plasma 42

laser y sera absorbée par ou par inverse Bremsstrahlung EI ou par photoionisation. Par
conséquent I’irradiance du laser est partiellement absorbé par le plasma avant d’atteindre
la cible, ceci est est appelé "Plasma shielding" ou "Ecrantage du rayonnement par le
palsma"[69, (73]

Les deux contributions de I’inverse Bremsstrahlung sont [60, (/4] :

e L’IB électron-ion

hc ]46613116 27
AkpT 7" 3he*m, \| 3mokpT

oge—i = [1 —exp( (Zini1 + Zani (2.63)

e L’IB électron-neutre
c
B.e—n = [1 —exp(55—)]Pneno (2.64)

avec
¢ : la section efficace pour I’absorption d’un photon avec un électron lors d’une collision

avec des neutres.

hc
AkpT

I’émission stimulée.

Le terme [1 — exp(+75)] qui est commun entre les deux processus d’IB tient compte de

La section efficace de photoionisation peut étre exprimée par [S0, 73] :

(IP—E*)* IPy

=7.910"18
Opy 910 (hV)3

(2.65)

ou : IP : le potentiel d’ionisation de 1’atome, E* :L’énergie du niveau excité qui peut tre

photoionisé et /Py est le potentiel d’ionisation de I’hydrogene.

Puisque plusieurs collisions ont lieu entre les différentes particules, le plasma peut
étre considéré a 1’équilibre thermodynamique local. Ceci signifie que dans une région

suffisament petite 1’équilibre thermique est établi entre électrons,ions et neutres et ils

'IB : Absoprtion d’un photon par un électron libre lors de la collision avec une particule lourde (un ion
ou un atome)
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sont caractérisés par une température commune . De plus le degré d’ionisation (c.a.d la
fraction des électrons et ions ) peut €tre décrit par la lois de Saha-Eggert[74]].

Si par exemple on suppose la présence d’élements une fois ainsi que deux fois ionisés,
deux différentes équations de Saha-Eggert sont incorporé dans le modele , pour la frac-
tion des éspeces une fois ionisées par rapport aux neutres et pour la fraction des éspeces

deux fois ionisées par rapport aux éspece une fois ionisées. Ceci se traduit par [2]

XeXil 1 ZﬂmekBT 3 1P,
= 2exp— 2.66
X0 Myap ( h? )exp kT ( )
XeXi2 1 ZJTmekBT 3 P
— 2exp——= 2.67
X1 nvap ( h2 ) exp kBT ( )
X0 +xi1 +xp2 =1 (2.68)
Xi1 +2xp = X, (2.69)

Ces deux dernieres équations tiennent pour la conservation de la masse et de la

charge.

Ces équations avec (2.61)) sont résolues afin d’obtenir x.x;; x;pxpet T en toute position

dans le panache sauf pour la premiere position prs de la surface qui sera donnée par

Xil CI)—IPl
— =exp(

X0 kpT;

) (2.70)

Ces équations sont valables car il est généralement admis que les plasmas de la LIBS
sont en équilibre thermodynamique local.
Le critere suivant doit étre satisfait pour qu'un plasma soit en équilibre thermodyna-

mique local [76,[77] :

1
N, > 1.610"2AE>T? (2.71)
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ou :
N, : densité des électrons
AE(eV) : est la plus grande énergie de transition pour la quelle la condition est satisfaite.

T,(K) : 1a température déxcitation

Cependant la validité de I’hypothese de I’équilibre thermodynamque local pour les
plasmas de la LIBS ,a été remise en question [78,[79] mais a ce stade nous nous conten-

terons d’admettre I’hypothese d’equilibre thermodynamique local .

2.3.2.1 Conséquences de I’absorption du rayonnement laser par le plasma

Parce que le rayonnement laser est partiellement absorbé par le plasma, ceci dimi-
nuera la quantité d’énergie qui atteind la cible, donc pour avoir 1’évolution de la tempé-
rature au sein de la cible pendant toute la durée d’irradiation ce processus doit intervenir
dans le modele thermique qui étudie les processus dans I’échantillon.

Il existe dans la littérature différentes fagon de tenir compte de ce phénomene :

La premicere est de faire intervenir 1’équation dynamique de 1’éxpansion d’un plasma

[80] :

1dX d’X(¢) 1dy &Y (1) 1dz d*z(t), kT,

X(l)[;EWL i | = ()[TE i | = ()[EE i | =

(2.72)

Résoudre cette équation permet de savoir sur quel distance de la surface de la cible
s’étend le plasma, on notera cette distance H.

On pourrait alors I'inclure dans le modele thermique dans 1’équation de la chaleur et
dans la condition de conservation de I’énergie a la surface d’irradiation [S0]

oT (x,t dT (x,t d kj;, 0T (x,t
Cp]iqpliq% + CpliqpliqU(t)% = Elqa—x() + QO(x,1) (2.73)
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Avec :

Q(x,1) = B(T)b(T)Io(t)exp(—opimcH )exp(—b(T )x) (2.74)

nx :La densité des particules excitées.

dT (x,1)
ox

Une autre fagon de prendre compte de ce phénomene est de supposer que la vitesse

—kL le=0 = —LprU (t) + B(T)Io(t)exp(—opin.H) (2.75)

hydrodynamique du plasma est égale a la vitesse du son dans le milieu environnant :

0.677kgT,
Vo = \/% (2.76)
oT oT  9°T

pCpW —u(l')g —kW = (1 —%(l))aal(t)exp(—a(ﬂ—/(Xplvpldl) (277)

o,y - estun coefficient d’absorption du plasma, qui peut faire référence a I'inverse Brem-
sstrhalung ou la photoionisation ou la somme des deux [72], ce qui permet d’obtenir

I’irradiance qui arrive a la surface de la cible affecté par la présence du plasmal[72] :
I(x,1) = I(t)exp( / (0tpr + g )dx) (2.78)
X

2.4 Assemblage des différents mécanismes

Les différent mécanismes de I’interaction laser-materiau sont fortement dépendants
les uns des autres. D’une part il y a I’interaction du laser avec la cible qui cause son éva-
poration.La densité, la vitesse, et la température de la vapeur résultante sont des condi-
tions déterminantes pour 1’expansion du panache et la formation du plasma. D’ autre part
I’absorption du rayonnement laser par le plasma est d’une tres grande importance pour
les conditions d’expansion de la vapeur et I’interaction laser-solide parce que I’énergie
du laser peut étre considérablement atténué avant d’atteindre la cible diminuant I’échauf-
fement, la fusion et la vaporisation de matiere solide.

Pour comprendre ce qui se passe réelement tous ces mécanismes doivent étre couplé et

résolus simultanément [2]].
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2.5 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons traité différentes approches de modélisation de 1’inter-
action d’un laser impulsionnel en régime nanoseconde, avec une cible solide.
Dans le chapitre suivant nous allons présenté notre approche de modélisation que nous
avons adopté pour notre simulation numérique afin de mettre en évidence les résultats
de I’interaction au niveau de la cible, la vapeur et le plasma qui se forment audessus de

la surface d’interaction.
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CHAPITRE 3
SIMULATION NUMERIQUE

3.1 Simulation des processus dans I’échantillon

Dans notre simulation de I’interaction d’un laser impulsionnel nanoseconde avec
une cible en cuivre solide, nous avons tenté de mettre en évidence les processus qui y
apraissent et ceci pour trois différentes harmonique du laser Nd :YaG communément

utilisé dans la LIBS,différentes durées d’impulsion et différentes irradiances.

Nous avons voulu examiné 1’influence des effets de vaporisation et de I’écrantage
plasma formé audessus de la surface d’irradiation sur la distribution de température dans

le solide.

A fin de mettre en évidence I’importance de ces phénomenes nous commencons tout
d’abord par simuler le modele thermique suivant oi nous supposons que les effets de

vaporisation et I’écrantage plasma sont néegligeables :

oT  9°T
pCpW - kﬁ = BoI(t)exp(—otx) (3.1)

Obéissant aux conditions aux limites suivantes :

2100 g, (3.2)
dx
aT(l,1)
=0 (33)

Afin d’éxaminer I’importance des phénomenes de vaporisation, nous avons utilisé le
modele thermique suivant ou les processus de vaporisation a la surface et les processus
d’absorption du rayonnement laser toujours a la surface coexistent.

ceci se traduit par 1’équation 3.5, si dessous :
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oT oT  9°T
pCPE — M([)a _kW = B(Xal(t>€xp(—(xa)€) (34)
dT (x,t
—kliq#‘x—o = —AH,pu(t)+ BI(r) (3.5)
oT (x,t
_kz,-q—a(i )l =0 (3.6)

Dans la seconde approche un effet d’écrantage par la vapeur est introduit, qui est par
conséquent supprimera 1’absorption du rayonnement laser par la surface. Cette seconde

approche est traduite par 1I’équation 3.7

aT
k§|x:0 = AH,pu(t) (3.7)
T(l,t)=T, (3.8)

Lorsque I’énergie du laser est suffisante une partie servira a la formation d’un plasma.
Le plasma alors formé, agira comme un écran et diminuera la quantité d’énergie du laser

qui arrive a la surface du solide.

oT oT  9°T
PG5, —ul) 5~k g = (1= BBl (texp(—0ux) (3.9)

Ou:

By :désigne la fraction du rayonnement absorbée par le plasma.

Le taux d’absorption du rayonnement par le plasma dépend de I’irrdiance du laser,
les valeurs que nous avons utilisé pour notre simulation sont prises de [69], pour une
irradiance de 10"3W /m? le taux du rayonnement absorbé par le plasma est 2 peut prés
55%

Les résultats qui vont suivre correspondent a la simulation sur une cible en cuivre dont

les propriétés sont résumées dans le tableau suivant :
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parametres valeurs

k 400W /mK

p 8.95% 10°kg /m’
Cp 0.385% 1037 /kgk
Bo 0.01

(o}t 0.596 % 1030hm='m~!
T, 300K

or 43%1073

T, 1357K

B (266nm) 0.66

A 7.44107

Tableau 3.1 — Propriétés du cuivre. [2]]

3.1.1 Influence de la longueur d’onde

Dans le but détudier I’infulence de la longueur d’onde sur les résultats de I’interaction

du laser avec la cible, définissons le profile temporel du rayonnement que nous avons

adopté pour notre simulation, dont les caractéristiques se trouvent au tableau suivant et

son allure apparait dans la figure qui le suit :

parametres valeurs

Iy 1012 —108W /m?
to 15ns

4 Sns

t 0 <t <30ns

A

266nm,532nm, 1064nm

Tableau 3.II — Parameétres du laser.
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profile temporel du laser
T

| (Wim?)

- N W A O N ® © O
T T T

=]

15 2 :
t(s) x10°

Figure 3.1 — Profil gaussien de I’irradiance du laser, I, = 103w / m2, LMH = 10ns

Il est interessant de connaitre les processus qui appraissent lors de 1’interaction d’un
rayonnment laser avec une cible et leur importance. Nous allons étudier dans cette partie
les modeles thermiques que nous avons évoqué dans la section précédente pour voir la

validité de chacun selon la longueur d’onde du rayonnement

3.1.1.1 Etude des processus thermiques avec un rayonnement laser de longueur

d’onde A = 266nm

o Effets de vaporisation et écrantage plasma négligeables

Commengons tout d’abord par présenter les résultats du modele ot les effets de vapori-
sation et I’écrantage plasma sont supppsés négligeables.

Les calculs ont étaient fait pour des parametres optiques constants[2, 169] et variables :

8(1) :2\/47rc80(1+a£((;§(x,t)—Ta)) .10
B 41oy
%lT) = \/eOA(HaT(T(x,t)_Ta)) G-11)

et un laser NdYag :266nm ayant |3.1|comme profile temporel.
Les deux courbes préedentes montrent I’évolution des parametres optiques de la cible

pendant la durée du pulse.
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variation temporelle du coefficient d'absorption
” P x 10

variation temporelle de 'absorptivité 8 Daa=f1 (T) 10

= ~— x10
We=r,m 1.2 15
! 5 ]
10
8 2
2 0.8 3 6
S - 5
5 5
2 0.6 é 4
© % 8
o P
0.4 10-5 1 4 5
4 X 2 8
) 0.2 x 10
x10 2 2 -8 x(m) 30 t(s)

x 10

x(m) 30 t(s)

. o Figure 3.3 — Variation temporelle du coef-
Figure 3.2 — Variation temporelle de I'ab-  ficient d’absorption en absence des effets

sorptivité en absence des effets de vapo-  de vaporisation et de 1'écrantage plasma,
risation et de I’écrantage plasma, Ipox = .. = 1013w /mZ, A = 266nm, LMH =
103W /m?, A = 266nm, LMH = 10ns 10ns

L’ absorptivité et le coefficient d’absorptions varient considérablement avec le temps et
a I’interieur du materiau, les valeurs constantes appartiennent a I’intervalle de variations
de ces parametres.

Nous constatons que 1’absorptivité possede une valeur maximale qui dépasse 1 a savoir
1.2, ce parametre définissant le rapport entre la I’énergie absorbée et 1énergie incidente
ne devrait pas excédeer 1’unité.

Cette anomalie est expliquée par la présence d’un effet d’amplification qui prend lieu
au niveau du materiau irradié. Il est alors claire que d’autres processus sont censés se
produire lors de I’interaction du laser avec la cible. C’est ce que nous allons introduire

par la suite.
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Figure 3.4 Distribution de la tempé-  Figure 3.5 — Distribution de la tempé-

rature pour des effets de vaporisation et
d’écrantage plasma négligeables dans le cas
de parametres optiques constants, I,y =
103W /m?, A = 266nm, LMH = 10ns.

rature pour des effets de vaporisation et
d’écrantage plasma négligeables dans le cas
de parametres optiques variables, I, =
103W /m?, A = 266nm, LMH = 10ns.

10* variation de la température en négligeant les effets de vaporisation
T T

| i, =7 4407 p=0.66
—o, =, Mp=f,M

oo L L L L
0 05 1 15 2 25 3 35

Figure 3.6 — Comparaison entre la variation de la température pour des parametres op-

tiques constants et variables, [,y = 108w / m?, A = 266nm, LMH = 10ns.

Les trois dernieres figures illustrent respectivent la distribution de la température au
sein du matériau aucours du temps une comparaison entre la variation de la température
de la surface pour des parametres optiques constants et variables.

Nous constantons que les valeurs de la températue dans le cas des parmetres optiques
variables sont plus grandes que celles obtenues pour des parametres optique constants,

t >~ 1.65107 8s correspond au temps ou les deux cas se rejoignent.

e Etude de la coexistence du processus de vaporisation avec le processus d’ab-

sorption du rayonnement a la surface
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variation temporelle de I'absorptivité

09

absorptivité
o
3

x(m) 30 t(s)

Figure 3.7 — Variation temporelle de 1’ab-
sorptivité en la présence des effets de va-
porisation, L,y = 1013W/m2, A = 266nm,
LMH = 10ns.
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Figure 3.8 — Variation temporelle du coef-
ficient d’absorption en la présence des ef-
fets de vaporisation, I, = 1013W /m?, A =
266nm, LMH = 10ns.

Les phénomenes de vaporisation ont un effets notables sur la variation des parametres

optiques de la cible.

La valeur maximale qu’atteind I’absorbtivité est désormais de 0.93 et le coefficient d’ab-

sorption est de 10103m~!

Influence des effets de vaporisation X 104

55X 10° ‘
[®1.= 266 nm,p (1)=0.66]

o
¥

& B o 5 X
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Figure 3.9 — Distribution de la tempéra-
ture en présence des effets de vaporisation
dans le cas de parametres optiques constants
Lpax = 108BW/m?, A = 266nm, LMH =
10ns.
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Figure 3.10 — Distribution de la tempéra-
ture en présence des effets de vaporisation
dans le cas de parametres optiques variables
Lpax = 108BW/m?, A = 266nm, LMH =
10ns.
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moinfluence des effets de vaporisation sur la variation de la température
3
T T T T

- -‘-(‘La=7 44e7 ,$=0.66
—a =, (D),p=1,(T)

2 :
1) x10°

Figure 3.11 — Comparaison entre la variation de la température pour des parametres op-
tiques constants et variables en la présence des effets de vaporisation I,,,, = 101°W /m?,

A =266nm, LMH = 10ns.

Pour ce cas ou nous avons introduit les effets de vaporisation nous examinons dans
les trois figures précédentes la distribution de la température au sein du matériau au cours
du temps et une comparaison entre la variation de la température de la surface pour des
parametres optiques constants et variables.

Les calculs fait par des parametres optiques variables donnent des températures plus

élevées que ceux fait par des parametres optiques constants.

x10* variation de la température pour des PO variables
T !

4.5

10* variation de la température pour des PO constants
T T T

T(K)

. B
. .,

-=--avec effets de vaporl_satl_on 0.5 -=--avec effets de vaporisation

—sans effets de vaporisation ; —sans effets de vaporisation
| i |

I I I .

0 05 1 e 2 25 3 35 % 05 1 5 2 25 3 35

x 10 t(s) 8

Figure 3.12 — Comparaison entre la varia-  Fjgure 3.13 — Comparaison entre la varia-
tion de la température en la présence et en  tjon de la température pour des parametres
I'absence des effets de vaporisation pour  optiques constants avec et sans effets de va-

des parmetres optiques constants, Inax =  porisation, Iye = 103W /m?, A = 266nm,
103W /m?, A = 266nm, LMH = 10ns. LMH — 10ns.

Voyons maintenant I’influence des effets de vaporisation sur la température de la

surface de la cible. Nous constatons d’une part que quelques soit le type de parametres
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optiques utilisés la température de la surface diminue lorsque les effets de vaporisation
sont pris en comptes, d’autre part dans le cas des parametres optiques constants les effets
de vaporisation sont moins importants que dans le cas des parametres optiques variables.
Dans le cas de parametres optiques variables la température maximale atteinte lorsque les
effets de vaporisations sont négligées est : T ~4.510*K, alors qu’elle est de T ~ 2.510*K
quand les effets de vaporisation sont pris en considération

Dans le cas de parametres optiques constants la température maximale atteinte lorsque
les effets de vaporisations sont négligées est : T ~ 3.510*K, alors qu’elle est de T ~

2.3510*K quand les effets de vaporisation sont pris en considération

1Ozvariation de la densité de la vapeur au dessus de la surface évaporée 109 variation temporelle de la pression au dessus de la surface

—PO constants R — —PO constants
==-PO variables g ™ ==-PO variables

densité mi>

- N W s N ®
T 77—

g
05 T 75 3 25 3 35 o 05 T 3 ;
t(s) x10° t(s) x10°

=

Figure 3.14 — Comparaison entre la va-  Figure 3.15 — Comparaison entre la va-
riation de la densité de la vapeur for- riation de la pression de la vapeur for-
mée au dessus de la surface pour des pa- mée au dessus de la surface pour des pa-
rametres optiques constants et variables, rametres optiques constants et variables,
Lpax = 10BW/m?, A = 266nm, LMH = Iy = 10B3W/m?, A = 266nm, LMH =

10ms. 10ms.
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variation temporelle de la vitesse de vaporisation
T T

—PO constants
—PO variables

P

N,
Ky
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5 2
t(s)

25 3

Figure 3.16 — Comparaison entre la variation de la vitesse de vaporisation de la sur-

face pour des paramétres optiques constants et variables, I, = 10°W /m?, A = 266nm,

LMH = 10ns.

Nous comparons ici la variation de la densité, la pression et la vitesse de vaporisation

de la surface respectivement dans le cas de parametres optiques constants et variables.

De méme que pour la température ces parametres ont des valeurs plus grandes dans le

cas des parametres optiques variables.

e Etude des processus thermiques avec uniquement des processus de vaporisa-

tion a la surface

Influence des effets de vaporisation
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Figure 3.17 — Distribution de la tempéra-
ture pour des parametres optiques constants,
Lpax = 108BW /m?, A = 266nm, LMH =
10ns.

Influence des effets de vaporisation
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Figure 3.18 — Distribution de la tempéra-
ture pour des parametres optiques variables,
Lyaxy = 10B3W /m?, A = 266nm, LMH =
10ns.
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Ces deux dernieres courbes montrent que dans le cas de 'utilisation de parametres
optiques variables, la température de la surface n’évolue quasiment pas. Tandis que dans

le cas de parametres optiques constants la température de la surface évolue considéra-

blement pendant la durée de 1’'impulsion.

x10* variation temporelle de la température pour des PO constants

25

0.5-

-=+sans absorption par la surface
—avec absorption par la surface
|

2 i
t(s) x10°

Figure 3.19 — Comparaison entre la varia-
tion de la température pour les deux diffé-
rentes catégories de conditions aux limites
pour des parametres optiques constants,
Lpax = 108BW /m?, A = 266nm, LMH =

4 variation temporelle de la température pour des PO variables

-=+sans absorption par la surface
—avec absorption par la surface

2x 10

Figure 3.20 — Comparaison entre la varia-
tion de la température pour les deux diffé-
rentes catégories de conditions aux limites
pour des parametres optiques variables,
Lpax = 108BW /m?, A = 266nm, LMH =

10ns. 10ns.

Comparons maintenant les résultats sur la température de la surface pour les deux
catgorie de conditions aux limites , celle ou I’absorption du rayonnement par la surface
est aussi importante que les effets de vaporisation et celle ou est supposée négligeable.
Nous pouvons dire que le fait de supposer la quantité d’énergie absorbée a la surface
négligeable par rapport a celle fournit pour la formation de la vapeur se traduit par une
diminution des valeurs maximales qu’atteind la température de la surface.

Nous constatons que les parametres optiques variables ne correspondent a aucun
moment aux parametres constants. Ce qui explique 1’écart dans les valeurs de la tempé-

ratures de la surface.
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variation temporelle de I'absorptivité
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Figure 3.21 — Variation temporelle de 1’ab-
sorptivité, I,qx = 1013W/m2, A = 266nm,
LMH = 10ns.
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Figure 3.23 — Variation de la densité de la
vapeur formée au dessus de la surface pour
des parametres optiques constants, I, =
1013W /m?, A = 266nm, LMH = 10ns.
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Figure 3.22 — Variation temporelle du coef-
ficient d’absorption, I,,q, = 1013W /m?, A =
266nm, LMH = 10ns.

variation temporelle de la vitesse de vaporisation
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Figure 3.24 — Variation de la vitesse de
vaporisation pour des parametres optiques
constants, [, = 1013W/m2, A = 266nm,
LMH = 10ns.
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Figure 3.25 — Variation de la pression au dessus de la surface pour des parametres op-

tiques constants, e, = 10°W /mz, A =266nm, LMH = 10ns.
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les trois dernieres courbes montres la variation de la densité, la vitesse et la pression
de la vapeur formée au dessus de la surface respectivement dans le cas de parmetres
optiques constants. Comme pour la température ces grandeurs atteignent des valeurs
moins importantes que celles obtenues dans le cas oun 1’absorption du rayonnement
au niveau de la surface du solide est d’autant plus importante que les phénomene de

vaporisation.

¢ Etude de la coexistence du processus de vaporisation et d’écrantage par le

plasma

Le taux du rayonnement laser absorbé par le plasma formé est supposé étre aux alentour
de 55% pour les conditions sur le laser que nous utilisons [69]], en introduisant ce phéno-
mene dans notre modele thermique avec une absorption a la surface négligeable devant
les eefts de vaporisation et en considérant des parametres optiques constans, il s’assos-

siera aux effets de vaporisation pour donner les résultas suivants pour la température :

variation de la température en présence des effets de vaporisation et de I'écrantage plasma
T = 2.5

—h= 266 nm, (»)=0.66

A7 varistion e atemperatureen présence des effets de vporsaton e d fectaniage pasma
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Figure 3.26 — Variation de la température
pour des parametres optiques constants en
présence des effets de vaporisation et de
I’écrantage plasma, ey = 1013W /mz, A=
266nm, LMH = 10ns.

Figure 3.27 — Distribution de la tempéra-
ture pour des parametres optiques constants
en présence des effets de vaporisation et de
I’écrantage plasma, Iy = 1013W /mz, A=
266nm, LMH = 10ns.

Donc nos résultas correspondent a ce qui est obtenu dans [2]qui correspondent a

I’expérimentation. Ces calculs ont été réalisés par la deuxieme catégorie de conditions

aux limites, ce que nous illustrons par la figure qui suit :

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en

équilibre type collisionnel-radiatif



3.1 Simulation des processus dans I’échantillon 60
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Figure 3.28 — Distribution de la température calculée [2]], Lo = 10'3W /m?, A = 266nm,
LMH = 10ns.

3.1.1.2 Etude des processus thermiques avec un rayonnement laser dee longueur
d’onde A = 532nm

Nous utilisons maintenant le méme rayonnement laser avec une longueur d’onde
deux fois plus grande que la précedente. Nous voulons mettre en évidence 1’effet de ce

parametre sur les grandeurs calculées.

o Effets de vaporisation et écrantage plasma négligeables

variation temporele de I'absorptivité variation temporelle du coefficient d'absorption

[T ~ [e,=t,m
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Figure 3.30 - Variation du coeffi-
cient ~ d’absorption, /., = 1003W / m2,
A =532nm, LMH = 10ns.

Figure 3.29 — Variation de I’absorptivité,
Ly = 10B3W/m?, A = 532nm, LMH =
10mns.
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Les deux courbes préedentes montrent I’évolution des parametres optiques de la cible
pendant la durée de I’impulsion.
L absorptivité et le coefficient d’absorptions varient considérablement avec le temps et
a I’interieur du materiau, les valeurs constantes appartiennent a I’intervalle de variations
de ces paramétres, § = 0.39 et o, = 7.44 % 107m
Nous constatons que I’absorptivité évolu jusqu’a une valeur maximale a peu pres égale

a 0.63, le phénomene d’amplification n’apparait plus pour cette longueur d’onde. Ces
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Figure 3.32 — Comparaison entre la va-
Figure 3.31 — Distribution de la tempéra-  riation de la température pour des pa-
ture pour des parametres optiques constants,  rametres optiques constants et variables,
Lpaxy = 10B3W/m?, A = 532nm, LMH = Iy = 108W/m?, A = 532nm, LMH =
10ns. 10ns.

deux dernieres figures illustrent respectivent la distribution de la température au sein du

matériau aucours du temps.

10* variation de la température en considérant uniquement le chauffage
T l i T

N

05} &
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> —PO dépendants de la température
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Figure 3.33 — Comparaison entre la variation de la température pour des parametres

optiques constants et variables, Lo = 1013W /m?, A = 532nm, LMH = 10ns.
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Dans cette courbe nous comparons la variation de la température de la surface dans
le cas de parametres optiques constant et variables, c’est toujours les résultats obtenus
lors de I'utilisation de parametres optiques constants qui sont superieurs a ceux obtenus
lors de 'utilisation de parametres optiques variables.r ~ 1.6510~ 8s correspond au temps

ou les deux cas se rejoignent.

e Etude de la coexistence du processus de vaporisation avec le processus de

vaporisation a la surface

variation temporelle de I'absorptivité
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Figure 3.35 — Variation temporelle du coef-
ficient d’absorption en la présence des ef-
fets de vaporisation, I, = 1013W /m?, A =
532nm, LMH = 10ns.

Figure 3.34 — Variation de I’absorptivité
en la présence des effets de vaporisation,
Lpax = 108BW/m?, A = 532nm, LMH =
10ns.

Les phénomenes de vaporisation ont un effets notables sur la variation des parametres
optiques de la cible.
La valeur maximale qu’atteind 1’absorbtivité est désormais de 0.55 et le coefficient d’ab-

sorption est de 7% 108m~!
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10° Influence des effets de vaporisation
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Figure 3.36 — Distribution de la température
pour des parameétres optiques constants en
présence des effets de vaporisation, I, =
103W /m?, A = 532nm, LMH = 10ns.

10* variation de la température pour des PO constants
T i

Figure 3.38 — Comparaison entre la varia-
tion de la température de la surface pour des
parametres optiques constants avec et sans
effets de vaporisation, I, = 10°W /m?,
A =532nm, LMH = 10ns.
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Figure 3.37 — Distribution de la variation
de la température pour des parametres op-
tiques variables en présence des effets de va-
porisation, I, = 103W /m?, A = 532nm,
LMH = 10ns.

10* variation de la température pour des PO variables
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Figure 3.39 — Comparaison entre la varia-
tion de la température de la surface avec et
sans effets de vaorisation pour des parmetres
optiques variables, I, = 1083W /m?, A =
532nm, LMH = 10ns.

influence des effets de vaporisation sur la variation de la température
T T T T T

==+PO constants
—PO dépendants de la température
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Figure 3.40 — Comparaison entre la variation de la température de la surface pour des

parametres optiques constants et variables en la présence des effets de vaporisation,

Lnax = 1083W /m?, & = 532nm, LMH = 10ns.
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Nous illustrons dans ces cinq dernieres courbes, repectivement : la distribution de
la température au sein du materiau au cours du temps pour des parametres optiques
constants et variables, la différence entre les résultats obtenus pour des oparametres op-
tiques constants et variables avec et sans effets de vaporisation et une comparaison entre
la variation de la température de la surface pour des parametres optiques constants et

variables.

Dans le cas de parametres optiques constants la température maximale atteinte lorsque
les effets de vaporisations sont négligées est : T ~ 210*K, alors qu’elle est de T ~
1.410%K.

Dans le cas de parametres optiques variables la température maximale atteinte lorsque
les effets de vaporisations sont négligées est : T ~ 2.510*K, alors qu’elle est de T ~
1.510%K.

Nous constatons que lécart entre les calculs fait en utilisant des parametres optiques
constants et variables en présence des effets de vaporisation n’est plus aussi important

que dans le cas ou la longueur d’onde du laser était de 266nm

5 10zvanatlon de la densité de la vapeur au dessus de la surface évaporée %10 variation temporelle de la pression au dessus de la surface
4

T 1 T
—PO constants —PO constants -,

Y ‘PO variables P ‘PO variables oY

\
5
\

I o)
T T

w

densité m®

0 05 0 05

Figure 3.41 — Comparaison entre la va-
riation de la densité de la vapeur for-
mée au dessus de la surface pour des pa-
rametres optiques constants et variables,
Lyax = 10B3W /m?, A = 532nm, LMH =
10mns.

Figure 3.42 — Comparaison entre la va-
riation de la pression de la vapeur for-
mée au dessus de la surface pour des pa-
rametres optiques constants et variables,
Lyax = 10B3W /m?, A = 532nm, LMH =
10mns.
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variation 1empore|le de la vitesse de vaporisation
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Figure 3.43 — Comparaison entre la variation de la vitesse de vaporisation de la sur-

face pour des paramétres optiques constants et variables, /., = 1013W /m?, A = 532nm,

LMH = 10ns.

Ces trois dernieres courbes montrent la variation de la densité, pression et vitesse de

la vapeur au dessus de la surface.

Pour des parametres optiques constants nvap,.p s = 5 5107"m

30ms~!

13.7108Nm 2,u = 34.5ms™!

3P =1210Nm2u =

alors que pour des parametres optiques variables nvapyqp s = 6102'm=3.P =

¢ Etude des processus thermiques avec uniquement des processus de vaporisa-

tion a la surface

influence des effets de vaporisation
25

30:
@aa—gm p=1,M E

RN
:; -¢ \\

1 2.5 35 300:5

t(s) x10°
Figure 3.44 - Distribution de la tem-
pérature pour des parametres optiques

variables,l,or = 103W /m?, A = 532nm,
LMH = 10ns.
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Figure 3.45 - Distribution de la tem-
pérature pour des paramétres optiques
variables,lqr = 103W /m?, A = 532nm,
LMH = 10ns.

Les calculs faits en utilisant des parametres optiques variables ne donnent présque

aucune évolution de la température, alors que pour des parametres optiques variables la
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température de la surface varie jusqu’a atteindre 7' = 8900K

variation temporelle de la température pour des PO constants
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Figure 3.46 — Comparaison entre la varia-
tion de la température pour les deux diffé-
rentes catégories de conditions aux limites
pour des parametres optiques constants,
Lyax = 10B3W /m?, A = 532nm, LMH =
10mns.

variation temporelle de la température pour des PO variables
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Figure 3.47 — Comparaison entre la varia-
tion de la température pour les deux diffé-
rentes catégories de conditions aux limites
pour des parametres optiques variables,
Lyax = 10B3W/m?, A = 532nm, LMH =
10mns.

Les valeurs de température de la surface obtenues lorsque 1’absorption du rayonne-

ment par la surface est supposé d’autant plus important que 1I’effet de vaporisation sont

supérieures aux valeurs obtenues lorsque 1’absorption par la surface est négligée devant

les effets de vaporisation.

Pour des parametres optiques constant dans le premier cas T ~ 15000K, et dans le se-

cond T ~ 8000K

Pour des parametres optiques variables dans le premier cas T ~ 16000K, et dans le se-

cond, la température n’évolue presque pas.

Les parametres optiques variable ne correpondent pas aux parametres optiques constant

pendant toute la durée de I’impulsion.
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107 variation temporelle de la pression au dessus de la surface
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Figure 3.48 — Variation de la pression au
dessus de la surface pour des parametres
optiques constants, I, = 103w / m2, A =

variation temporelle de la vitesse de vaporisation
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Figure 3.49 — Variation de la vitesse de
vaporisation pour des parametres optiques
constants, I, = 108W /m?, A = 532nm,

532nm, LMH = 10ns. LMH = 10ns.

10zwanatlon de la densité de la vapeur au dessus de la surface évaporée

—densité de la vapeur
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@
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Figure 3.50 — Variation de la densité de la vapeur formée au dessus de la surface pour

des parametres optiques constants, I, = 1013W / m?, A = 532nm, LMH = 10ns.

Ces trois dernieres courbes donnent la variation de la pression, vitesse et densité
de la vapeur audessus de la surface de la cible, pour des parametres optiques constants

P=1810"Nm=2,u=6ms™", nygp s = 1510°°m=3

e Etude de la coexistence des processus de vaporisation et I’écrantege par le

plasma

Le taux du rayonnement laser absorbé par le plasma formé est supposé étre aux alentour
de 55% pour les conditions sur le laser que nous utilisons [69].
En introduisant ce phénomene dans notre modele thermique avec une absorption a la

surface négligeable devant les eefts de vaporisation et en considérant des parametres op-
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tiques constans, I’eécrantage plasma s’assossiera aux effets de vaporisation pour donner

les résultas suivants pour la température :

10° influence des effets de vaporisation et de écrantage plasma
e ———
o

‘_,,.______mw_;

4000
‘@u; 7.44e7m B (2)=0.66
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150 /— " | {2500

2000
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‘(S) <10°
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Figure 3.51 — Distribution de la température pour des parametres optiques constants en
présence des effets de vaporisation et de 1’écrantage plasma, 4, = 1083W /m?, A =

532nm, LM H = 10ns.

3.1.1.3 Etude des processus thermiques avec un rayonnement laser de longueur
d’onde A = 1064nm

o Effets de vaporisation et écrantage plasma négligeables

variation temporelle de 'absorptivité variation temporelle du coefficient d'absorption x 10

04 "E6 45
c
0.25 S 4
o 03 §4
= S 35
go2 0.2 8 A
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®0.1 = 25
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0 £0 2
0 ; g0
’ 0.1 4 15
6 10>6 ! 8 1
5 X .
x 10 10 s 0.05 x 10
x(m) 30 K(s) x(m) 30 t(s)

Figure 3.52 — Variation temporelle de 1’ab-  Figure 3.53 — Variation temporelle du coef-
SOIPLVité, Lngx = 1013W /m?, A = 1064nm, ficient d’absorption, Jyax = 10°W /m?, A =
LMH = 10ns. 1064nm, LMH = 10ns.

Les deux courbes préedentes montrent I’évolution des parametres optiques de la cible

pendant la durée de I’impulsion.
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L absorptivité et le coefficient d’absorptions varient considérablement avec le temps et
a I’interieur du materiau, les valeurs constantes appartiennent a I’intervalle de variations
de ces parametres, B = 0.03 et o, = 7.44% 10" m

Nous constatons que 1’absorptivité évolu jusqu’a une valeur maximale a peu pres égale

a0.35.

X1 0 Effets de vaporisation et écrantage plasma négligeables X1 0'6 Effets de vaporisation et écrantage plasma négligeables
25 1600 25 ‘ 12000
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Figure 3.54 — Distribution de la tempéra-
ture pour des parametres optiques constants,
Lyax = 108W /m?, A = 1064nm, LMH =

10ns.

x10° t(s) x10°

Figure 3.55 — Distribution de la tempéra-
ture pour des parametres optiques variables,
Lpax = 108BW /m?, A = 1064nm, LMH =
10ns.

Ces deux dernieres figures illustrent la distribution de la température au sein du ma-

tériau aucours du temps.

14000

variation de la température en considérant uniquement le chauffage
T T T T
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Figure 3.56 — Comparaison entre la variation de la température pour des parametres

optiques constants et variables, I,qc = 10°W / m2, A = 1064nm, LMH = 10ns.

Ces courbes montrent la variation de la température de la surface de la cible pour des

parametre optique variables et constants. Pour le premier cas, la valeur maximale que la
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température peut atteindre est 7 ~ 12000K et de 7'~ 1800K pour le second cas.

e Etude de la coexistence du processus de vaporisation avec le processus d’ab-

sorption a la surface

variation temporelle de 'absorptivité
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Figure 3.57 — Variation temporelle de 1’ab-
sorptivité en la présence des effets de va-
porisation, I,q, = 1083W /m?, A = 1064nm,
LMH = 10ns.
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Figure 3.58 — Variation temporelle du coef-
ficient d’absorption en la présence des ef-
fets de vaporisation, I, = 1013W /m?, A =
1064nm, LMH = 10ns.

Ces deux dernieres figures illustrent la variation des parametres optiques au sein de

la cible aucours du temps.
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Figure 3.59 — Distribution de la température pour des parametres optiques constants en

présence des effets de vaporisation, [,q, = 1013W /m?, A = 1064nm, LMH = 10ns.

Cette figure montre la distribution de la température dans le materiau aucours du

temps pour des calculs effectués en utilisants des parametres optiques constants.
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variation de la température pour des PO constants
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Figure 3.60 — Comparaison entre la variation de la température de la surface pour des

parametres optiques constants et variables avec et sans effets de vaporisation, [, =

103W /m?, A = 1064nm, LMH = 10ns.

Ces courbes comparatives montrent dans ce cas que les effets de vaporisation n’in-
fluent pas sur la température de la surface7 ~ 1800K, il peuvent donc ne pas €tre incluent
dans le modele thermique, le modele ou les effets de vaporisation et I’écrantage plasma

sont négligeables est largement suffisant.

variation de la température pour des PO variables
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t(s) X 10° Figure 3.62 — Comparaison entre la varia-

tion de la température de la surface en la pré-
Figure 3.61 — Distributon de la température  gence et en ’absence des effets de vaporisa-
en présence des effets de vaporisation pour  tjon pour des parmetres optiques constants,

des parmetres optiques variables, Inax = [ . = 1013W /m?, A = 1064nm, LMH =
103W /m?, A = 1064nm, LMH = 10ns. 10ns.

Dans le cas des parametres optique variables il existe toujours un écart entre les
valeurs de la température obtenues avec et sans effets de vaporisation mais il n’est pas

aussi large que pour les longueurs d’onde précédentes.7” ~ 12000K en négligeant les
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effets de vaporisation et 7 >~ 10000K en faisant intervenir les effets de vaporisation

influence des effets de vaporisation sur I;

12000

a variation de la température

==PO constants

10000,
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< 000t
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.
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Figure 3.63 — Comparaison entre la variation de la température pour des parametres op-

tiques constants et variables en la présence des effets de vaporisation, I, = 101°W /m?,

A = 1064nm, LMH = 10ns.

La comparaison des résultats de la température obtenus pour les deux types de pa-

rametres otpiques mmontrent que les valeurs de la température sont toujours plus im-

porantes dans le cas des parametres optiques variable 7 ~ 10000K alors que pour les

parametres optiques constants 7' ~ 1800K
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Figure 3.64 — Variation de la densité de la
vapeur formée au dessus de la surface dans
le cas de parametres optiques constants,
Lpax = 108W/m?, A = 1064nm, LMH =
10ns.

variation temporelle de la pression au dessus de la surface
T T

—Pression

d
0 05 1 15 25 3

2
t(s) ")

Figure 3.65 — Variation de la pression de la
vapeur formée au dessus de la surface dans
le cas de parametres optiques constants,
Lpax = 108BW /m?, A = 1064nm, LMH =
10ns.
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variation temporelle de la vitesse de vaporisation
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Figure 3.66 — Variation de la vitesse de vaporisation de la surface dans le cas de para-

metres optiques constants, L,y = 1013w / m?, A = 1064nm, LMH = 10ns.

La densité de la vapeur formée au dessus de la surface est de I'ordre de nyqp ¢ =

4.510%%m=3, alors que les valeur de la pression et de la vitesse de vaporisation sont trés

petite ce qui justifie I’effet minime des phénomene de vaporisation.

e Etude des processus thermiques avec uniquement des processus de vaporisa-

tion a la surface
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Figure 3.67 — Distribution de la tempéra-
ture pour des parametres optiques variables,
Lpax = 10BW /m?, A = 1064nm, LMH =

10ns.
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Figure 3.68 — Distribution de la tempéra-
ture pour des parametres optiques constants,
Lpax = 10BW /m?, A = 1064nm, LMH =

10ns.
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variation temporelle de la température
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Figure 3.69 — Comparaison entre la variation de la température pour des parametres

optiques constants et variables variables, I, = 1013w / m?, A = 1064nm, LMH = 10ns.

Les figures precedentes montrent que 7" ~ 1000 est la température maximale atteinte
dans le cas de 'utilisation de parametres optiques constant, quant au cas ou des para-

metres optiques variables sont introduit la température n’évolue présque pas de la tem-

pérature initiale.
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Figure 3.70 — Comparaison entre la varia-
tion de la température pour les deux diffé-
rentes catégories de conditions aux limites
pour des parametres optiques constants,
Lyax = 108BW /m?, A = 1064nm, LMH =
10ns.

variation temporelle de la température pour des PO variables
12000 T T T T

10000+

8000

6000

TK)

4000
==-sans absorption par la surface
—avec absorption par la surface

2000

Figure 3.71 — Comparaison entre la varia-
tion de la température pour les deux dif-
férentes catégories de conditions aux li-
mites pour des parametres optiques va-
riables, Inu = 103W /m?, A = 1064nm,
LMH = 10ns.

En comparant les résultats obtenus pour les deux différentes caégories de conditions
aux limites pour des parametres optiques constants et variables , nous constatons que les
valeurs obtenues pour la premiere catégorie sont plus prononcées que celles obtenues

pour la deuxieme catégorie.
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variation temporelle de 'absorptivité
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Figure 3.72 — Variation de 1’absorptivité,
Lpax = 108BW /m?, A = 1064nm, LMH =
10ns.
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Figure 3.73 — Variation de 1’absorptivité,
Lpax = 108W /m?, A = 1064nm, LMH =
10ns.

Les parametres optiques variables ne correspondent pas aux parametres constants

durant I’impulsion.
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Figure 3.74 — Variation de la pression au
dessus de la surface pour des parametres
optiques constants, I, = 1013W/m2, A=
1064nm, LMH = 10ns.
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Figure 3.75 — Variation de la vitesse de
vaporisation pour des parametres optiques
constants, I, = 1013W /mz, A = 1064nm,
LMH = 10ns.
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mwvariation de la densité de la vapeur au dessus de la surface évaporée
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Figure 3.76 — Variation de la densité de la vapeur formée au dessus de la surface pour

des parametres optiques constants, I,y = 103w / m2, A = 1064nm, LMH = 10ns.

Ces dernieres courbes conceérnent les parametres liés a la vapeurs formée au dessus
de la surface, ils sont tres faibles et confirment donc que les effets de vaporisation ne

sont pas tres importants.

3.1.1.4 Récapitulatif sur I’influence de la longueur d’onde

L’étude des processus thermiques pour trois harmoniques du laser Nd :YAG, a ré-
vélée que dans le cas d’un rayonnement UV (A = 266nm), les effets de vaporisation et
I’écrantage plasma jouent un rdle extrémement important, ce qui est un peu moins le cas
des effets induits par un rayonnement opérant dans le visible (A = 532nm), alors qu’ils
sont totalement négligeables pour un rayonnement IR (A = 1064nm).

Les valeurs de la température dans le cas de A = 266nm, sont deux fois plus grandes
que dans le cas de A = 532nm qui sont a leur tour deux fois plus grandes que celles

calculées avec A = 1064nm.

Dans la partie qui va suivre nous allons examiner les mémes effets, pour différentes

largeurs d’impulsion pour une longueur d’onde A = 266nm.
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3.1.2 Influence de la largeur de ’impulsion

Nous examinons dans cette partie 1’influence de la largeur de I’impulsion sur les
résultats de I’interaction du rayonnement avec la cible.
De la méme facon dont avons procédé dans la partie précedente, ou nous avons étudié les
processus qui interviennent lors de I’interaction du rayonnement avec le matériau pour
trois différentes longueurs d’onde, pour une largeur d’impulsion de 10ns, nous allons
examiné ici ce qui se passe pour deux autres largeurs, une plus petite et 1’autre plus

grande a savoir Sus et 15ns pour un rayonnment laser de longueur d’onde de 266nm,

3.1.2.1 Etude des processus thermiques pour un profile du laser de 5ns de largeur

o Effets de vaporisation négligeables

10

12 profile temporel du laser

=)

| (W/m?)
=2 R w ~ 00 9 00

Figure 3.77 — Profil temporel du laser, ., = 1083W /m?, A = 266nm, LMH = 5ns.

Les deux figures précédentes illustrent 1’évolution des parametres optiques au sein
de la cible aucours du temps, nous constatons que la valeur maximale qu’atteind 1’ab-
sorptivité 0.8 est inferieur a celle que nos calculs ont révélés pour la méme longueur
d’onde, irradiance et une impulsion de largueur de 10ns a savoir 1.2

Pour la distribution de la température dans la cible, les deux figures précédentes
montrent que la température évolue vers des valeurs maximales de 2.310*K dans le cas
de parmetres optiques constants et 1.810% pour des paramétres optiques variables.
D’une part ces résultats sont inférieurs a ceux obtenus pour des calculs fait pour une lar-

geur d’impulsion de 10ns qui ont été présenté précedement, d’autre part dans ce présent
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variation temporelle du coefficient d'absorption
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Figure 3.79 — Variation du coefficient d’ab-
Figure 3.78 — Variation de I’absorptivité,  sorption, Inee = 103W /m?, A = 266nm,
Ly = 108BW /m?, & = 266nm, LMH = 5ns.  [\H = 5ns.

cas les résultats obtenu en utlisants des parametres optiques consants sont plus grands
que ceux obtenus pour des parametres optiques variables, ce qui est le contraire de ce

que les résultats de la précédentes partie on révélés.

x 10 ]
.‘.uu,a=7.44e7,|320.66

—a, =, (N),p=1,M
2

4 variation de la température en négligeant les effets de vaporisation
25 | | T

Figure 3.82 — Variation de la température de la surface induite par un laser de durée de

Sns pour des effets de vaporisation négligés, I, = 101°W /m?, A = 266nm, LMH = 5ns.

En effet la figure précédente confirme, par la comparaison entre 1’évolution de la
température de la surface pour des parametres optiques constants et variables, que ceux

du premier cas sont supérieur a ceux du second.

e Etude de la coexistence du processus de vaporisation avec le processus d’ab-

sorption a la surface
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Figure 3.80 — Distribution la température  Figure 3.81 — Distribution la température
de la surface induite par un laser de du- de la surface induite par un laser de du-
rée de Sns pour des effets de vaporisa- rée de Sns pour des effets de vaporisa-
tion et décrantage plasma négligés pour tion et décrantage plasma négligés pour
des parmetres optiques constants, [, =  des parmetres optiques constants, Ig, =
1083W /m?, A = 266nm, LMH = 5ns. 1083W /m?, A = 266nm, LMH = 5ns.

Les deux figures précédentes montrent que la prise en considération des phénomenes
de vaporisations a toujours le méme effet, la valeur maximale vers laquelle évolue 1’ab-
sorptivité est de 0.73 qui est inferieur au cas ou les phénomenes de vaporisation sont

négligés et au cas d’une impulsion de largeur de 10ns.

moinfluence des effets de vaporisation sur la variation de la température
T T T T

- -‘.aa=7 44e7 =0.66
—a LMD |

0 05

2 ! !
1) x10°

Figure 3.89 — Comparaison entre la variation de la température en présence des effets
de vaporisation pour des paramétres optiques constants et variables, I,qc = 1013W / m?,

A =266nm, LMH = 5ns.

Les figures précédentes montrent que les effets de vaporisations ont influencent la

distribution de la température au sein du materiau qui se s’avere inferieur au cas ou ses
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Figure 3.84 — Variation du coefficient d’ab-
Figure 3.83 — Variation de I'absorptivité,  sorption, Inee = 103W/m?, A = 266nm,
Ly = 108BW /m?, & = 266nm, LMH = 5ns.  [\H = 5ns.
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Figure 3.85 — Distribution de la température ~ Figure 3.86 — Distribution de la température
en présence des effets de vaporisation pour  en présence des effets de vaporisation pour
des parametres optiques variables, I, =  des parametres optiques constants, g, =
1013W/m2, A =266nm, LMH = 5ns. 1013W/m2, A =266nm, LMH = 5ns.

phénomenes ne sont pas pris en considération. La température maximale atteinte dans
le cas de paramétres optiques constants est de 1810*K, alors que pour des paramétres
optiques variables elle est de 14000K.

Il est tout aussi important de mentioner que ces valeurs sont inferieurs a celles obtenues

pour une largeur d’impulsion de 10ns.

e Etude des processus thermiques avec uniquement des processus de vaporisa-

tion a la surface
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4 variation de la température pour des PO variables
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Figure 3.87 — Comparaison entre la varia-
tion de la température avec et sans effets de
vaporisation pour des parametres optiques
variables, Lo = 10°W /m?, A = 266nm,
LMH = 5ns.
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Figure 3.90 — Variation de 1’absorptivité,
Lyax = 108BW /m?, A = 266nm, LMH = 5Sns.

4 variation de la température pour des PO constants
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Figure 3.88 — Comparaison entre la varia-
tion de la température avec et sans effets de
vaporisation pour des parametres optiques
constants, I = 1083W /m?, A = 266nm,
LMH = 5ns.
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Figure 3.91 — Variation du coefficient d’ab-
sorption, I = 108W/m?, A = 266nm,
LMH = 5ns.

Les figures précédentes montrent que lorsque 1’absorption du rayonnement par la

surface est négligée par rapports aux phénomenes de vaporisation les valeurs vers les

quelles évolue la températures sont moins importantes que dans le cas préceédent ou

cette absorption est prise en considération.

Pour des parametres optiques variables la température de la cible n’évolue presque pas

de la température initiale, alors que pour des parametres optiques constants elle peut

aller jusqu’a 10000K
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Figure 3.92 — Distribution de la température
en présence des effets de vaporisation pour
des parametres optiques variables, [, =
1013W/m2, A =266nm, LMH = 5ns.
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Figure 3.93 — Distribution de la température
en présence des effets de vaporisation pour
des parametres optiques constants, I, =
1013W/m2, A =266nm, LMH = 5ns.

3.1.2.2 [Etude des processus thermiques pour un profile du laser de 15ns de largeur

Passons maitenant au cas d’un rayonnement dont la largeur du profile temporel est

de 15ns

| (Wim?)

12 profile temporel du laser
T T

1 ‘ 2
)

Figure 3.94 — Profil temporel du laser, e, = 10°°W / m2, A = 266nm, LMH = 15ns.

o Effets de vaporisation et écrantage plasma négligeables
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Figure 3.95 — Distribution de la tempéra-  Figure 3.96 — Distribution de la tempéra-
ture de la surface induite par un laser de du-  ture de la surface induite par un laser de du-
rée de 15ns pour des parametres optiques  rée de 15ns pour des parametres optiques
constants, I, = 108W /m?, A = 266nm,  variables, I = 1013W/m2, A = 266nm,
LMH = 15ns. LMH = 15ns.
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Figure 3.97 — Comparaison entre la variation de la température de la surface induite par
un laser de durée de 15ns pour des parametres optiques constants et variables, [,y =

103W /m?, A = 266nm, LMH = 15ns.

Ces dernieres figures montrent la distribution de la température au sein du materiau
aucours du tempps pour des parametres optiques constants ol T arrive jusqu’a 410%K et
variables ot T arrive jusqu’a 710*K
Une comparaison entre les deux cas montrent que les valeurs obtenues pour des para-
metres optiques variables sont plus grandes que les valeurs obtenues dans les cas de
parametres optiques constants r = 1.4103s correspond au temps ot les deux cas se re-
joignent.

Les deux figures précédentes illustrent 1’évolution des parametres optiques . Nous

constatons que pour ce cas ou la largeur d’impulsion est de 15ns 1’effet d’amplification
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absorptivité

Figure 3.98 — Variation de 1’absorptivité,
Lyax = 10B3W /m?, A = 266nm, LMH =

15ns.

1.5

variation temporelle de I'absorptivité
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Figure 3.99 — Variation du coefficient d’ab-

sorpti
LMH

on, Inex = 10B3W/m?, A = 266nm,
= 15ns.

apparait encore une fois. L’absorptivité évolue jusqu’a une valeur maximale de 1.6, ce

qui est en contradiction avec sa définission qui lui impose une valeur inferieure ou égale

a I'unité. Nous allons voir par la suite que I’introduction des processus de vaporisation

et de I’écrantage plasma vont permettre de surpasser cette inconvenance.

e Etude de la coexistence du processus de vaporisation et de I’écrantage plasma
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Figure 3.100 — Distribution de la tempéra-
ture de la surface induite par un laser de du-
rée de 15ns pour des parametres optiques
constants, I, = 1083W /m?, A = 266nm,

LMH

= 15ns.
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Figure 3.101 — Distribution de la tempéra-
ture de la surface induite par un laser de du-
rée de 15ns pour des parametres optiques
variables, Iy, = 1083W /m?, A = 266nm,

LMH

= 15ns.

Les deux figures précédentes illustrent la distribution de la temp{erature dans le ma-

tériau aucours de temps pour des parametres optiques constants et variables respective-

ment dans le cas ol seuls les effets de vaporisation sont pris en compte.

Dans le cas des paramétres optiques constant la température maximale est de 2.510%K,
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tandis que dans le cas des parametres optiques variables elle est de 310*K.
Ces valeurs sont supérieures a celles obtenues pour les cas de largeurs d’impulsions de
Sns et 10ns

variation temporelle de 'absorptivite variation temporelle du coefficient d'absorption

W=t W,

absorptivité
o
o
cefficient d'absorption (m'w)

x(m) 7 ts) x(m) 30 )

Figure 3.102 — Variation de I’absorptivité,  Figure 3.103 — Variation du coefficient d’ab-
Lpax = 108BW/m?, A = 266nm, LMH =  sorption, In, = 10B3W/m?, A = 266nm,
15ns. LMH = 15ns.

Les deux figures précédentes montrent la variation des parametres optiques au sein

de la cible dans le cas ou seuls les effets de vaporisation sont pris en considération.
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Figure 3.104 — Distribution de la température de la surface induite par un laser de durée
de 15ns pour des parametres optiques constants en présence des effets de vaporisation et

de I’écrantage plasma, [, = 1083w /m2, A =266nm, LMH = 15ns.

La figure précédente illustre la variation de la température au sein de la cible pendant
I’impulsion pour des parametres optiques constants, avec la prise en considération des
effets de vaporisation et de I’écrantage plasma. Il est claire que ces phénomenes dimi-

nuent la température dans le materiau qui dans ce cas, la valeur maximale qu’elle atteind

est de 8000K
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e Etude de la coexistence du processus de vaporisation et d’écrantage par le

plasma
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Figure 3.105 — Distribution de la tempéra-
ture de la surface induite par un laser de du-
rée de 15ns pour des parametres optiques
constants, I, = 1083W /m?, A = 266nm,
LMH = 15ns.
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Figure 3.106 — Distribution de la tempéra-
ture de la surface induite par un laser de du-
rée de 15ns pour des parametres optiques
variables, I, = 1013W /m?, A = 266nm,
LMH = 15ns.

Les deux figures précédentes illustrent la distribution de la température au sein du

materiau aucours du temps pour des parametres optiques constants et variables respecti-

vement dans le cas ou seuls les effets de vaporisation sont pris en considération avec une

absorption du rayonnement a la surface négligeable par rapport a ces effets.

Dans le cas des parametres optiques constants la temp{erature maximale atteinte est

de 14000K, tandis que pour des parametres optiques variables la température n’évolue

presque pas de la temp{erature ambiante.
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Figure 3.107 — Variation de 1’absorptivité,
Lyax = 108BW /m?, A = 266nm, LMH =
15ns.
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Figure 3.108 — Variation du coefficient d’ab-

sorption, g = 1013W/m2, A = 266nm,

LMH = 15ns.

Les deux figures précédentes montrent le comportement des parametres optiques de

la cible pendant la durée de I’'impulsion. Il est claire qu’ils n’évoluent presque pas de
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leurs valeurs initiales.

10'S influence des effets de vaporisation et de Icrantage plasma
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Figure 3.109 — Distribution de la température de la surface induite par un laser de durée
de 15ns pour des parametres optiques constants en présence des effests de vaporisation

de I’écrantage plasma, [, = 1013W/m2, A =266nm, LMH = 15ns.

Nous pouvons examiner dans la figure précédente la distribution de la température
dans la cible pendant la durée de I’'impulsion dans le cas ou les effets de vaporisation et
I’écrantage plasma sont pris en considération avec une absorption du rayonnement par

la surface négligeable. La valeur maximale de la température est de 12000K

3.1.2.3 Récapitulatif sur ’influence de la largeur de I’impulsion

L’ étude des processus thermiques pour trois largeurs d’impulsion 5us, 10ns et 15ns,
pour une longueur d’onde A = 266nm et une irradience de 1013W / m?, a 1évélé que plus
la durée du pulse est grande plus les valeurs obtenues de la température sont grandes.
Il en est de méme pour les effets de vaporisation et 1’écrantage plasma qui sont plus
prononcés dans la cas d’une largeur de 15ns, un peu moins pour le cas d’une largeur de

10ns, et sont quasiment négligeables pour une largeur de Sns.
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3.1.3 Influence de l’irradiance
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Figure 3.110 — Profil temporel du laser /,,,, = 1012W/m2, A =266nm, LMH = 10ns.

Ceci est le profile temporel du laser considéré dans cette partie. Il est caractérisé par
une durée d’impulsion de 30ns avec une LMH de 10ns, une longueur d’onde de 266nm

et une intensité maximale de 10"2W /m?

variation de la température en négligeant les effets de vaporisation
4000

- ‘ma=7.44e7,ﬁ=0.68
3500 —ao, =, (T),B=1,(T)

30001 ‘ .
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o 4 ~,
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#
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Figure 3.111 — Compraison entre la variation de la température pour des parametres op-
tiques constants et variables pour des effets de vaporisation négligées, o = 1012W /m?,

A =266nm, LMH = 10ns.

Dans cette figure, nous comparons entre la variation de la température de la surface
de la cible pour des parametres optiques constants et variables, sachant que les effets de
vaporisation ne sont pas considéré. Nous constatons que son évolution est beaucoup plus

prononcée dans le cas des parametres optiques constants.

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



3.1 Simulation des processus dans I’échantillon 89

variation de la température pour des PO constants variation de la température pour des PO variables
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Figure 3.112 — Comparaison entre la varia-  Figure 3.113 — Compraison entre la varia-
tion de la température avec et sans effets de  tion de la température avec et sans effets de
vaporisation pour des parametres optiques  vaporisation pour des parametres optiques
constants, Ly, = 1012W/m2, A = 266nm, variables, I, = 1012W/m2, A = 266nm,
LMH = 10ns. LMH = 10ns.

Dans ces deux dernieres figurent nous examinons 1’influence des effets de vaporisa-
tion sur la température de la surface pour des parametres optiques constants et variables
respectivement. Nous constatons que ces effets n’affectent pas le comportement de la

température contrairement au cas ol 1’intensité maximale était de 10'3W /m?

influence des effets de vaporisation sur la variation de la température
4000 T T T T

- -1, =7.44e7 (=066

3500/ RN — = = i
S Uty
3000 < oo
J .
2500 5 S
i ~,
S T
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4
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1500 /

1000
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Figure 3.114 — Comparaison entre la variation de la température pour des parametres
optiques et variables en prenant en compte les effets de vaporisation, .., = 102W /m?,

A =266nm, LMH = 10ns.

Dans cette figure nous comparons entre les résultats de la température de la surface
obtenus pour des parametres optiques constants et variables. Dans ce cas les calculs fait
par des parametres optiques constants sont superieurs a ceux des parametres optiques

variables.
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3.1.3.1 Récapitulatif sur I’influence de I’irradience

Nous avons examiné les processus thermiques pour deux différentes irradiences 10'3W /m?
et 102W /m?. Les valeurs de la températures obtenues pour le premier cas sont supe-
rieures a celles obtenues dans le second.

Les effets de vaporisation et 1I’écrantage plasma jouent un role trés importants pour
une irradience de 10'3W /m?, alors qu’ils sont quasiment négligeables pour une irra-

dience de 10"°W /m?.

3.1.4 Récapitulatif

A travers les différents résultats que nous avons présenté jusqu’a présent nous avons
tenté de mettre en évidence I’influence de certains processus intervenant lors de 1’inter-
action d’un laser impulsionnel avec une cible solide.

Nous avons essentiellement concentré notre étude sur I’influence des parametres du

rayonnement sur I’inteeraction a savoir :
e [alongueur d’onde
e La largeur du pulse
e [irradiance

ainsi que I’influence des parametres optiques du materiau, qu’ils soient supposés constants

ou variant avec la température.

Le choix de la longueur d’onde s’est révélé tres important, car comme nos résutlats
I’on démontré certains processus qui interviennent pour une interaction avec une certaine
longueur d’onde, apparaissent peu ou presque pas pour d’autres, ceci est tres important
quant au choix du modele.

De méme que pour la longueur d’onde le choix de I'irradiance et de la largueur du
pulse,sont aussi crutiales, vis a vis des processus et donc du modele qui peut €tre consi-

déré.
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Le choix des parametres optiques est tres importants, surtout que tous nos calculs ont
révélé que les résultats obtenus pour des parametres optiques constants et variables ne
se rejoignent jamais, cependant nos calculs fait avec des parametres constants se sont ré-
vélé en accord avec certains travaux [2]], ceci n’empéche pas le fait que I'utilisation des
parametres optique variables apparait dans bon nombre de travaux [0, 154} 56, 81],que
nous étudierons d’avantage a I’avenir.

Nous allons maintenant étudier dans le paragraphe suivant I’expansion de la vapeur

formée a partir des modeles précédents.

3.2 Simulation de I’expansion de la vapeur

3.2.1 Modele thermique utilisé

Rappelons que les résultats obtenus a partir du modele thermique que nous avons
introduit dans le paragraphe précédent seront utilis€és comme conditions initiales dans la

suite des simulations.

En assimilant la vapeur qui se forme a un gaz parfait, nous avons résolu les équations

d’hydrodynamique suivantes, par le schéma de Roe MUSCL.

J J
a—’; — g;v) (3.12)
J J
(&ptv) = —=-[p+pV’] (3.13)
) 2 0 P
E[p(E-I—%)] = —a[pv(E-l—E-l—%)]-l-Ep (3.14)
E = C;)I;M (3.15)

C, : capacité calorifique a pression constante, qui est de % pour un gaz monoatomique

M :étant la masse atomique et R : la constante des gaz parfait
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E, : la quantité d’€énergie absorbée par le plasma.

3.2.2 Modele avec vaporisation et sans effets d’écrantage par le plasma :

Dans cette partie comme nous I’avons déja signalé, les conditions initiales sont dé-

duites de [3.1.1.1] plus particulierement de 1étude de la coexistence du processus de va-

porisation avec le processus dSabsorption pour des paramétres optiques constants. du

rayonnement a la surface

3.2.2.1 Examen de la situation au temps t = 7ns

x 10° variation de la pression dans la vapeur

N
8]

pression (Nm'2)
N

N
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I
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Figure 3.115 — Pression de
Ins.

1000,
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la vapeur a t =
Ins.
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Figure 3.116 — Densité de la vapeur a t =

Figure 3.117 — Vitesse de la vapeur a t = 7ns.
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9 variation de la pression dans la vapeur 28 variation de la densité dans la vapeur
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Figure 3.118 — Pression de la vapeur at =  Figure 3.119 — Densité de la vapeur a t =

15ns. 15ns.
3.2.2.2 Examen de la situation au temps ¢t = 15ns
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Figure 3.120 — Vitesse de la vapeur a t = 15ns.

3.2.2.3 Examen de la situation au temps t = 26ns

) variation de la pression dans la vapeur 28 variation de la densité dans la vapeur
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Figure 3.121 — Pression de la vapeur a t =  Figure 3.122 — Densité de la vapeur a t =

26ns. 26ns.
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variation de la vitesse de la vapeur
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Figure 3.123 — Vitesse de la vapeur a r = 26ns.

3.2.2.4 Examen de la situation au temps t = 31ns

10° variation de la pression dans la vapeur 107 variation de la densité dans la vapeur
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Figure 3.124 — Pression de la vapeur a t =
31ns.

Figure 3.125 — Densité de la vapeur a t =
31ns.
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Figure 3.126 — Vitesse de la vapeur a r = 31ns.

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



3.2 Simulation de I’expansion de la vapeur 95

3.2.2.5 Examen de la situation au temps r = 41nm

10° variation de la pression dans la vapeur <107 variation de la densité dans la vapeur
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Figure 3.127 — Pression de la vapeur a t =  Figure 3.128 — Densité de la vapeur a t =
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Figure 3.129 — Vitesse de la vapeur a t = 41ns.

A différents temps nous avons étudié€ I’expansion de la vapeur formée au dessus de la

surface de la cible. les conditions initiales et les grandeurs décrivant le panache varient
selon le temps.
Ce qui ne change pas c’est que la densité de la vapeur décroit a partir de la surface, il
arrive qua une certaine distance de la surface, la densité croit de nouveau puis décroit
ceci s’explique par I’apparition d’une onde de choc qui fait que la vapeur se condense,
I’atténuation de cette onde de choc permet a la vapeur de se détendre ce qui se traduit
par la décroissance de la densité.

Il est de mre pour la pression qui est plus importante pres de la surface qu’elle ne I’est
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plus loin, elle peut cependant augmenter lors de 1’apparition de 1’onde de choc.
La vitesse quant a elle, croit au fur et mesure que le panache s’éloigne de la surface, et
des I’apparition de I’onde de choc elle décroit puis croit de nouveau apes disparition de

I’onde de choc.

3.2.3 Modele avec vaporisation du matériau et effets d’écrantage plasma

Dans cette partie, les conditions initiales sont détuide de ??, plus particulierement
de I"étude de la coexistence de processus de vaporisation et dSécrantage pour des para-

metres optiques constants. plasma

4 variation de la température de la vapeur 27 variation de la densité de la vapeur
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Figure 3.130 — Variation de la température ~ Figure 3.131 — Variation de la densité de la
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Figure 3.132 — Variation de I'énergie interne  de ]a densité de la vapeur a t = 18ns : illus-

de la vapeur at = 18ns. tration de la formation de 1’onde de choc.

Les résultats que nous avons obtenues correspondent a ce qu’il y a dans les deux
figures précédentes. Alors que pour [2], avec les quels nous avons comparé nos résultats
du modele thermiques, et qui se sont avérés en accord, et a partir du quel nous avons pris

les conditions initiales, nous constatons que la variation de la densité correpond ce qui
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Figure 3.134 — Profil caractéristique de tem-
pérature et de densité. [82]
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Figure 3.135 — Structure d’un plasma crée
par I'interaction d’un laser avec une cible
solide. L’allure des variations spatiales de la
densité et de la température dans les diffé-
rentes zones du plasma est donnée pour un
régime d’interaction nanoseconde et un nu-
méro atomique moyen. [83]]

n’est pas le cas de la température qui dans leur cas décroit, cependant la valeur maximale
de la température correspond a celle que nous avons trouvé dans par nos calculs.

A ce stade nous n’avons pas pu déterminé ou se tient I’anomalie qui crée cette différence
entre I’allure de notre température et la leur.

Les résultas que nous avons obtenues dans cette derniere partie, et en particuler la tem-
pérature et la densité vont €tre utilisées dans la partie qui va suivre, pour déterminer les

fractions des différentes especes présentes dans le panache.

3.3 Analyse quantitative du plasma

Rappellons le systeme d’équations suivant contenant deux équations de Saha-Eggert,
tenant en compte la pésence d’especes une et deux fois ionisés [2]], et deux autres équa-

tions pour la conservation de la matiere et I’autre pour la conservation de la charge.

1 27m.kpT

1P,

XeXil .
N kT

3
)2ex (3.16)

X0 Nyap
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XeXi2 1 2rm.kgT 3 P,
— 2 - 3.17
xo+xi1+xp=1 (3.18)
Xi1 +2xpp = X, (3.19)

Dans cette partie nous avons calculé les fractions des différentes especes présentes
dans le plasma, en utilisant les valeurs de la température et de la densité calculées de la
partie hydrodynamique.

Ce calcul a été réalisé par la fonction fsolve de Matlab, qui est programmée pour la
résolution des systémes non-lineaires, une comparaison a été faite avec la méthode de

Newton-Rphson et les résultats sont identiques.

Fractions

_0'20 0.602 0.004 0.006 0.008 0.01
x(m)

Figure 3.136 — Variation des fractions des especes présentes dans le panache

Nos résultats correspondent en partie a [2], mais la différence se tient dans le fait que

la température décroit dans leur cas alors qu’elle se mintient constant pour le notre.

A 60000K nous constatons que les électrons se trouvent en tres grande quatité dans
le panache ce qui est 1égitime vu la quantité des especes une et deux fois ionisées, et la

quasi inéxistance des especes neutres.
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3.4 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté les résultats de notre simulation numérique,

que nous avons consacré a :

e [’étude des processus thermiques dans la cible et I'influence de la vapeur et le
plasma formé audessus de sa surface sur ses processus et ceci pour trois longueurs

d’ondes, trois largueurs d’impulsion et deux irradiances.

e [’etude des processus hydrodynamique de la vapeur et la formation du plasma

dont le comportement dépend essentiellement des résultats du modele thermique

Il est clair que les processus thermiques, hydrodynamiques et la formation du plasma
sont fortment liés les uns aux autres, et que pour avoir une vue d’ensemble de ce qui
se passe lors de I’intraction laser-cible il serait nettement plus efficace de résoudre les
différentes parties simultanément. Cependant ce que nous avons fait nous a permi de voir
le comportement des différentes parties sans pour autant €tre loin de la réalité puisque

nos résultats se sont avéré assez bien en accord avec la littérature.
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CONCLUSION

Le présent travail a été consacré a I’étude de I’interaction laser-matiere dans le cadre
de son application dans I’analyse par spectroscopie de plasma (LIBS), qui est une tech-
nique prométeuse, qui rentre en concurence avec les techniques d’analyse les plus utili-
sées telles ’analyse par torche a plasma avec spectroscopie atomique ou spectroscopie
de masse.

Afin d’optimiser les conditions de I’analyse spectroscopique, il fallait d’abords com-
prendre les mécanismes de I’interaction du laser avec la cible a analyser.

Ces mécanismes differents selon la nature de la cible, qu’elle soit solide, liquide ou
gaz, et les propriétés du rayonnement laser utilisé.

Il a été montré a travers ce travail que les processus thermiques qui apparaissent
lors de I’interaction d’un laser nanoseconde avec un échantillon métallique sont forte-
ment liés au choix du rayonnement, qu’il soit dans le domaine infrarouge, ultraviolet ou
visible.

En plus du choix de la longueur d’onde qui est une condition dont dépend fortement
les résultats de I’interaction, la largeur de 1I’impulsion est aussi un parametre crucial qui
affecte les processus qui interviennent dans I’interaction laser-échantillon et les para-
metres du plasma formé.

L’irradiance du laser qui est sa puissance par unité de surface de 1’échatillon, in-
fluence également les processus d’initiation du plasma. Au dessus d’une certaine valeur
seuil, qui varie selon la cible, le plasma ne peut €tre initié.

Pour obtenir les meilleurs conditions pour I’analyse spectroscopique, I’idéal serait
de choisir selon la cible la longueur d’onde, la largeur de I’impulsion et I’irradience qui
une fois combinées donnent les meilleures conditions d’initiation du plasma.

Notre étude a mis en évidence I’influence des effets de vaporisation et de I’écrantage
plasma sur les processus thermiques dans la cible, elle a aussi démontré que les para-
metres optiques du matériau, qu’ils soient supposés constants ou variant avec la tem-
pérature, influencent d’une maniere indéniable les résultats de simulation, sans oublier

I’importance des conditions aux limites surtout a la surface d’irradiation.
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Notre travail a aussi montré que le comportement de la vapeur qui se forme au des-
sus de la surface d’irradiation est 1i€é au processus thermiques qui s’établissent dans la
cible, car la description de I’expansion du panache par les équations d’Euler, ne peut étre
examiné qu’une fois les résultats du modele thermique sont connus et introduits en tant
que conditions initiales pour la résolution du modele hydrodynamique.

L’analyse quantitative du plasma s’est faite par la résolution d’un systeme d’équa-
tions non linéaires traduisant I’hypothese de 1équilibre thermodynamique local.

Une partie de nos résultats calculés dans les mémes conditions que certains travaux
se sont révélé en bon accord avec eux.

Nous avons aussi exploré un aspect analytique dans notre modélisation, que nous
n’avons pas pu développer d’avantage a ce stade, nous comptons nous y consacré dans
la suite de nos travaux, surtout I’aspect qui concerne la notion du temps de fusion.

Nous comptons également préter plus d’attention aux parametres optiques dépen-
dants de la température, pour établir des conditions qui empéchent 1’absorptivité d’excé-
der I'unité quelque soit les conditions de simulation.

Nos codes de calculs ont aussi besoin d’étre améliorer pour étre plus performants,
nous comptons les développer pour une résolution simultanée des différents modeles :
thermiques, hydrodynamiques et analytiques.

Dans ce présent travail les propriétés thermiques du matériau ont été supposés constants,
ce qui n’est pas forcément le cas, nous devrions par la suite tenir compte de ces variations
dans nos modeles et nos codes de calculs.

Contrairement a notre cas oll nous avons considéré un materiau pure, qui est le cuivre,
I’analyse LIBS se fait sur des matériaux composés de plusieurs especes chimiques. Bien
que notre étude nous a donné une assez bonne idée sur les mécanismes de I’interaction
laser-métaux, il nous faut d’une part étendre notre champ d’études a d’autres matériaux
contenant plus d’une espece chimique, et d’autre part a considérer d’autres cibles autres
que les solides (ie :liquides et gazeuses).

L’influence du milieu environnant ou s’effectue 1’interaction et par suite 1’expansion
du plasma doit aussi étre pris en considération, qu’il soit de 1’air, ou un gaz inerte tel

I’argon ou I’hélium.
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Par la suite nous devrions impérativement nous consacrer a 1’étude des spectres €émis
par les plasmas iduits par lasers dans les conditions d’opération de la LIBS.

Pour le développement des codes et des modeles les plus performants possible dans
ce domaine I’expérimentation reste indispensable et c’est un aspect que nous devrions

en tenir compte a 1’avenir.

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



ANNEXE I
PROPAGATION DES FAISCEAUX GAUSSIENS

A fin de pouvoir définir et comprendre le concepte du pramétre M? exprimant la
qualité d’un faiceau laser, commencant tout d’abord par introduire la notion de fais-
ceaux gaussiens et les principaux parametres qui les caracterisent.

La propagation libre des ondes électromagnétiques est souvent décrite de maniere tres
simplifiée par des ondes planes. Contrairement aux ondes planes les lasers délivrent des
faisceaux dont le profile transverse E}s‘n intensité est de forme gaussienne [84].

L application de I’approxiamation paraxiale E] aux équations de Maxwell, nous obte-
nons ’équation parabolique paraxiale qui est a la base de la théorie des faisceaux
gaussiens [84]

Dans le cadre de cette approximation posant comme expression générale du champ élec-
trique

E(x,y,z,t) = E(x,y,z)exp(iot) (I.1)

Avec

E(x,y,z) = y(x,y,z) exp(ikz) (1.2)

y(x,y,z) est solution de I’équation parabolique paraxiale :

Py Py Iy
e . (13)

Cette équation admet comme solution des ondes dont le profile d’intensité est de forme

gaussienne. La solution la plus simple est celle ol 1a symétrie cylindrique est considérée :

() =2ik 5" (L4)

e plan perpondiculaire  la direction de propagation
2Cette approximation consiste 4 ne considérer que les rayons lumineux qui restent confinés aux voisi-
nage de I’axe optique du systeme



XX

Ce type de solution est connu sous le nom de mode fondamental. Les autres solutions
sont appellées modes d’ordres superieurs.

En choisissons une solution de la forme :

(12) = A(2) expl~ So—exp(~——) @s)
l,/ 5Z - < p 2R(Z) p WZ(Z) .
I’expression du champ électrique sera :
M0 exp(— A Jexp(~id(r2) (L6)
— — expl\—iQ\r. .
wiz) o W) P
Avec : )
z kr
,z7) = kz —arctan(—) + L7
¢(r2) =kz (ZR) 2R(D) )
Définissons les différents parametres du profile :
ZR WG 2
R(Z) ZZ[1+—2] :Z[1+(T) ] (I.8)
b4 Z
2R Az
= 1+ = 14+ (—5)2 L9
(@) = oy 145 =y 14(25) 19)
_ g (1.10)
R="7 .
w(z=0) =wp = % (L11)

R(z) :rayon des front d’ondes ie :rayon de courbure du faisceau
wo :valeur minimale du rayon w(z), il exprime I’etranglement maximale du faisceau , il
est appellé rayon de ceintureou rayon de pincement du faisceau.
Az=2z:
w(z=2zr) = V2w (112)

Zg : est la la longueur de Rayleigh qui est une mesure de la divergeance du faisceau , le
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faisceau est d’autant plus divergeant que zg est petit, plus le fasiceau est pincé plus il est

divergeant.

Figure 1.1 — Parametres fondamentaux d’un faisceau gaussien

Un faisceau Gaussien se propage selon le mode de propagation le plus simple a savoir
le TEMy (faisceau idéalement gaussien) qui tient pour transverse électromagnétique
minimal. on peut donner I’expression du champ ¢electrique et définir les différents termes
et dire qu’un tel faisceau lorsqu’il est focalisé sur une surface donnée a I’aide d’une
lentille il a le plus petit rayon focal et par conséquent le maximum de densité d’énergie .
Les autres modes de propagation TEM,,, ont des rayons de focalisation plus grands
que celui d’un faisceau idéalement Gaussien T EM et c’est 1a qu’intervient la notion
de qualité d’onde qui est définit par le paramétre M? qui exprime en comment est ce
qu’un certain faiceau laser peut étre focalié a travers un systéme optique par rapport a un
faisceau idéalement Gaussien .

Pour un mode TEMy (faisceau idéalement gaussien ) M? = 1, on obtient le minimum
spot de focalisation pour d’autres modes les sopt de focalisation sont superieurs a 1 donc
le spot de focalisation est plus large et donc la densité d’eénergie délivré est moindre.
Donc selon les applications et les densités d’énergie requises M2 nous définit la qualité
de I’onde que nous aurons a utiliser et nous informe sur le spot de focalisation et son
écart par rapport au faisceau gaussien .

En rSumé faisceau idéalment gaussien 7' E M, implique un splot de focalisation minimal

et un maximum de densité d’énergie délivrée c’est a dire M> = 1

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



xxii

d,Focal-spot diameter with M*>1
=M, d,,
e "
Input multimod e beam [
of wavelengh A, waist
wadth D or O, and Dgor D,
divergence 6 or ©, .;r‘“"
—
l f 1 f
‘Beam 1 Focal | d_ Focal-spat diametar
Waist Langth of single mode laser

Figure 1.2 — Focalisation d’un faisceau gaussien a travers une lentille

Définissons 1’équation de divergeance d’'un mode 7 E M purement gaussien se pro-

pageant dans 1’espace sans focalisation :

Oy = I.13
o 7Dog (I.13)

ou:
Dy : le diametre du faisceau

A :la longueur d’onde du faisceau

Les modes supérieurs commencent souvent leur propagation avec un diametre plus

large Dy, ce qui se traduit par une divergeance plus rapide :

A
80 = M*—— (L.14)
Dy
Avec : M? > 1
Quand un faisceau laser gaussien est foclisé , le diametre du spot de focalisation est
définit par :
_4Af

dop = —— 1.15
0= D (L.15)

ou :
f :la longueur focale de la lentille de focalisation

Dy : le diametre du faisceau avant focalisation placé a la distance f de la lentille
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Quand un faisceau multimodes est focalisé la diametre du spot de focalisation devient

MZM_f

do =
0 Dy

(1.16)

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



ANNEXE II
PARAMETRES OPTIQUES DEPENDANTS DE LA TEMPERATURE

II.1 Parameétres optiques dans le cadre de ’approximation de Hagen-Raben

Lorqu’une onde électromagnétique évolue dans milieu, elle obeit aux équations de

Maxwell :

VAE=-22 1.1
5 (IL.T)

= — - al_j

V/\H:J+E (11.2)

avec E, H : champ électrique , champ magnétique

et D, Edéplacement électrique , induction magnétique
D=¢E (IL.3)

B=ud (IL4)

avec € = &€, : la permitivité électrique

et U = U, :perméabilité magnétique

J : la densité du courant électrique

En introduisant les équations du déplacement électrique et du champ magnfique pour un

matériaux non magfique (, et dans lequel p =0 :

—

- oH
VAE = —y— 1.5
Hoat (IL5)

L . OE
VAH=0E +e- (IL6)
VH =0 (I11.7)

V(eE) =0 (IL8)
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oo JE J’E
VAVAE = -0 —— — €= 1.9
Uo ot Uo 012 ( )
sachant que :
VAVAA =V(VA)-V? (IL.10)
Dans le cas d’un milieu isotrope ie € = cste :
VE =0 I1.11)
on aura : . -
- JE J0°E
V2E = —lp0 = — Ho€E = .12
Uo ot Ho 012 ( )

Pour une composante du champ électrique , de propageant dans la directionx la solution

de I’équation d’onde précedente est telle que :

*

E = Eyexp(+io(t — cx)) (IL13)

qui est une onde qui se propage dans la direction x avec une constante de propagation

n* telle que :

*2

n*c = cz(S,LLo:FiGuO)

o (II.14)

Pour un milieu diélectrique o = 0 n* s’identifie a n I’indice de réfraction du milieu

Lorsque 6 # 0 :

%2 2 e
= (& +i— I1.15
n'" = c Uy 0(r+lw80) (IL.15)
Sachant que dans le vide ¢ o&y = 1 on aura :
o
=g +i— (I11.16)
(1)
En écrivant n* = n+ ik, :
wkx . n
E = Epexp(—— )exp(—io(t — —x)) (I1.17)
c c
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Retrouvons les expressions de n et kj+ :

Nous avons n*? = n? + 2ink,- — k2. identifions cette expression avec (II.16) nous

n

obtenons :
2 42
n”—ky. =g (II.18)
(o)
2nk,x = — 11.19
nKy weg ( )

Remplacer I’expression de k,+ en fonction de n , pour retrouver I’expression de n nous

aurons a résoudre un polyndome de degré quatre, ce qui conduit aux deux expressions

suivantes :
) o2
2k> 1 1 _o 21
" Sl /14 w2£,2802] ( )

Dans le cadre de ’hypothese de Hagen Rabenles fréquences sont considérées telles

que :

>1 (I1.22)
WELE

Ceci se traduit par :
(0}

kyr=n=,/—— 11.23
" 20¢& ( )

Déterminons la réflectivité du milieu sachant que :

(n—1)"+ k.

En remplagant ([1.23))dans I’expression de la réflectivité et en appliquant I’ approximation

de Hagen Raben lors des calculs nous obtenons :

R=1 —2,/20’7&’ (I1.25)

Le champ électrique du rayonnement laser a I’interieur de la cible en choissant x comme
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direction de propagation est tel que :

Et = Eg?exp(io(Y)) (IL.26)
v
o :la fréquence angulaire du rayonnement incident
v = .- :la vitesse de propagation du rayonnement dans la cible
Rempalacer I’expression de la vitesse ainsi que celle de I’indice de réfraction complexe

on aura

c

ET =EyTexp(—iwt) exp(ia))ﬁ)exp— (I1.27)
c

20xk;,

|ET|? = |Eg*| exp(— ) (I1.28)

D’apres la lois de Beer-Lambert : lorsqu’une onde intéragit avec une surface elle est

atténuée au sein du matfiau ceci s’exprime de la facon suivante :
I (x,t) = B1(0,1)exp(—a,x) (I1.29)

Avec :

1(0,1) : I’intensité du rayonnement exactement a la surface

I(x,1) : intensité du laser a un temps ¢ et une épaisseur x

L’intensité du rayonnement dans le matériau est égale au carré du champ électrique dans

ce dernier. Par identification nous aurons :

_ 20kyr ATk

oy = - 7o (I1.30)

D’apres ([I.23))(I’approximation de Hagen Raben )et d’apr-es la lois de Matthiesens qui
dit que la résistivité d’un metal est la somme de sa résistivité idéale et de sa résistivité
résiduelle P = P, + Py. A partir du comportement de cette résistivié selon que celle-ci
varie suivant une certaine puissance de la température de Debye et en supposant ayant

affaire a un métal en général 1’expression de la consuctivité aura la forme suivante :

Op
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on retrouve :

_ 41 oy
a = \/ odoc[l + (T —T))) (I1.32)

Sachant que tous ce qui transmis aux matériau est absorbé 1’absorbtivité du matériau est :

B=1-NR (I1.33)
Remplacer (II.25)nous obetenons :
4mcey
=2 I1.34
B ) (IL.34)

Remplacer la conductivité par (I1.31)) nous obtenons :

52 \/47rc80(1;LOOAc(§T—To)) 113%)
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ANNEXE III
LA NOTION DU TEMPS DE FUSION

III.1  Origine du temps de fusion

L’origine du temps de fusion[44] vient d’une approche analytique qui se base sur

certaines hypotheses.

L’hypothese de base est de supposer un profile de température tel que :

x
T(x,1) = Ty(t) (1 — ) 101
0(t) : épaisseur de diffusion thermique
F(¢) : fonction sans dimension.
T,(¢) :température de la surface.

un tel profile obéit aux conditions suivantes pour x = 0 :

T(6,t)=0 (IIL.2)
o1 (9,1) =0 (IIL.3)
ox

Ce profile est supposé vérifier I’équation de la chaleur suivante :

dT (x,1) o 9°T (x,1)

% 32, (11L.4)

K= : la diffusivité thermique du matériau.

_k_
rhoCp
k :1a conductivité thermique.
p :la densité.

Cp :la capacité calorifique
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qui obéit a la condition suivante a la surface d’irradiation cad pour x =0 :

dT (0,1
Bl =—k (0.2) (I11.5)
dx
I :irradience du rayonnement incident qui est supposée constante [44]
A :absorptivité de la surface irradiée, supposée également constante.
Avec I’équation de conservation de I’énergie suivante :
t o(t)
/ qoA dt = pC, T(x,t) dx (I11.6)
0 0

A partir de toutes ces équations I’expression analytique de la température en tout point
X et pour chaque temps t est déterminée a travers la determination de I’expression de
Ts(1),6(t) et de F(t)

III.1.1 démonstration

dériver T (x,t) par rapport au temps et calculer cette dérivée pour x = 0

aT(0,t) _ dT(t)

1.7
ot dt {L.7)
dériver T (x,t) par rapport a x et calculer cette dérivée pour x =0
dT(0,t) —Ty(t) X F(¢)
= 1.8
I 50) (IL.8)
cette dérivée étant égale a condition(IIL.5) nous déterminons 1’expression de &(¢)
kx Ts(t) X F(t)
5(t) = : 1.9
=" .9)
nous aurons également besoin de la dérivée seconde pour x = 0
*T(0,1) —Ty(t)x F(t) x (F(t) —1

9%x 52(r)

passons maintenant au calcul des intégrales (II1.6) :

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



II1.1 Origine du temps de fusion Xxxi

8(1) Ts(t) x O(t
/ T(x,t) dx = L) x a(r) (I11.11)
0 F(r)+1

t
/qOA dt =qoxAXt (I11.12)

0
A partir de I’équation de conservation de 1’énergie (III.6) nous déterminons I’expression

de F(t) en remplagantd (¢) par son expression et rhoC, = g :

o OquAzt
B k2T02 (l) — OCquAZl

F(t) (IIL13)

Revenons maintenant a I’équation de la chaleur et remplagons (III.7)et(I1l.10) ainsi que
chacune des expressions de 0(¢) et F () respectivement(IIL.9)et(IIL. 13

Ainsi pour déterminer 1’expression de 7;(¢) la température a la surface d’irradiation,
nous aurons a résoudre 1’équation différentielle suivante :
dT(1)  T1) ., q0A

—_ 200( 122 1114
I " +06(k) ( )

la solution sera :

A 4
Ty(t) = qu(gar)l/z (IIL15)

C’est a partir de cette équation qu’on peut directement déterminer I’expression du temps

de fusion qui est :
3 kT,

th=—(—
" 4a (qOA
En remplagant 7 (¢)(II1.13)) puis dans(I11.9)) nous trouvons :

)? (I11.16)

F(t)=3 (I11.17)

8(t) = (120i)2 (II1.18)
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II1.1.1.1 conclusion

Comme nous pouvons le constater il existe deux differences majeures entre le mo-
dele a partir du quel I’expression du temps de fusion a été démontré et celui que nous

avons fait le choix d’étudier[50] que nous avons présenté dans la section précédente :

la premiere consiste en 1’absence du terme source.

la seconde est celle associé au rayonnement incident qui est supposé d’une intensité
constante gq alors que dans notre cas celle-ci varie avec le temps suivant un profile Gaus-
sien.
Sans oublier 1’absorptivité qui est supposée constante alors que dans notre cas elle varie

avec la température (3.10).

Dans ce qui suit nous allons suivre le méme raisonnement pour tenter de démonter
I’expression du temps de fusion en prenant en considération les différences citées plus

haut.

III.1.2 tentative de démonstration de I’expression du temps de fusion relative a

notre modele

0 Nous partons du méme profile de température(I11. If).

(TIL.7), (L8], (TIT.10),(IIL.T1)) restent les mémes.

puisque le rayonnement a un profile Gaussien, et que I’absorptivité dépend de la tempé-

rature, (I11.9) devient

_ kxTy(t) < F(t)
o) = BTN

(111.19)

B(T) :I’absorptivité de la surface qui est un parametre dépendant de la température.
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I(1) : Profile du rayonnement incident qui correspond a celui de 1’équation (2.43))

(I11.12) devient
/ B(T()(t) dt (II1.20)
0
Donc I’équation (I11.6) de la conservation d’énergie devient :
” T5(1)8(r)
T5(t))I(t) dt = pCp—~+——- 11.21
|} B dr = pCygs m21)

en remplacant 6(¢) par(II1.19) on trouve :

BL()I() Jo B(Ts(1))1(z) dt

" koG, T2(0) — L)) J5 BT ()I(0) dr (m.22)

F(t)

L’équation de la chaleur de notre modele est donnée par 1’équation (2.37), en y rempla-
cant les dérivées et le terme source pour x = O et les expressions de F () et (¢) nous

obtenons 1’équation différentielle suivante :

T3 (1) + 47”1(;)@(;) (I11.23)

dTy(t)

SBALE)EW)  BTLO)()
dt

k Iy BIG0)I(0) dr

pCp Ty(1) =

Si nous parvenons a résoudre cette équation nous aurons une expression plus générale

du temps de fusion.

III.1.3 Invalidité de I’expression, du temps de fusion, utilisée dans le modele a

deux étapes a parametres variables

La démonstration de 1’origine du temps de fusion pour des parametres constants (ab-
sorptivité et irradiance ) et notre tentative de démonstration de 1’expression de temps
de fusion correspondant au modéles 4 paramétres variables est appuiée ici par un calcul
numérique qui a pour but de confirmer que cette expression est innexploitable car les

résultats qu’elle donne sont tout simplement irralistes.

D’abords, le temps de fusion d’aprés sa définition initiale [44] correspond au temps
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pour lequel la température de la surface est égale a la température de fusion.

Admettons que 1’expression du temps de fusion est juste ceci correpondrait a rem-

placer le temps ¢ partout ou il se trouve par 7, et la température par 7,,.

L’expression obtenue est la suivante :

—(tn—1)?
TmeXP(Z—CZ) = Cste (I11.24)
Avec
Cste = ~-(Tpy— T0)2pC,k A% (I11.25)

16 Io\/mego(1+ (T, — Tp))

Pour trouver la valeur du temps de fusion il suffit de résoudre 1équation precedente
pour la variable 7,,. Or, cette égalité est impossible a réaliser. Nous avons essayer avec

Matlab et Maple.

Nous avons également poser :

1)
x= texp(%) (IT1.26)

et
y = Cste (IIL.27)

Sachant que ¢ est I’'interval de temps durant lequel le rayonnement opere sur le ma-

teriau et I’augmentation de la température est relevée.

Le temps de fusion est censée se situer dans cet interval, donc ce que nous avons fait
est de calculer toutes les valeurs possible que x peut avoir pour chaque temps ¢ et les
tracer pour voir si a un moment donné x serait égale a y = Cste, ce temps pour le quel

cette égalité est verifié serait donc le temps de fusion recherché
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XXXV

Resultat : pendant tout I’interval de temps 7, a aucun moment cette égalité n’est ve-

rifiée.

Maintenant adméttons 1’expression utilisée ou figure ¢ dans le profile du laser, ceci

revient a dire que le temps de fusion est une variable qui dépend de chaque instant 7,

méme si cette idée absurde est appliquée les différentes valeurs calculées de 7, sont tres

grandes, de ’ordres de 103 jusqu’a10°.

Preuves par calcul numérique

confirmation de a non valdité de

400

>
= 300

100

Figure III.1 — Confirmation de la non validité de I’expression du temps de fusion pour le

cas du modele avec terme source et des parametres optiques variants avec la température
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ANNEXE 1V

RAPPORT DE STAGE

Figure IV.1 — Attention Laser

IV.1 Application des lasers impulsionnels en dermatologie

IV.1.1 Théorie

les différents lasers utilisés en dermatologie sont :

1. Lasers vasculaires

Laser

longueur d’onde

Pulsés a colorant

585595nm/1,540ms

Nd :YAG doublé en fréquence (KTP) 532nm
Argon 1488 — 514nm
Krypton 520530 — 568nm
Vapeur de cuivre 578nm
Lampe pulsée filtrée 5001200nm

Tableau IV.I — Lasers vasculaires
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1. Lasers pigmentaires

Laser longueur d’onde
NdYAG déclenché (Q-switched) 1064et532nm
Rubis déclenché (Q-switched) 694nm
Alexandrite (Q-switched) 755nm

Tableau IV.II — Lasers pigmentaires

1. Lasers abrasifs

Laser longueur d’onde
CO» 10600nm, continuoupulse
Erbium-YAG 2940nm

Tableau I'V.III — Lasers abrasifs

1. Lasers épilatoires

Laser longueur d’onde

Nd YAG 1064nmQ — switchedLong — pulse
Rubis 694nmQ — switchedLongpulse
Alexandrite 1755nmQ — switchedLongpulse
Diode 800 — 810nm

Lampe pulsée filtrée 5001200nm

Tableau IV.IV — Lasers épilatoires

Les différentes applications des lasers en dermatologie dépendent de la cible avec la
quelle le rayonnement est cencé intéragir dans la peau. Ces cible sont ce que 1’on appelle

des Chromophores . Les trois principaux chromophores de la peau sont :

e [’hémoglobine
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IV.1 Application des lasers impulsionnels en dermatologie xxxviii

e La mélanine
e [eau

Pour des applications vasculaires (tels le traitement des angiomes ) la cible visés avec le
laser est I’hémoglobine, alors que pour des applications pigmentaires la cible visée est
la mélanine tandis que pour le viellissement de la peau par exemple c’est I’eau qui visé
par le laser. Le choix du laser dans le traitement dépend du type de chromophore par le

quel il est le mieux absorbé.

e [’absorption par I’eau est prédominante pour des longueurs d’onde supérieures a

1,8 micro m.

La mélanine possede une absorption qui diminue lentement de I’'UV vers ’infra-

rouge. La fenétre utilisée est voisine de 530 nm.

L’oxyhémoglobine présente un pic d’absorption vers 490-595 nm.

La désoxyhémoglobine possede un pic d’absorption vers 770 nm.

La méthémoglobine, qui apparait lors du chauffage sanguin, présente une absorp-

tion préférentielle a 1 000 nm.

IV.1.2 Applications au CLD

Il est nécessaire d’utiliser des lunettes de protection pour le patient et pourle pratitien
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Figure IV.2 — Exemple 1 de lunettes du pra-  Figure IV.3 — Exemple 2 de lunettes du pra-
ticien ticien

Figure IV.4 — Exemple 3 de lunettes du pra-
ticien Figure IV.5 — Lunettes de protection

Figure IV.6 — lunettes pour patients

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



IV.1 Application des lasers impulsionnels en dermatologie x1

IV.1.2.1 Lasers du CLD

Nous avons pu assister a I’application conctrete des laser suivants :

e Le LCP : laser a colorant pulsé , qui est destinés au traitement des anomalies

vasculaires telles les angiomes plans et les lac veineux.

e Le Nd :YaG Q-Switched : qui est un laser pigmentaire utilisé par exemple pour le

détatouage, taches brunes...

e lasers abrasifs (CO2) : pour le traitement du viellissement de la peau.

Figure IV.7 — Laser C0, Figure IV.8 — Réglage du laser CO,

Ces deux dernieres figuent montrent le laser CO;, présent au CLD, la seconde figure
montre, le clavier a partir du quel le rayonnement laser a utilisé peut €tre réglé, soit en
mode continue ou impulsionnel, sa puissance, la durée du pulse, le taux de répition des

impulsions, la largeur du spot d’irradiation etc...

Amina AIT OUMEZIANE Contribution a la modélisation de I’émission d’un plasma en
équilibre type collisionnel-radiatif



IV.1 Application des lasers impulsionnels en dermatologie xli

Figure IV.9 — Ecran du laser C0,

Le laser CO,, peut également étre utilisé en mode fractionnel, cet écran permet de

voir les différents réglages possibles de ce mode.

Figure IV.10 — Laser a colorant pulsé

Nous obserons dans la figure précedente le laser a colorant pulsé présent au CLD.
Nous pouvons voir dans les deux figures précedentes la cavité et I'interieur du laser

a colorant pulsé.
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Figure IV.11 — Cavité du laser a colorant  Figure IV.12 — Interieur du laser a colorant
pulsé pulsé

Figure IV.13 — Colorant

Nous pouvons voir ici le colorant du LCP
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Figure IV.14 — Piece a main

Voici la piece a main utilisé par le praticien, pour pointer le rayonnement laser qui

en sort vers la zone a traiter.

Figure IV.15 — Fibre optique

Ceci est la fibre optique qui conduit le rayonnement laser sortant de la cavité vers la

piece a main.
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asw YAG  Spot Zmm

700w

Fluence
19
4hiea
StBy hare Reset

Figure IV.16 — Ecran laser Nd :YaG

Ceci est I’écran du laser Nd :YaG ou s’affichent les caracteristiques du rayonnement,

tel la fluence, la largeur du spot et le taux de répétition des impulsions.

IV.1.2.2 Cas cliniques

Nous présentons ici quelques cas cliniques aux quels nous avons pu assister au CLD,

ce qui nous a permis 1’observation de différentes applications des lasers dermatologie.

Figure IV.17 — Cas d’un angiome plan

Ceci est le cas d’un angiome plan, apres cinq séances de traitement, le laser utilisé
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pour le traitement est le LCP qui un laser vasculaires, de 595nm de longeur d’onde , 3ms
de durée d’impulsion et de 7mm de largeur du spot.
Le principe utilisé dans ce genre de traitement est ce que I’on appelle la photothermo-

lyse sélective, puisque I’angiome plan est une mal formation des vaisceaux, ce principe

permet de les faire éclater pour les faire disparaitres.

Figure IV.18 — Tatouage sur le bras avant  Figure IV.19 — Tatouage sur le bras apres
traitement par laser traitement par laser

Figure IV.20 — Tatouage sur I’avant bras  Figure IV.21 — Tatouage sur 1’avant bras
avant traitement par laser apres traitement par laser

Ces figures illutrent des cas de détatouge,traité par le lasers Nd :YaG de 1064nm de
longuer d’onde, 30ns de durée d’impulsion 5hz, de taux de répetition et 2mm de largeur

de spot.
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Figure IV.23 — La dent cariée apres irradia-
Figure IV.22 — Photo d’une dent cariée tion par un laser CO,

IV.2 Conclusion

L’application des lasers en dermatologie est un autre aspect de 1’interaction laser-
matiere, les processus qui y interviennent different de ceux qui appraissent lors de 1’abla-
tion laser d’un materiau pure, tel le cuivre que nous avons étudié.

Les lasers inteviennent dans beaucoup d’autres spécialités en médecine, telles 1’oph-
talmologie, I’'urologie et la chirurgie d’une maniere générale.

Un bon nombre de travaux, faits par des physiciens visent la modélisation de 1’in-
teraction des lasers impulsionnels avec les tissus biologiques [85],dans le but de mieux
comprendres les mécanismes de cette interaction, et optimiser les parametres du laser

afin de ménimiser les dommages tissulaires.
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RESUME

L'analyse par spectroscopie de plasmas est une technique basée sur
I'interactionlaser-matiere. L'initiation du plasma dépend de la nature de la cible, des
parametres du rayonnement et de milieu environnant. Cette technique est appliquée aussi
bien aux solides qu’aux liquides et aux gaz. Notre travail a consisté en la modélisation des
différents aspects de I'interaction d’un laser impulsionnel avec une cible solide, a savoir les
processus thermiques dans les matériaux, les processus hydrodynamiques dans la vapeur et
la caractérisation du plasma. Les résultats numériques que nous présentons concernent
I'interaction d’un laser Nd: YAG 266nm, 532nm et 1064nm pour des durées d’impulsion de
5ns, 10ns et 15ns et des irradiances maximales de 10" W/mz2 et 10" W/m? avec une cible en
cuivre.

Mots clés : Interaction laser-matiére, processus thermiques, onde de choc, plasmas induits par lasers,

équilibre thermodynamique local.

ABSTRACT

Laser induced breakdown spectroscopy is a spectrochimical technique based up
onpulsed lasers interaction with matter which can be either a solid, a liquid or a gas.
Theplasma initiation depends on the nature of the target, the laser’s parameters and the
background gas. Our work consists on the establishment of a mathematical model describing
the mechanisms of the interaction of a pulsed laser with a solid target consisting on the
thermal processes in the material, the hydrodynamical expansion of the plume and the
plasma characterization. The numerical results were aimed to describe the interaction of
a266nm, 532nm and 1064nm Nd :YAG laser for three different pulse durations 5ns 10nsand

15ns, and two maximal irradiances with a sample of solid copper.

Keywords: laser-matter interaction, thermal processes, shock wave, laser induced plasmas, local

thermal equilibrium.
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