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La Direction des Applications Militaires (DAM) a pour mission de concevoir, fabriquer et 

assurer la maintenance de t°tes nucl®aires quôelle met ¨ disposition des arm®es. De plus, dans 

le cadre du programme simulation, elle doit garantir la fiabilité et la sécurité de ces armes sans 

recours aux essais nucl®aires dont lôinterdiction compl¯te a ®t® sign®e en 1996. Lôobjectif du 

programme Simulation est de modéliser les phénomènes physiques se déroulant au cours du 

fonctionnement dôune arme nucl®aire en sôaidant dôoutils de simulation num®rique et dôune 

validation expérimentale. Le Laser MégaJoule (LMJ) implanté au CEA/CESTA, permettra de 

valider expérimentalement à la fois les modèles et les logiciels utilisés dans la simulation 

numérique. Le LMJ et son homologue américain, le National Ignition Facility (NIF) 

appartiennent à la famille des lasers de puissance. Ils ont pour but dôatteindre les conditions 

thermodynamiques de température et de densité rencontrées dans un engin nucléaire. La 

fusion des atomes de deutérium et de tritium dans une cible permettent de déclencher la 

réaction thermonucléaire. Suivant la méthode de fusion par confinement inertiel, les 240 

faisceaux laser du LMJ ont été dimensionnés pour apporter à la cible une énergie de 1,8 

MégaJoules n®cessaires ¨ lôamorage de la r®action. Un prototype du LMJ appelé Ligne 

dôInt®gration Laser (LIL) est en fonctionnement depuis 2001, il a pour but de valider les choix 

technologiques du futur LMJ et constitue notre environnement de travail. Il est composé de 

huit faisceaux, soit une chaîne laser alors que le LMJ en dispose de 30. Après un quadruple 

passage à travers des plaques de verre dopée Néodyme pompé par flash, chaque faisceau laser 

est amplifié à 1053 nm. Puis, ils subissent une conversion de fr®quence ¨ la longueur dôonde 

de 351 nm. Les fluences (énergie par unité de surface) maximales atteignent 25 J/cm² à 

1053 nm et 14 J/cm² à 351 nm pour une dur®e dôimpulsion de 3 ns. Des composants optiques 

dit de grandes dimensions sont utilisés sur ces installations de puissance afin de répartir 

lô®nergie et dô®viter leur d®gradation pr®matur®e ou endommagement laser.  

 

Cependant, lôendommagement laser des optiques qui est une modification irréversible des 

composants optiques, constitue ̈  lôheure actuelle, un véritable verrou technologique. Les 

dommages apparaissent sous forme de cratères ou de filaments ; ils diminuent 

considérablement la durée de vie des optiques et perturbent la propagation du faisceau, ce qui 

contraint à remplacer les composants optiques. Le congrès « Laser Induced Damage in 

Optical Component » qui se déroule à Boulder (Colorado ï USA) illustre lôimportance 

accordée à cette thématique. Dans le cadre de lôinstallation LIL/LMJ, les optiques en silice 

irradiées à 351 nm sont tout particulièrement concernées par ce problème. Des initiateurs 

potentiels de lôendommagement, intrinsèques aux composants optiques ont été identifiés et 

sont encore étudiés. Ils dépendent du type de composants et se situent dans le volume et 

surface ou en sub-surface de lôoptique. Des initiateurs extrins¯ques sont ®galement suspectés. 

Il sôagit alors dô®l®ments issus de sources ext®rieurs au composant, côest-à-dire dans 
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lôenvironnement de ce dernier. La pollution particulaire et la contamination moléculaire en 

font partie. Au cours de sa thèse Palmier a ®tudi® lôimpact de la contamination particulaire1. 

Lôauteur montre que ind®pendamment des param¯tres du laser, lôirradiation induit le 

d®placement, la rotation ou lô®limination des particules. Lô®tude sp®cifique des particules 

m®talliques montre que lô®limination ¨ lô®tat liquide ou vapeur du m®tal d®pend de la 

longueur dôonde et la dur®e dôimpulsion du laser. Ces irradiations cr®ent des modifications de 

type excavation ou densification de la silice. En outre, Mainguy2 a mis en ®vidence lôinfluence 

dôune particule sur la propagation du faisceau. Il montre que des particules en face avant 

génèrent des surintensités par diffraction en face arrière. Ces conclusions sont que les 

diamètres dangereux sont supérieurs à la centaine de microns et que les particules 

diélectriques sont les plus critiques ¨ cause dôun effet micro-lentille. Suite à ces études, le 

problème de la contamination moléculaire a été examiné. La contamination chimique a été 

tr¯s souvent suspect®e aussi bien sur les cha´nes laser quôau cours des ®tudes associ®es. De 

nombreux travaux dans les domaines de la microélectronique ou du spatial ont montré que la 

contamination organique a®roport®e ®tait responsable dôune dégradation prématurée. Il 

sôagissait de pertes de performances optiques ou dôendommagement laser dans des conditions 

dôirradiation multicoup, côest-à-dire des cadences de tirs élevées. Les molécules incriminées 

étaient des aromatiques, des siloxanes et des phtalates pour des fluences dôirradiation 

inférieure à 1 J/cm².  

 

Cette th¯se vise ¨ conna´tre et expliquer lôimpact de la contamination mol®culaire sur 

lôendommagement laser des optiques en silice nues et trait®s antireflet par proc®d® sol-gel. 

Les conditions dôirradiation laser sont celles de la cha´ne laser de puissance ; à savoir des 

fluences supérieures à 10 J/cmĮ, une longueur dôonde de 351 nm et une dur®e dôimpulsion de 

3 ns pour une irradiation monocoup de lôordre de 1 tir/jour. Dans ces conditions particulières, 

les m®canismes dôendommagement g®n®ralement admis dans les conditions de 

fonctionnement en multicoup devraient °tre diff®rents. Le retour dôexp®rience et la 

bibliographie ont permis de classer les environnements de la chaîne laser et du stockage 

comme potentiellement dangereux. Des pr®l¯vements mol®culaires, lôanalyse du d®gazage des 

mat®riaux, et lôidentification de la contamination condens®e sur les surfaces des optiques 

présents dans ces environnements ont permis de se focaliser sur certains composés. Des 

exp®riences de contamination volontaire ont alors ®t® men®es afin dô®tudier lôimpact sur la 

tenue au flux laser. Pour expliquer les m®canismes dôendommagement laser, diff®rentes 

hypothèses ont alors été avancées.  

 

Ce mémoire de thèse est organisé comme suit. Le chapitre 1 est consacré à la présentation 

du contexte de lô®tude ¨ savoir le fonctionnement du Laser M®gaJoule et de la Ligne 

dôInt®gration Laser. Nous pr®sentons ensuite une ®tude bibliographique dôune part sur les 

                                                 
1
 Thèse Stéphanie Palmier, ñEtude de la pollution particulaire dôune cha´ne laser de puissance », thèse de 

doctorat, Université Bordeaux 1, 2007 
2
 S. Mainguy, I. Tovena-Pecault, B. Le Garrec, ñPropagation of LIL/LMJ beam under the interaction with 

contamination particulesò, vol. 5991, 59910G, 2005 
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mécanismes dôendommagement laser et dôautre part sur lôimpact de la contamination 

chimique dans le domaine des lasers. Le chapitre 2 décrit les méthodes et les moyens 

expérimentaux. Il présente la préparation des échantillons à savoir le nettoyage et le 

traitement antireflet, les techniques de contamination, les analyses chimiques et 

morphologiques de surface, et enfin les tests de tenue au flux laser. Les environnements 

identifi®es ¨ risque, que sont la cha´ne laser et lôenvironnement de stockage, sont analys®s au 

chapitre 3 au travers de prélèvements moléculaires et de tests de tenue au flux laser. Etant 

donn® que le polypropyl¯ne a suscit® notre attention, le cas particulier dôune contamination en 

phase gazeuse est mis en application pour le polypropylène PPDWST. Les résultats de cette 

étude nous ont amené à nous intéresser, dans le chapitre 4, ̈ lôeffet du dioctylphtalate d®pos® 

par voie liquide sur la silice. Cependant, le cas pr®cis dôune contamination en phase liquide 

nôexplique pas la d®gradation de la tenue au flux observée sur les optiques exposées aux 

environnements critiques. Le dernier chapitre examine donc dôautres hypoth¯ses de 

m®canisme dôendommagement laser de ces ®chantillons.  
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Deux projets laser de puissance sont actuellement en cours de d®veloppement. Il sôagit du 

le Laser MégaJoule (LMJ) en France ou le National Ignition Facility (NIF) aux Etats-Unis. 

Ces installations laser de puissance ont pour but de reproduire en laboratoire les conditions 

physiques conduisant à la fusion thermonucléaire. Dans ce chapitre, nous présentons quelques 

notions utiles à la compréhension du fonctionnement dôune installation laser de puissance et 

plus particuli¯rement celui du LMJ et de son prototype la Ligne dôInt®gration Laser (LIL) qui 

constitue notre environnement dô®tude. Pour ces projets hors normes, de nombreux 

composants optiques de différents types sont nécessaires. Nous insisterons sur les composants 

en silice, matériau de notre étude.  

Au vu des tr¯s grandes densit®s dô®nergie mises en jeu, les performances des composants 

peuvent se dégrader. En effet, le passage dôun faisceau laser intense peut provoquer une 

dégradation prématurée des composants optiques ; nous parlons alors dôendommagement 

laser ou de dégradation de la tenue au flux laser. Il sôagit dôune modification irr®versible du 

matériau qui diminue considérablement la durée de vie de lôoptique. Cet endommagement 

dépend entre autre du procédé de fabrication du composant. Nous présenterons donc 

succinctement, lô®tat dôavancement des connaissances sur les m®canismes dôendommagement 

laser pour les composants en silice étudiés dans le cadre de cette thèse. 

Cependant, suite au retour dôexp®rience de la LIL, la question du r¹le de la contamination 

chimique sur lôendommagement laser des composants optiques a ®galement ®t® soulev®e. Les 

études dans ce domaine pour la problématique des lasers de puissance sont très peu 

nombreuses. Ainsi, nous avons complété nos recherches bibliographiques avec les études sur 

les problèmes de dégradation des performances optiques dans les domaines de la 

microlithographie et du spatial. Ces travaux mettent en évidence une dégradation des 

propriétés optiques des composants telles que des baisses de transmission ou de réflexion, et 

des dégradations de la tenue au flux laser. La dernière partie de ce chapitre résume cette étude 

bibliographique. 
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1.1 Le Laser MégaJoule et la Ligne dôInt®gration Laser 

1.1.1 Principe de fonctionnement du Laser MégaJoule3 et de la Ligne dôInt®gration 

Laser4 

Les lasers de puissance permettent de recréer les conditions thermodynamiques 

(température et densité) rencontrées au sein des armes thermonucl®aires. Il sôagit dôamorcer 

une r®action de fusion de deux isotopes de lôhydrog¯ne : le deutérium et le tritium. Pour 

déclencher la fusion thermonucléaire, des températures de plusieurs millions de degrés et des 

pressions de plusieurs dizaines de millions de bars doivent être atteintes ¨ lôint®rieur de la 

capsule contenant le mélange de deutérium-tritium. Etant donné que les faisceaux laser 

pr®sentent lôavantage de pouvoir transporter sans dissipation et sans d®formation une tr¯s 

grande densit® dô®nergie et quôils peuvent, de plus, °tre guid®s afin dô°tre focalis®s sur des 

cibles millimétriques, ils sont employés pour le chauffage de la paroi externe de la cible. Deux 

modes de dépôt de cette énergie se distinguent: 

¶ Lôattaque directe au cours de laquelle les faisceaux laser doivent venir éclairer 

uniformément la micro-cible pour permettre son implosion 

¶ Lôattaque indirecte qui consiste ¨ irradier, avec les faisceaux laser, la paroi interne 

de la capsule. Lors de l'interaction laser-matière, la lumière laser incidente est 

convertie en un rayonnement X qui entraîne la détente de la matière et implose la 

capsule. L'utilisation du rayonnement X en cavité permet d'obtenir plus facilement 

une bonne uniformité d'éclairement du microballon, au détriment du rendement 

global.  

Les contraintes sur la quantité et la qualité des faisceaux laser sont ainsi notablement 

réduites dans le cas de lôattaque indirecte par rapport à la voie par attaque directe ; côest la 

raison pour laquelle lôattaque indirecte a ®t® choisie pour le Laser MégaJoule (LMJ).  

 

Ainsi, le LMJ sera constitué de trente chaînes laser constituées chacune de huit faisceaux 

soit 240 faisceaux laser qui devront déposer sur la cible une énergie totale de 1,8 MégaJoules. 

Pour obtenir des impulsions aussi énergétiques, une impulsion lumineuse ayant une énergie de 

lôordre du joule en sortie du pilote est cr®e puis elle est amplifi®e progressivement jusquôau 

niveau souhaité. Chaque chaîne laser comprend quatre sous-ensembles qui sont : le pilote, la 

Section Amplificatrice (SA), le transport et la Section de Conversion de fréquence, de 

Focalisation (SCF) et la chambre dôexp®rience. La figure 1-1 décrit le schéma de propagation 

dôun faisceau laser du LIL à travers ces différents sous-ensembles. 

Le rôle de chacun des sous-ensembles est décrit ci-après : 

¶ Le pilote cr®e lôimpulsion laser, la met en forme spatialement et temporellement, 

lui génère son spectre et permet la synchronisation de tous les faisceaux sur la 

cible. En effet, la source génère une impulsion à 1053 nm (1 ɤ) avec une ®nergie de 

                                                 
3
 M. L. Andr®, ñStatus of the LMJ project,ò Proc. of SPIE, vol. 3047, p. 38, 1996 

4
 N. A. Fleurot, A. Adolf, M. Andre, J. L. Bruneau, C. Cavailler, M. Novaro, P. Philippe, F. Kovacs, B. Le 

Garrec, J. M. Di Nicola, and J. P. Leidinger, ñThe Ligne dôIntegration Laser (LIL): construction status and first 

1-w light early results,òProc. of SPIE, vol. 4948, p. 418, 2003 
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lôordre du nanojoule et une dur®e dôimpulsion de 20 ns. Le faisceau en sortie de 

source est ensuite amplifié grâce à des Modules Pré-Amplificateur (MPA). Ces 

derniers en intégrant un amplificateur régénératif et un amplificateur quatre 

passages portent lô®nergie de la source du nanojoule au joule. Ils permettent aussi la 

mise en forme spatiale de lôintensit® dans une section carr®e de 40 x 40 mm de 

coté.  

 

¶ La Section Amplificatrice permet lôamplification de lô®nergie des faisceaux laser 

jusquô¨ un niveau de 15 ¨ 20 kJ grâce à un quadruple passage de chaque faisceaux à 

travers 18 plaques de verres dopé Néodyme pompées par flashes. Chaque chaîne 

amplificatrice comprend deux modules amplificateurs et deux filtrages spatiaux par 

ensemble de huit faisceaux. Trente chaînes amplificatrices sont donc nécessaires 

pour constituer l'ensemble des 240 faisceaux du LMJ. Le faisceau gagnant en 

énergie, sa taille est agrandie pour ne pas casser les composants traversés par le 

faisceau. Dans la chaîne amplificatrice, il atteint la taille d'un carré de 40 cm de 

coté. A la sortie de la section amplificatrice, l'énergie laser totale est donc d'environ 

4 à 4,5 mégajoules, à 1 ɤ. 

 

¶ La zone de transport conduit les faisceaux dans le SCF grâce à un jeu de six 

miroirs. Au cours du transport les 30 groupes de huit faisceaux sont scindés en 

deux pour former 60 groupes de quatre faisceaux. Dans le SCF, ils sont ensuite 

convertis à 351 nm (3 ɤ) en traversant deux cristaux de KDP (dihydrogéno 

phosphate de potassium). Après la conversion de fréquence, le faisceau a les 

caractéristiques suivantes : une longueur dôonde de 351 nm, une dur®e dôimpulsion 

de 3 ns et une fluence de lôordre de 10 ¨ 14 J/cm². 

 

¶ Les faisceaux sont focalisés en une tache d'un diamètre inférieur à 0,6 mm au 

centre de la chambre d'expérience sous vide qui abrite la cible et supporte de 

nombreux instruments de diagnostics permettant de mesurer les caractéristiques des 

plasmas obtenus au cours des tirs (spectres, neutrons, températures, densités etc.). 
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Figure 1-1: Schéma de propagation d'un faisceau laser sur le LIL 

 

La Ligne dôInt®gration Laser (LIL) est une installation prototype ¨ ®chelle 1 dôune des 

trente chaînes du LMJ. Elle permet de valider les choix technologiques et dôidentifier les 

points faibles du projet LMJ. La LIL, et plus particulièrement la Section de Conversion de 

fréquence et de Focalisation constituera notre environnement dô®tude pour cette th¯se. Une 

attention toute particuli¯re est port®e sur le SCF car côest la zone de conversion de fr®quence ¨ 

351 nm, longueur dôonde qui est la plus susceptible dôentrer en interaction avec la matière 

organique par absorption UV. 

1.1.2 Les composants optiques en silice 

Chacun des sous-ensembles du LMJ ou de la LIL pr®sent® pr®c®demment ¨ lôexception du 

pilote, sont constitués de différents composants optiques de section carrée et de grande 

dimension. Il sôagit des plaques amplificatrices, des lentilles, des hublots, des cristaux, des 

miroirs, des réseaux, des lames anti-éclat et des lames de phase représentés sur la figure 1-1.  

 

Les optiques en silice présentent sur la chaîne laser représentés figure 1-1 sont : 

V Dans lôinfra-rouge : les lentilles L1, L2, L3, L4, le polariseur, la lame de phase et le 

réseau IR 

V Dans lôultra-violet : le réseau UV, le hublot de chambre et la lame anti-éclat 

Ils sont en verre de silice fondue. Le choix de la matière est primordial pour réaliser des 

composants optiques qui ont une haute tenue au flux. La matière doit être homogène, sans 

bulles, ni inclusions.  

Les composants en silice sont rev°tus dôun traitement antireflet déposé par voie sol-gel 

comme 95% des composants optiques du futur LMJ. Le dépôt antireflet est une monocouche 

dô®paisseur submicronique et est constitu®e de colloµdes de SiO2. La rugosité de surface est de 

lôordre de 3 nm. La porosité du film de silice colloïdale est de 55%.  
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Dans le cadre de cette th¯se, notre ®tude sôest focalis®e sur la silice nue ou trait® antireflet 

au vu du grand nombre de tels composants sur le LMJ et des probl¯mes dôendommagement 

laser rencontrés avec ces composants. Ceci sera détaillé dans les chapitres suivants.  

1.2 Spécifications de propreté sur la LIL, prototype du LMJ 

La ma´trise de la propret® sur les installations laser de puissance sôest r®v®l®e indispensable 

grâce aux programmes de recherche dédiés et au retour dôexp®rience acquis. Ainsi, la 

conception, la r®alisation et lôexploitation des lasers de puissance doivent r®pondre ¨ des 

sp®cifications de propret® particulaire et mol®culaire. Elles concernent lôenvironnement 

(propreté volumique) et les surfaces des optiques (propreté surfacique). 

1.2.1 Propreté volumique 

Une salle propre est un environnement dans lequel la concentration de particules en 

suspension dans lôair est maitris®e et la temp®rature, lôhumidit® et la pression sont contr¹l®es. 

La norme 14644-15 définit les niveaux de propreté des différentes salles propres des 

installations LIL ou LMJ. Cette norme définit les classes de propreté indiquées dans le tableau 

1-1. En fonction du niveau de propreté, la concentration maximale de particules en suspension 

dans lôair de dimensions comprises 0,1 et 5 µm est donnée par la norme.  

 

 

Classe 
Concentration maximales admissibles (particules / mį dôair) en particules de taille 

égale ou supérieur à celle donnée ci-dessous 

Tailles 

particule 
0,1 µm 0,2 µm 0,3 µm 0,5 µm 1 µm 5 µm 

ISO 1 10 2     

ISO 2 100 24 10 4   

ISO 3 1 000 237 102 35 8  

ISO 4 10 000 2 370 1 020 352 83  

ISO 5 100 000 23 700 10 200 3 520 832 29 

ISO 6 1 000 000 237 000 102 000 35 200 8 320 293 

ISO 7    352 000 83 200 2 930 

ISO 8    3 520 000 832 000 29 300 

ISO 9    35 200 000 8 320 000 293 000 

Tableau 1-1: Définition des classes de propreté de la norme 14644-1 

 

Les besoins de propreté sont liés au type de fonctionnement des optiques6. Par exemple le 

MPA, la zone de transport et le SCF sont des environnements ISO 7. 

 

Il nôy a pas de sp®cification en mati¯re de propret® mol®culaire dans lôenvironnement des 

optiques. Cependant, le choix des mat®riaux dans lôenvironnement des optiques permet, par 

                                                 
5
 Norme NF EN ISO 14 644 -1 Salles propres et environnements maitrisés apparentés 

6
 I. Tovena-Pecault, Guide de lôultra propret®, ñLes lasers de puissance du CESTA contre particules et 

moleculesò, 2008 
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précaution, de limiter les sources de dégazage. Ainsi, la perte de masse totale (Total Mass 

Loss), la masse recondensée (Collected Volatile Condensable Material) sont quantifiées et la 

nature des composés relargués identifiée. Les crit¯res dôacceptation sont une TML apr¯s un 

dégazage à 125°C et 10
-3

 mbar inférieur à 1% et une CVCM inférieur à 0,1%. La nature 

chimique du dégazage est également une information importante dans la validation du choix 

dôun mat®riau par rapport ¨ un autre7. Les éléments sous test sont des peintures et des enduits 

par exemple. 

Il existe également des procédures de mise en condition préalable de certains matériaux 

comme les joints par exemple, de même que le choix des produits de nettoyage pour 

lôensemble des pièces mécaniques. 

1.2.2 Propreté surfacique 

Le standard américain IEST-STD 1246D8 est utilis® pour qualifier lô®tat initial de propret® 

de surface des composants optiques au moment de lôint®gration sur cha´ne. Cette norme 

définit des niveaux de propreté correspondant à une densité maximale de particules de taille 

donnée sur une surface de 0,1 m². Le niveau de propreté nécessaire est défini pour chaque 

type dôoptique. Aucune particule de taille sup®rieure ¨ 100 Õm nôest admise sur une optique 

du SCF par exemple6. La pr®sence de particule de plusieurs centaines de microns sôexplique 

par le fonctionnement des équipements, à leur vieillissement, et aux opérations de montage et 

de maintenance. 

Concernant la contamination moléculaire surfacique, une évaluation de la contamination 

de la surface est faite, ̈  lôissue du nettoyage, par mesure dôextraits secs recueillis sur des 

®chantillons repr®sentatifs des pi¯ces nettoy®es selon des proc®dures d®crites dans lôASTM E 

1235. Les dépôts r®siduels apr¯s lavage des surfaces doivent °tre de lôordre de 10
-7

 g/cm² 

selon les exigences du niveau A/10 de la norme IEST-STD-CC1246D
8
. 

1.3 Les m®canismes dôendommagement laser 

Le probl¯me de lôendommagement laser constitue depuis de nombreuses années une des 

principales limites au d®veloppement et ¨ lôutilisation des lasers de puissance. Les 

m®canismes dôendommagement laser sont des ph®nom¯nes mal compris en d®pit des ®tudes 

menées depuis plus de trente ans par la communauté internationale. Dans ce chapitre, nous 

d®finissons lôendommagement laser et en d®crivons les principaux m®canismes. 

1.3.1 Lôendommagement laser 

Lôendommagement laser est d®fini comme une modification permanente et irr®versible de 

la matière induite par une irradiation laser. Il sôagit dôune d®t®rioration physique du 

composant comme le montrent les photos de la figure 1-2 représentant des dommages sur des 

substrats de silice.  

                                                 
7
 L. Pepin, D. Lopez, I. Tovena, ñQualification des matériaux organiques du LMJ par dégazage contrôlé et 

analyse chimique des molécules dégazéesò, Contaminôexpert - Propreté physique et chimique des surfaces et des 

liquides, 2009 
8
 Norme IEST-STD-CC1246D Product Cleaning Levels and Contamination Program 



1. Présentation du sujet et étude bibliographique de lôendommagement sous flux laser 

 - 18 - 

 
Figure 1-2: Exemples d'endommagement laser sur des échantillons de silice 

 

La tenue au flux laser est un terme générique qui décrit une mesure statistique qui permet 

de d®terminer un seuil ou une densit® dôendommagement laser par exemple. Le seuil 

dôendommagement laser est la valeur limite de densit® dô®nergie ou de puissance ¨ partir de 

laquelle lôendommagement est atteint. La densit® de dommages d®crit un nombre de 

dommages par unité de surface pour une fluence donnée (la fluence étant une énergie par 

unité de surface en J/cm²). 

Pour évaluer la tenue au flux laser des composants, il existe des bancs laser de test de tenue 

au flux laser et différentes procédures de tests. Ceux utilisés dans le cadre de cette thèse seront 

décrits dans le prochain chapitre. 

1.3.2 Les principaux m®canismes dôendommagement laser des mat®riaux 
diélectriques en régime nanoseconde 

 

Les m®canismes mis en jeu dans lôendommagement laser d®pendent non seulement du 

matériau irradié mais aussi de nombreux paramètres liés au laser que sont par exemple, la 

longueur dôonde, lôintensit®, la dur®e dôimpulsion, le nombre et la fr®quence des tirs. Dans ce 

chapitre, nous traitons du cas de lôendommagement laser en régime nanoseconde. Le cas 

général de lôendommagement des matériaux diélectriques est analys® tout dôabord, puis nous 

présentons le cas de lôendommagement de la silice en particulier. 

 

Pour quôil y ait endommagement laser, diff®rentes phases sont n®cessaires : 

1. la phase dôamorage : il sôagit de lôinteraction photon-®lectron côest-à-dire 

de lôabsorption de lô®nergie incidente par les ®lectrons de valence ou des 

électrons associés à des défauts dans la bande interdite. Cette phase est très 

sensible au gap du mat®riau et ¨ la fr®quence dôirradiation. Il peut sôagit 

dôabsorption multiphotonique, et dans ce cas elle dépend de lôintensit®. 

2. la phase de chauffage : la densité dô®lectrons est suffisante pour conduire à 

la cr®ation dôun plasma ®lectronique. Lôindice optique de ce plasma est 

diff®rent de celui du mat®riau. Sôil y a variation locale de lôindice, la 

propagation du faisceau en est affectée et des surintensités peuvent être 

créées. Par ailleurs, le plasma peut irradier le matériau à des longueurs 

dôonde diff®rentes de celle du laser et provoquer lô®chauffement ou 

lôionisation du matériau environnant, ou encore conduire à la formation de 
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d®fauts ®lectroniques ou de centres color®s qui vont augmenter lôabsorption. 

Cette phase est sensible à la fréquence, à la fluence et ¨ lôintensit® 

3. la phase de destruction : Le « dépôt è de toute lôénergie absorbée par les 

électrons dans le réseau cristallin conduit à la destruction thermique du 

matériau. Ceci correspond à la fusion ou la vaporisation rapide du matériau. 

Il sôensuit des transformations m®caniques; lôonde de pression du plasma 

cr®e lôendommagement de grande dimension autour de la zone irradiée.  

 

Dans le cas dôun mat®riau parfait côest-à-dire exempt de tous défauts structuraux ou liés 

aux proc®d®s de fabrication. Il est admis que lôendommagement laser en r®gime nanoseconde 

est dû au claquage diélectrique qui se produit si le champ électrique incident est supérieur à la 

valeur seuil du matériau. Etant donn® que les seuils dôendommagement laser mesur®s 

expérimentalement sont différents des seuils attendus, la communauté scientifique 

internationale admet ¨ lôheure actuelle que la présence de défauts dits précurseurs initie 

lôendommagement laser. Voici quelques exemples. 

ü Les inclusions métalliques  

Les d®fauts absorbants peuvent °tre des inclusions ayant un fort coefficient dôabsorption 

(métalliques par exemple) situ®s dans le volume du substrat. Lô®l®vation locale et brutale de la 

temp®rature dans lôinclusion est transmise au mat®riau environnant par conduction thermique 

et peut causer une rupture thermomécanique. Hopper9 fut lôun des premiers à étudier les 

®l®vations en temp®rature dôinclusions m®talliques dans un verre laser soumis à une impulsion 

laser nanoseconde. Il montre que les élévations en température peuvent atteindre 10000°K 

pour des impulsions de 20 J/cm² et de durée 30 ns. Afin dô®tudier ces ph®nom¯nes, des 

défauts modèles ont été implantés dans des composants optiques pour simuler la présence de 

défauts absorbants. Des travaux r®cents ont utilis® des inclusions dôor de quelques nanom¯tres 

pour simuler la présence de défauts absorbants dans les composants optiques. Papernov10 

introduit des nanoparticules dôor de tailles comprises entre 2 et 19 nm dans des films minces 

de SiO2 et observe une diminution significative des seuils dôendommagement laser ¨ 351 nm 

proportionnelle à la taille des particules. Il démontre par des simulations numériques que 

lô®nergie absorb®e par la particule dôor et provoquant sa vaporisation, est ensuite transmise ¨ 

la matrice environnante. Il note également que la probabilité de formation du dommage et la 

taille de celui-ci, dépendent des défauts dans le proche environnement de la particule. Natoli11 

confirme ses travaux et fit la même étude à 1064 nm. A cette longueur dôonde, le dommage 

apparait à des fluences plus élevées. En couplant des observations photothermiques, au 

Nomarski, en microscopie à force atomique et des calculs numériques, il met en évidence 

deux ®tapes distinctes dans le processus dôendommagement : la vaporisation de la particule 

                                                 
9
 R.W. Hopper, D.R. Uhlmann, ñMechanism of inclusion damage in laser glassò, Journal of Applied Physic, vol. 

41, p. 4023, 1970 
10

 S. Papernov, A.W. Schmid, ñCorrelation between embedded single gold nanoparticles in SiO2 thin film and 

nanoscale crater formation induced by pulse laser interactionò, Journal of Applied Physics, vol.92, p.5720, 2002 
11

 J.Y Natoli, L. Gallais, B. Bertussi, ñLocalized pulsed laser interaction with submicronic particles embedded in 

silica: a method for investigating laser damage initiationò, Optics Express, vol. 11, p. 824, 2003 
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dôor qui induit ensuite des contraintes dans la silice. Enfin, Bonneau12 complète ces travaux. 

Gr©ce ¨ une s®rie dôexp®riences faites avec un spectrom¯tre de masse ¨ temps de vol, il met 

en évidence une pré-phase dôendommagement ¨ faibles fluences.  

ü Les défauts structuraux 

De plus, notons lôexistence de défauts structuraux absorbants induits sous flux laser. En 

effet, Skuja13 a recens® les domaines spectraux dans lesquels il y a un pic dôabsorption des 

défauts structuraux de la silice, dont les centres colorés. Ces défauts peuvent absorber un 

rayonnement laser incident, et contribuer ¨ lôendommagement laser. Certains de ces d®fauts 

peuvent être créés par irradiation laser mais le plus souvent ils ne sont pas stables à 

température ambiante et ont des durées de vie de quelques millisecondes.  

ü Inhomogénéités, rayures, fractures 

La pr®sence de rayures, de fractures, en surface ou de bulles dôair, en volume, qui 

apparaissent au cours des étapes de fabrication des composants optiques, peuvent être à 

lôorigine dôune surintensification importante du champ incident. Une augmentation locale du 

champ ®lectrique incident permet dôinitier un processus dôendommagement. Cette ®tude a ®t® 

initiée par Bloembergen14. Il montre que suivant la géométrie du défaut et la constante 

diélectrique du matériau, les élévations locales dôun facteur 2 de lôintensit® du champ 

®lectrique ¨ proximit® du d®faut, abaissent le seuil dôendommagement laser.  

ü Cas de la silice en régime nanoseconde 

Dans le cas dôun mat®riau parfait, côest-à-dire exempt de tous défauts physiques ou 

chimiques, intrinsèques ou extrins̄ques, lôendommagement laser apparait lorsque la valeur de 

lôintensit® d®passe une valeur seuil propre au mat®riau. Par exemple, dans le cas de la silice, la 

bande interdite étant de 9 eV, une absorption à trois photons est nécessaire, comme le montre 

le schéma de la figure 1-3. 

 

 
Figure 1-3: Absorption à trois photons dans la silice 

                                                 
12

 F. Bonneau, P. Combis, J.L. Rullier, ñStudy of UV laser interaction with gold nano-particles embedded in 

silicaò, Applied Physic B, vol. 75, p.803, 2002 
13

 L. Skuja, H. Hosono, M. Hirano, ñLaser-induced color center in silicaò, Applied Physic Letter, vol. 52, p. 857, 

1988 
14

 N. Bloembergen, ñRoles of cracks, pores, and absorbing inclusions on laser induced damage threshold at 

surface of transparent dielectricò, Applied Optics, vol. 12, p. 661, 1973 

Bande de conduction 

Bande de valence 

Bande interdite 9 eV 
3,5 eV 
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En utilisant un modèle de Drude pour définir la conductivité électrique de la silice sans 

défauts, Rubenchik15 montre que pour conduire ¨ lôendommagement, lô®nergie minimale ¨ 

apporter est de lôordre de lô®nergie dôionisation des atomes. Les auteurs montrent que lorsque 

la densit® dô®lectrons libres atteint la densit® critique plasma qui est de lôordre de 10
21

/cm
3
, le 

mat®riau est ¨ son seuil dôendommagement. Dans le cas d'une irradiation à 355 nm, le seuil 

dôendommagement du mat®riau se situe autour de 450 J/cm² pour une impulsion de 3 ns. Dans 

ces conditions, lôendommagement appara´t quelque soit lôendroit de la pi¯ce de silice. Or les 

seuils dôendommagement laser mesur®s exp®rimentalement sont bien inf®rieurs ¨ ceux pr®vus 

par la th®orie, et il nôest pas possible de pr®voir o½ le dommage va appara´tre. 

 

Dans le cas de la silice, les défauts précurseurs identifiés sont les rayures et les fractures. 

Dans des travaux16 récents, des corrélations ont été faites entre des rayures de polissage à la 

surface des substrats et lôendommagement laser de la silice ¨ 355 nm. Les rayures en face 

arri¯re ont plus dôimpact sur la tenue au flux que celles en face avant et dôautant plus que les 

rayures sont étroites. On pense maintenant que ces rayures sont probablement associées à des 

micro-fractures. Ainsi, lôune des raisons invoquées pour expliquer la baisse de tenue au flux 

est lôaugmentation du champ ®lectrique au voisinage des rayures. La pr®sence de 

contaminants dans les rayures et lôaffaiblissement du mat®riau ¨ cause de lôexistence de 

défauts mécaniques sont également suspectés. De même, Génin17 a calculé numériquement 

des profils dôintensit® ¨ proximit® de fractures sous-surfaciques débouchantes de géométrie 

plane et conique. Alors que le facteur dôamplification de lôintensit® du champ est au 

maximum de 10 pour les fractures planes, il est beaucoup plus important pour les fractures 

coniques. Cette augmentation est due aux interférences du faisceau incident avec le faisceau 

réfléchi par ces fractures. Elle dépend de la géométrie et de la forme de la fracture et est 

beaucoup plus importante quand les fractures sont en face arrière. Par ailleurs, Josse18 a étudié 

lô®volution de d®fauts m®caniques sur des ®chantillons de silice sous irradiation laser ¨ 

355 nm. Il réalise des indentations calibrées et les observe avant et après irradiation. Les 

indentations ayant des fractures visibles sôendommagent sous flux laser. Dans certains cas, il 

met en évidence un effet de conditionnement. Enfin, sur le thème des micro-fractures sous-

surfaciques, un sc®nario dôendommagement complet de lôabsorption des premiers photons 

jusquôaux modifications thermo-mécaniques du matériau a été modélisé par Bercegol19. Il 

montre que les parois dôune fracture peuvent °tre le si¯ge dô®tats quantiques de surface. Les 

auteurs font lôhypoth¯se que ces ®tats quantiques peuvent rendre possibles les transitions 

                                                 
15

 A.M. Rubenchik, M.D. Feit, ñInitiation, growth and mitigation of UV laser induced damage in fused silicaò, 

Proc. of SPIE , vol. 4679 p. 77, 2002 
16

 A. Salleo, F.Y. Genin, J.Yoshiyama, ñLaser induced damage of fused silica at 355 nm initiated at scratchesò, 

Proc. of SPIE, vol. 3244, p. 341, 1998 
17

 F. Y. Genin, A. Salleo, T. V. Pistor, ñRole of light intensification by cracks in optical breakdown of surfacesò, 

JOSA, A, vol. 18, p. 2607, 2001 
18

 M.A. Josse, H. Bercegol, R. Courchinoux, T. Donval, L. Lamaignère, B. Pussacq, J. L. Rullier, ñStudy of the 

evolution of mechanical defects on silica samples under laser irradiation, Proc. of SPIE, vol. 6403, 64030E-1, 

2006 
19

 H. Bercegol, P. Grua, D. H®bert, J. P. Morreeuw, ñProgress in the understanding of fracture related damage of 

fused silicaò, Proc. of SPIE, vol.6720, p.1, 2007 
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électroniques à un seul photon dans la bande de conduction. Lôabsorption associ®e ¨ ces ®tats 

quantiques conduit ¨ la cr®ation dôun plasma de surface qui va modifier les indices des 

différents milieux et induire des surintensit®s de lôonde laser d®pendant de la largeur de la 

fracture, de son inclinaison et de la polarisation de lôonde. Lôabsorption induite peut 

provoquer une élévation de température au-del¨ dôune valeur critique de lôordre de 3000 K 

pour laquelle le matériau devient très absorbant (10
-7

 m
-1

). Lorsque la silice est portée à haute 

temp®rature, lô®nergie d®pos®e par lôonde laser se traduit par lôapparition dôun champ de 

pression élevé qui peut étendre les fractures ou comprimer la silice.  

 

 

Lôendommagement laser r®sulte dôune combinaison complexe de ces diff®rents 

m®canismes. De plus, la compr®hension et la maitrise des m®canismes de lôendommagement 

laser dans les matériaux sont fortement liées à la connaissance de la composition, de la 

concentration, et de la localisation des défauts précurseurs. Ces données ne sont pas bien 

connues des industriels et difficiles à mesurer, ce qui explique la difficulté de compréhension 

de lôendommagement laser.  

1.4 Etude bibliographique de lôimpact de la contamination chimique dans le domaine 

des lasers 

De nombreux secteurs industriels sont affectés par des problèmes de contamination. Il 

sôagit du spatial, de la micro®lectronique, de lôoptique, des nanotechnologies, de 

lôagroalimentaire, et de la sant®. Trois formes de contamination peuvent être différenciées :  

¶ La contamination biologique comprend les particules viables ou les micro-

organismes 

¶ La contamination particulaire correspond à des particules de formes diverses qui 

sôaccumulent sur les surfaces 

¶ La contamination mol®culaire dôorigine chimique dans une zone ¨ environnement 

contr¹l®, est issue du d®gazage des mat®riaux, de lôair ext®rieur apr¯s filtration, des 

interventions, et du personnel ¨ lôint®rieur de la zone propre. Ces mol®cules 

peuvent sôadsorber ou se condenser sur les surfaces. Lorsque la pollution 

mol®culaire est pr®sente dans lôatmosph¯re dôune salle propre ¨ lô®tat de gaz ou de 

vapeur, il sôagit de contamination mol®culaire a®roport®e (AMC)20. Lorsquôelle est 

pr®sente ¨ la surface dôun produit ou dôun instrument dôanalyse ¨ lô®tat adsorb® ou 

condens®, il sôagit de contamination mol®culaire surfacique (SMC). 
21

 

Au cours de cette étude bibliographique, nous avons restreint nos recherches aux articles 

traitant de lôimpact de la contamination chimique sur les optiques dans le domaine des lasers. 

Ces données bibliographiques peuvent être organisées en quatre catégories qui sont : 

¶ Lô®tude de lôimpact de la pollution particulaire dans les cha´nes laser de puissance 

                                                 
20

 ISO 14644-8, Salles propres et environnements maîtrisés apparentés, classification de la contamination 

moléculaire aéroportée 
21

 I. Tovena-Pecault, ñSalles propres et zones ¨ environnement contr¹l®ò AFNOR, 2006 
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¶ les pertes de performances optiques pour lesquelles des diminutions dôefficacit® des 

propriétés optiques (transmission, réflexion par exemple) de composants ont été 

observées  

¶ lôendommagement laser du composant optique soumis ¨ une cadence importante de 

tir laser  

¶ lôendommagement laser du composant optique soumis à une irradiation monocoup 

(1 seul tir) 

 

Ce compte-rendu bibliographique ne prétend pas être exhaustif. Il donne toutefois un 

aperu sur lôavanc®e des connaissances en mati¯re de contamination et du cadre dans lequel la 

plupart de ces études sont menées. 

1.4.1 La contamination particulaire  

Dans le cadre de sa thèse
1
, Palmier22,23 a ®tudi® lôinfluence de la pollution particulaire sur 

lô®tat de surface des optiques soumis aux flux laser dôune cha´ne de puissance. Lôauteur 

d®montre que lôirradiation laser entra´ne lô®limination des particules et peut sôaccompagner 

dans certains cas dôune modification de la surface ; il sôagit dôune densification ou dôune 

ablation de la silice. Cependant, la silice reste stable sous la succession des tirs laser.  

Dôautres ®tudes men®es par Genin24 et Mainguy
2
 montrèrent que des particules de tailles 

comprises entre 10 µm et 1000 Õm et dô®paisseur 1 Õm pr®sentes en face avant dôun 

composant optique, pouvaient induire des surintensités sur la face arrière à cause de la 

diffraction créée en face avant. Les particules circulaires sont les plus critiques.  

1.4.2 Pertes des performances optiques 

Les études menées sur les pertes de performances optiques dues à une contamination 

moléculaires sont nombreuses mais relativement récentes. Les exemples présentés ici sont 

issus des secteurs de la photolithographie, de lôa®rospatial et de diverses applications des 

lasers.  

 

Dans le domaine de la photolithographie de nombreuses études sont menées à 157 nm. 

Ainsi, Bloomstein25 a étudié des vitesses de photodéposition sur des substrats de fluorine CaF2 

pour dix hydrocarbures différents causant des pertes de transmission des optiques. La même 

étude faite sur des traitements anti-reflets r®v¯le quôil y a peu de diff®rence par rapport aux 

substrats nus. De plus, les auteurs montrent que lôinjection dôoxyg¯ne permet de regagner la 

transmission. De m°me, un faible taux dôoxyg¯ne permet de limiter le d®p¹t contaminant et 
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évite ainsi les pertes en transmission ou les défaillances des traitements anti-reflets. Lôarticle 

met aussi en évidence que les traitements sont très sensibles à de forts taux de contamination. 

La d®gradation ne peut alors plus °tre rattrap®e par lôinjection dôoxyg¯ne.  

Dans le cadre dôune ®tude sur les proc®dures de nettoyage en pr®sence dôoxyg¯ne pour une 

application en photolithographie, Duisterwinkle
26

 a travaillé avec des réticules en quartz 

pollués par un air saturé à 16% en diethylphthalate (DEP). Il   montre avec un modèle 

dôabsorption que même dans des proportions 10
6
 fois moins importantes que lôeau, le DEP est 

100 fois plus adsorbé, démontrant ainsi son caractère non volatile. Il estime également des 

pertes de transmission de lôordre de 2% ¨ la longueur dôonde de 157 nm après 1h30 

dôexposition au diethylphthalate et à lôhydroxy-toluène butylé. Dans certains cas, malgré le 

nettoyage ¨ lôoxyg¯ne, la transmission initiale nôest pas retrouv®e.  

Des photocontaminations volontaires ont été faites par Kunz
27

 sur des surfaces dôoptiques 

propres (CaF2, MgF2 et SiO2 avec un traitement antireflet) en pr®sence dôair pur ou dôazote 

pollué par des vapeurs organiques (quelques ppm). Les composés organiques, principales 

sources de contamination émis par des résines photosensibles sont lôisobutène, lôiodobenzène, 

le benzène et le t-butyl benzène ainsi que des organosiliconés : lôhexam®thylcyclotrisiloxane 

et le m®thylcyclot®trasiloxane. Les caract®ristiques de lôirradiation pour la photodéposition 

sont : 193 nm, 100 Hz, une fluence comprise entre 0,1 et 0,5 mJ/cm²/impulsion et pour des 

dur®es dôirradiation correspondant ¨ un nombre dôimpulsions compris entre 1 et 50 millions. 

Il montre que les pertes de transmission sont variables suivant le type de polluant, sa 

concentration, et la nature du gaz porteur. Ainsi, une atmosph¯re dôair limite le d®p¹t 

dôorganiques gr©ce ¨ la formation dôozone contrairement ¨ une atmosph¯re dôazote. Par 

exemple, dans une atmosph¯re dôazote, 1 ppm de t-butyl benzène provoque une perte de 6% 

de transmission. Dans cet article, il propose un modèle de croissance de la contamination sur 

les optiques, fondé sur des réactions photochimiques.  

 

Shiloh28 analysa lôeffet de la contamination de peintures ¨ base de silicone sur des surfaces 

optiques expos®es ¨ lôenvironnement spatial. La contamination des optiques se faisait par 

d®gazage et causait des pertes de transmission de lôordre de 30 % dans le visible. La 

spectroscopie infra-rouge par transformée de Fourier et la spectroscopie de photoélectrons sur 

la couche de contamination permettent dôidentifier la pr®sence de dimethylsiloxane. 

Lôexposition aux rayonnements VUV cristallisait la couche liquide de contamination, la perte 

de transmission étant alors évaluée à 20 %. Les différentes analyses menées permettent de 

d®crire le m®canisme de contamination. Sous vide la peinture silicone d®gaze de lôH2O, du 

CO et du CO2 et des composés lourds tels que le methylsiloxane ou le dimethylsiloxane. A 

température élevée, des fragments de molécules sont aussi dégazés. Ainsi, le rayonnement 
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VUV provoque la rupture des liaisons du poly(dimethylsiloxane). Les composés volatils sont 

alors relâchés, et de nouvelles liaisons chimiques se forment. 

En outre, Gilbert
29

 a caractérisé les propriétés optiques et géométriques de miroirs 

dôaluminium et de silice trait®e antireflet et contamin®s par dégazage, par trois types de 

polluants : une colle structurale EC2216, une colle optique NOA61 et une huile Pennzane 

pour une application dans le domaine spatial. Ces observations montrent une forte dépendance 

de la morphologie des polluants en fonction de la nature chimique des espèces et selon la 

quantité de polluant déposée : à faible taux, le dépôt est sous forme de gouttelettes qui tendent 

¨ sôagglom®rer lorsque le taux de contamination augmente pour former une couche 

homogène. Pereira30 avait fait les mêmes constatations pendant sa thèse. Des corrélations ont 

pu être établies entre les mesures de fonction de distribution de la réflectance bidirectionelle 

(BRDF), les mesures spectrophotométriques, et la morphologie du dépôt. Ils montrent 

notamment que le coefficient de réflexion diminue en fonction du taux de couverture en 

gouttelettes de lô®chantillon.  

 

Par ailleurs, dans le cadre dôexp®riences31 utilisant un laser continu à 257 nm irradiant 

pendant plusieurs heures des polariseurs en quartz, des baisses de transmission de ces derniers 

entre 20 % et 30 % ont ®t® mesur®es pour des longueurs dôonde inf®rieures ¨ 300 nm. Ceci est 

probablement lié à la photolyse de résidus de colle utilisés pour monter les polariseurs. Une 

quantité importante de composés carbonés a été retrouvée après irradiation sur la surface des 

polariseurs ainsi que des sulfures dont la provenance est inconnue ®tant donn® quôaucune des 

colles utilis®es nôen contenait. Les auteurs nôont pas identifi® comment la contamination a pu 

se déposer au centre du polariseur, mais deux hypothèses sont envisagées ; il pourrait sôagir 

de diffusion ou de d®gazage puis de photod®position des contaminants. Il pr®conise dô®viter 

lôutilisation de colles ¨ base de siloxanes pour ce genre dôutilisation.  

Pour différents types de traitement anti-reflet sol-gel, Marshall
32

 a étudié la contamination 

par des composés organiques volatils dans le but de développer un traitement résistant pour 

une application sur les lasers de puissance. Ces expériences de pollution consistent à exposer 

pendant 24 h des substrats avec des quantités suffisantes de polluants (isooctane, éthanol et 

decahydronaphthalène) pour atteindre un état de pression de vapeur saturante, à température 

et pression ambiante dans des conteneurs scellés. Des baisses de transmission inférieures à 

1% dans le visible sont observées dans différents cas. De plus, des augmentations de la 

transmission après contamination sont parfois observées et seraient probablement dues à une 

modification de lôindice de traitement. De manière générale, les nouveaux traitements sol-gel 

proposés dans cette étude semblent plus résistants à ce type de contamination.  
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Dans le domaine des lasers de puissance, une équipe du Lawrence Livermore National 

Laboratory LLNL
33

 sôest int®ress®e ¨ la transmission de lames de silice polie non trait®es et 

traitées anti-reflet sous lôeffet de la pollution organique. Ils montrent une d®gradation de la 

fonction anti-reflet pour les composants pollués par des hydrocarbures. Des expériences de 

pollution au DOP montrent une baisse de transmission dans lôinfra-rouge (entre 900 nm et 

1200 nm) proportionnelle à la concentration en DOP pour des optiques non-traitées. Par 

exemple, pour une concentration en DOP de 2 µg/cm², la baisse de transmission est de 0,6%. 

Enfin, des chercheurs
34

 du LLE suspectent la pollution organique issue des huiles de 

pompage notamment, dô°tre responsable dôune d®gradation de la fonction anti-reflet de 

substrats traités sol-gel avec augmentation de la réflectivité de 0,1% à 3,4% à 1053 nm. 

 

Des pertes de transmission et une dégradation de la fonction anti-reflet des optiques 

pollu®es ont ®t® d®montr®es dans de nombreux domaines pour des longueurs dôonde variables. 

Les polluants identifiés sont des hydrocarbures aromatiques, alcanes, siloxanes, et phtalates. 

Quôen est-il alors de la dégradation de la tenue au flux laser ? 

 

1.4.3 Dégradation de la tenue au flux laser en multicoup 

Les travaux présentés ci-dessous relèvent des fabricants de laser, de lôutilisation des lasers 

dans le domaine spatial ou encore de grands projets utilisant des lasers.  

 

La g®n®ration de dommages sur les optiques dôun laser en cadence résultant de pollution 

organique ¨ lô®tat de traces (ppm) a été montrée par Hovis
35
, il y a plus dôune dizaine 

dôann®es. Les ®l®ments sous test ®taient des hublots en quartz irradi®s par un laser Q-switched 

Nd:YAG à 1,06 µm à une fluence de 0,6 J/cm² à 20 Hz durant 6 heures. Les produits siliconés 

et les aromatiques sont responsables dôune pollution syst®matique des optiques et ce pour des 

concentrations r®siduelles tr¯s faibles. Il constate que lôinitiation de dommages par les 

hydrocarbures est accompagn®e dôune ®mission de photons dans le visible. Ces dommages se 

présentent sous la forme dôun d®p¹t dôune couche graphitique. Dans le cas des silicones, le 

dépôt croit sous forme dendritique, et sa composition est différente de celle du matériau testé. 

Il existe donc un processus photo-induit de dépôt et de dégradation des molécules. De plus, 

seuls les aromatiques (toluène) provoquent des dommages sévères. Il montre que le temps 

n®cessaire ¨ lôapparition du premier dommage est inversement proportionnel ¨ la 

concentration en polluant (tolu¯ne). En outre, la pr®sence dôoxyg¯ne est défavorable à 

lôapparition de dommages. Lôinitiation thermique des dommages a ®t® ®cart®e, lô®l®vation en 

temp®rature provoqu®e par le laser ®tant trop faible. La cause de lôendommagement nôest pas 

expliquée mais il pose la question du rôle des défauts de surface et dans le cas dôune 

contamination par des silicones, il suspecte une absorption multiphotonique. 
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Des travaux similaires à ceux de Hovis ont été menés par Scurlock
36
. Il ®tudia lôeffet de la 

contamination par du toluène sur des optiques en silice polies irradiées à 1064 nm à une 

fluence de 800 mJ/cmĮ. Contrairement ¨ Hovis, aucune couche graphitique nôa ®t® observ®e 

sur ces optiques. Cependant, ils montrent tous les deux : lôeffet b®n®fique de lôoxyg¯ne et 

lôapparition des dommages dôautant plus rapide que la concentration en toluène est 

importante. La cause de lôendommagement est inconnue mais ne peut pas °tre expliqu®e par 

une « simple » r®action photochimique. Des exp®riences similaires men®es avec de lôac®tone 

ne montrent aucun endommagement même à des concentrations très importantes.  

 

Pour une application du système laser LIDAR, Sheng
37

 ®tudia lôeffet du d®gazage de 

rubans adhésifs chauffés entre 45 et 60° C sur la tenue au flux de hublots irradiés par un laser 

Nd :Yag à 1064 nm à une fréquence de 20 Hz et une fluence de 1 J/cm² dans des conditions 

de vide secondaire l. Le type de contaminants dégazés et la morphologie du dommage varient 

en fonction du ruban adhésif utilisé. Une analyse chimique préalable recense les composés 

dégazés en majorité par chaque ruban adhésif; pour le stycast 2850, il sôagit des xyl¯nes et du 

dibutylphthalate. Le type de dommages qui appara´t est, selon lôauteur, caract®ristique de la 

propagation de microfractures subsurfaciques. Le dégazage du ruban adhésif aurait donc 

accéléré le phénomène.  

 

Le vieillissement de composants optiques sous différents environnements, et irradiés sur de 

longue période, a été étudié par Bruel
38

 dans le but de déterminer les conditions optimales de 

fonctionnement du système laser du projet SILVA (vide de 10
-3

 mbar, pression faible 

10 mbar, air propre, gaz neutre), et pour lesquelles les interventions humaines de nettoyage 

sont les moins fréquentes. Plusieurs configurations expérimentales ont été étudiées : longueur 

dôonde de 511 nm, 532 nm, 578 nm, fréquence entre 5 kHz et 20 kHz, intensité entre 

1 kW/cm² et 10 kW/cmĮ, dur®e dôexposition entre 250 et 500 heures. Il constate que la 

pollution organique se dépose dans la zone irradiée par le laser, et préférentiellement sur les 

défauts de surface des optiques sous forme de gouttes de moins de 0,1 µm à 10 µm. Ces 

derni¯res se regroupent et ont tendance ¨ former un film quand lôexposition se prolonge. 

Lô®chauffement induit par le laser donne de la mobilit® aux mol®cules en surface qui se 

déplacent vers les zones moins chaudes. La pollution se retrouve sur les bords du faisceau. 

Une mesure ESCA des espèces présentes au niveau des marques du faisceau montre que le 

carbone est sous forme aliphatique C-H et C=C. Par conséquent, les dommages apparaissent 

sur les optiques trait®es par ®l®vation de temp®rature due ¨ lôaugmentation de lôabsorption 

induite par le d®p¹t de carbone. Il montre que lôapparition des dommages d®pend de la 

longueur dôonde, la pression et la fluence, et confirme le r¹le favorable de lôoxygène.  
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Enfin, Becker
39

 a étudié les mécanismes physico-chimiques mis en jeu lors de la 

dégradation de couches minces de silice sous flux laser (532 nm, 10 Hz, 100 ns, 600 mJ/cm²) 

polluées par du toluène. Il constate une augmentation de la cinétique de dépôt à une pression 

partielle de toluène de 10
-7

 mbar sous vide. En fait, selon son schéma phénoménologique, les 

mol®cules de tolu¯ne sont adsorb®es en surface, lô®nergie apport®e par le laser conduit ¨ une 

dissociation dôune partie des mol®cules qui vont créer des liaisons chimiques avec le substrat. 

Les molécules constitutives du dépôt sont dégradées chimiquement par le laser, 

lôaugmentation de lôabsorption de d®p¹t conduit ¨ une ®l®vation de la temp®rature de la 

surface soumise au flux laser jusqu'à la rupture thermomécanique de la silice. 

 

Il a donc ®t® d®montr® que la pollution chimique pouvait °tre responsable dôun 

endommagement des optiques. En multicoup, le dépôt de polluant est photoinduit et le 

dommage apparaît suite à une élévation de la température de lôoptique due ¨ lôaugmentation 

de lôabsorption du d®p¹t en surface. Le paragraphe suivant est un ®tat des lieux des ®tudes 

menées sur les problèmes de pollution moléculaire dans nos conditions particulières 

(monocoup, forte fluence). 

1.4.4 Dégradation de la tenue au flux laser en monocoup  

Les études sur les effets de la pollution moléculaire en monocoup sont beaucoup moins 

nombreuses.  

Une équipe de chercheurs
34

 de lôuniversit® de Rochester qui travaillait sur le système laser 

OMEGA, a fortement suspecté la pollution organique issue notamment des huiles de pompage 

dô°tre responsable des endommagements apparus sous vide, sur des lentilles traitées antireflet 

sol-gel soumis à une fluence moyenne de 2 à 4 J/cm² à 1053 nm et une dur®e dôimpulsion de 

1 ns.  

Ravel40 a constaté une dégradation croissante du seuil de tenue au flux laser de miroirs 

HfO2/SiO2 avec le temps de stockage dans des boites en polypropylène (fluoroware®) alors 

quôaucune d®gradation nô®tait not®e pour ceux stockés dans des boites en polycarbonate. Une 

analyse du dégazage des boites en polypropylène et en polycarbonate a permis de mettre en 

®vidence que la quantit® totale de contaminant nô®tait pas d®terminante. La baisse de tenue au 

flux laser était liée à une nature particulière de contaminants qui pourrait être le 2,2,4-

trimethyl-1,3-pentanediol diisobutyrate (TXIB). Le processus dôendommagement nôest pas 

expliqué.  

 

Les autres travaux menés sur le sujet sont des études pilotées par le CEA/CESTA, en 

collaboration avec le LETI puis le LITEN, dans le cadre dôun groupe de travail. Ils sont 

présentés dans le paragraphe ci-dessous. 
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Guéhenneux
41,42

 sôest ®galement int®ress® ¨ lôeffet de la pollution organique sur la tenue au 

flux laser ¨ 1ɤ (1064 nm) de miroirs soumis au dégazage de rubans adhésifs présents sur la 

LIL.  Le dégazage se fait à 50°C pendant quelques heures. Ces tests de dégazage ne sont pas 

représentatifs de la réalité, mais ils permettent de se placer dans un cas majorant. Quelques ng 

de contaminants organiques se d®posent ¨ la surface de lôoptique. Les auteurs ont montré que 

cette pollution organique se déposait à la surface des miroirs, ce qui dégradait leur tenue au 

flux laser si ces derniers nô®taient pas conditionn®s (irradi®s en rasterscan à fluence croissante 

jusquô¨ atteindre la fluence nominale). Le m®canisme dôendommagement est inconnu. De 

plus, ils mettent en évidence le lien entre la présence de nodules et de défauts et la pollution 

organique dôun miroir. Peut-°tre sôagit-il dôun probl¯me dôadsorption préférentielle sur les 

défauts de surface ? 

Pereira
43

 a ®tudi® lôimpact de la pollution de diff®rentes mol®cules mod¯les organiques 

pures sur la dégradation du seuil de tenue au flux de miroirs diélectriques HfO2/SiO2 à 

1064 nm. Pour chacune des familles de molécules retrouvées sur la LIL, une molécule modèle 

a été sélectionnée. Les auteurs ont mis au point une cellule de pollution qui permettait 

dô®tudier ind®pendamment chacune dôentre elles. Le dioctylphthalate ®tait la seule mol®cule 

qui se condensait de façon irréversible à la surface des miroirs. Le dépôt se présentait sous la 

forme de gouttelettes de quelques microns de diamètre et 7 nm de hauteur uniformément 

r®parties ¨ la surface de lôoptique. Apr¯s les tests dôendommagement laser ¨ 

1064 nm @ 2,5 ns, des dommages apparaissent systématiquement sur les miroirs. Il démontre 

que sous irradiation, les gouttelettes sôagglom¯rent. En outre, ®tant donn® que le DOP nôest 

pas absorbant ¨ cette longueur dôonde, lôhypoth¯se envisag®e pour expliquer 

lôendommagement, est un effet micro-lentille qui augmenterait significativement la fluence 

localement, dépassant ainsi le seuil de TFL de ces miroirs. 

Des travaux similaires
44

 ont été menés sur de la silice Heraeus trait®e antireflet 3ɤ. Ils 

montrent que le DOP se condense sous forme de gouttelettes à la surface des échantillons 

comme en témoigne la figure 1-4. 
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Figure 1-4: Dépôt de dioctylphthalate à la surface d'un échantillon en silice traitée anti-reflet sol-gel 

 

Les tests de tenue au flux laser se sont déroulés au LITEN. Après irradiation (rasterscan 

355 nm ; 10 J/cm² ; 2,5 ns), il constate que les dommages apparaissent en surface. Certains 

sont r®guli¯rement espac®s dôune distance correspondant au pas du rasterscan, ce qui permet 

de conclure quôils sont situ®s au centre des sites des tirs laser. Il note ®galement un nettoyage 

global de la surface du composant. 

Ces études montrent un impact de la pollution mol®culaire sur lôendommagement laser en 

monocoup, des optiques en silice traités sol-gel et des miroirs. Dans ce cas, un processus 

dôendommagement par effet micro-lentille est fortement soupçonné mais nôa pas ®t® 

démontré. Cependant, il est important de noter que ces dépôts étaient sous forme de gouttes et 

que ce type de contamination nôa jamais ®t® observ® sur les composants optiques de la cha´ne 

laser. 

1.4.5 Exemple de dégradation de la tenue au flux laser observé sur la LIL 

Des cas concrets de dégradation de la tenue au flux laser sur des optiques contaminées ont 

été observés sur des optiques installées sur la chaîne laser LIL et au cours des études menées 

sur le polissage pour la silice irradiée à 355 nm.  

Par exemple, sur des réseaux 3 ɤ utilis®s dans le SCF de la LIL, une zone de diffusion des 

joints silicone, de lôordre de 3 cm a été observée. Ces joints sont utilisés pour le maintien des 

pièces dans la monture servant au positionnement du réseau sur la chaîne laser. Cette 

diffusion sôest faite pr®f®rentiellement suivant les traits du r®seau. Elle est apparue sur la face 

gravée du composant et dans la zone utile de celui-ci. Il a été constaté que les traits du réseau 

contaminés ne diffractaient plus.  

35µm 
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Figure 1-5: Zone de migration de la contamination d'un joint sur un réseau 3 ɤ de la LIL 

 

Une augmentation très importante de la densité de dommage laser a été observée dans la 

zone contaminée par le joint. Sur la figure 1-6, la très forte densité de dommages visible sur 

les bords de lôoptique correspond ¨ la zone de diffusion du joint de maintien. 

 

 
Figure 1-6: Endommagement du réseau 3 ɤ dans la zone de migration du joint de maintien 

 

Des mesures en Microscopie à Force Atomique (AFM) dans la zone migration et dans une 

zone vierge ont été faites. Les résultats sont donnés sur la figure 1-7. La profondeur des traits 

diminue dôun facteur 2 dans la zone contamin®e, ce qui montre que la diffusion se fait bien à 

lôint®rieur des traits du r®seau. La position et la morphologie du d®p¹t nous ont conduites ¨ 

mettre en cause le dégazage du joint.  
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Zone vierge 

 

Zone de diffusion 

 

Figure 1-7: Mesures AFM dans les trains du réseau 

 

De plus, des tests de tenue au flux laser effectué dans le cadre des études sur le polissage 

de la silice à 3 ɤ ont mis en ®vidence un impact non n®gligeable de la contamination 

organique et particulaire sur des substrats réseau (lame non gravée). En effet, une lame qui 

présentait une zone diffusante a été irradiée. La densité de dommages moyenne obtenue est 

alors de 0,14 dommages/cm² à 10 J/cm². Cette même lame est alors nettoyée et irradiée de 

nouveau. Cette zone diffusante nôest plus visible. La densit® de dommages moyenne alors 

obtenue est alors de 0,009 dommages/cm² à la même fluence. Ainsi, la densité de dommages a 

diminu® dôun facteur sup®rieur ¨ 10 apr¯s nettoyage de la lame. Aucune autre analyse nôa ®t® 

faite sur ce substrat. Toutefois, il nôest pas rare de mettre en lumi¯re ce type de comportement 

dans les différentes études sur les substrats de silice  
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Le Laser MégaJoule (LMJ) est un instrument de physique qui sera constitué de 240 

faisceaux laser qui seront convertis de 1053 nm (1ɤ) ¨ 351 nm (3ɤ) et amplifi®s en traversant 

de nombreuses optiques. La Ligne dôInt®gration Laser (LIL) est le prototype du LMJ. Le 

retour dôexp®rience de la LIL a r®v®l® un certain nombre de cas dôoptiques, irradi®es ¨ 3ɤ qui 

sont endommag®es. Les m®canismes dôendommagement laser li®s ¨ la pr®sence de d®fauts 

intrins¯ques aux optiques ont ®t® largement ®tudi®s. Peu dô®tudes existent sur lôimpact dôune 

cause extrinsèque telle que la contamination moléculaire qui est pourtant parfois suspectée. 

Une attention toute particulière est donc portée sur le SCF, zone de conversion de fréquence 

¨ 3ɤ de la LIL/LMJ. En outre, cette longueur dôonde est la plus susceptible de r®agir avec la 

mati¯re organique. Dôautre part, dans le cadre de cette th¯se, notre ®tude sôest focalis®e sur la 

silice nue ou traité antireflet au vu du grand nombre de ces composants sur la LIL/LMJ et des 

probl¯mes dôendommagement laser rencontr®s avec ces composants. 

 

Le probl¯me de lôendommagement laser dans les mat®riaux di®lectriques est un verrou 

technologique. Il a été et est encore largement étudié. Il est lié à des défauts intrinsèques aux 

composants optiques. Dans le cas de composants optiques de silice de notre installation laser, 

les micro-fractures sous surfaciques liées au polissage des composants sont largement 

suspectées. 

 

Dans la littérature, le problème de la pollution moléculaire est surtout traité dans le 

domaine de la microélectronique, dans celui du spatial et moins souvent le cas pour le 

vieillissement des composants optiques des lasers de puissance. Les pertes de transmission et 

la dégradation de la fonction anti-reflet des optiques polluées ont été démontrées dans de 

nombreux cas. Les polluants identifiés sont alors certains hydrocarbures aromatiques, 

alcanes, siloxanes et phthalates. En ce qui concerne lôendommagement laser, les travaux 

touchent essentiellement les lasers en mode multicoup. Le dépôt de contaminant est 

généralement un processus photoinduit, et la génération de dommages résulte alors souvent 

dôune rupture thermom®canique issue dôune augmentation de lôabsorption de la couche de 

polluants. Les mêmes contaminants chimiques que dans le cas des pertes de la fonction 

optique sont incriminés.  

 

Lôoriginalit® de ces travaux r®side dans la fluence de travail (å 10J/cmĮ) et la r®currence 

des tirs (1 tir/jour) pour une longueur dôonde de 351 nm et une dur®e dôimpulsion de 3 ns. 

Pour nos conditions particulières de fonctionnement, les études menés montrent un effet de la 

pollution organique, notamment des phtalates ¨ 1 et 3ɤ; sur lôendommagement des optiques 

en silice et des miroirs.  
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Ce chapitre pr®sente lôensemble des techniques utilisées au cours de cette étude pour 

observer et comprendre les mécanismes de dégradation des composants optiques.  

 

Dans le cadre de cette th¯se, chacun comprendra lôimportance dôun nettoyage efficace et 

reproductible de la surface des optiques. De m°me, des techniques dôanalyse ultra-trace ont 

®t® mises en îuvre.  

 

Ce chapitre d®crit dôune part, les m®thodes de mesure de la contamination a®roport®e ; 

dôautre part, les moyens de nettoyage, les analyses chimiques et morphologiques de surface, 

et les tests de tenue au flux laser. Des substrats de silice non-traités et traités antireflet sont 

utilisés et leurs caractéristiques sont données 
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2.1 Méthode de nettoyage 

Ce paragraphe présente les moyens utilisés pour le nettoyage des substrats nus et le 

procédé de traitement antireflet. Il décrit également le nettoyage des boites servant au 

transport des substrats et celui des mat®riaux utilis®s pour lô®tude de la contamination par 

dégazage.  

2.1.1 Les échantillons de silice 

Les substrats sont des silices synthétiques amorphes de noms commerciaux Suprasil 312 

(Heraeus)45 ou 7980 (Corning)46. Quelques unes de leurs caractéristiques mécaniques et 

thermiques sont données dans le tableau 2-1. 

 

 Corning 7980 Heraeus Suprasil 312 

Module dôYoung 72,7 GPa 70 GPa 

Microdureté Knoop 522 kg/mm² (100g) 591 à 632 kg/mm² 

Coefficient de Poisson 0,16 0,17 

Densité 2,201 g/cm 
3
 2,20 g/cm 

3
 

Température de ramollissement 1585°C 1600°C 

Température supérieur recuit 1042°C 1120°C 

Température inférieur recuit 893°C 1025°C 

Conductivité thermique 1,30 W/m.K @20°C 1,38 W/m.K @20°C 

Tableau 2-1: Caractéristiques mécaniques et thermiques de la silice Heraeus et Corning 

 

Les impuretés OH comprises entre 800 et 1000 ppm pour la silice Corning et de lôordre de 

200 ppm pour la silice Heraeus. Les autres impuretés ont des concentrations inférieures à 

1000 ppb. Lôindice de r®fraction à 355 nm est donné à 1,476089 pour la silice Corning et de 

1,476064 pour la silice Heraeus. 

Les procédés de polissage du fournisseur SESO47 permettent dôatteindre des rugosit®s 

quadratiques moyennes de lôordre de 0,3 nm. 

 

Les substrats sont des échantillons de silice de diamètres 25, 50 ou 100 mm et dô®paisseurs 

respectives 2, 5, 10 mm. Les substrats de silice propres sont mis dans des boites de transport 

m®talliques dont le syst¯me de maintien de lôoptique est constitu® de plots en polypropyl¯ne. 

2.1.2 Le nettoyage par aspersion 

Afin de garantir la reproductibilit® de lô®tat de surface des substrats en silice, un nettoyage 

automatique par aspersion est réalisé dans un premier temps.  

Dans une enceinte en inox, les pièces à nettoyer sont maintenues dans un collier de serrage 

en aluminium t®flon®, fix® ¨ un panier coulissant ¨ lôint®rieur de lôenceinte. Puis des gicleurs 

rotatifs permettent dôasperger les ®chantillons dôeau d®sionis®e et de produits lessiviels au 

                                                 
45 http://www.heraeus-quarzglas.com/en/downloads/heraeusquarzglas_1/Downloads.aspx 
46 http://www.corning.com/docs/specialtymaterials/pisheets/H0607_hpfs_Standard_ProductSheet.pdf 
47

 J-J. Fermé, D. Valla, N. Ferriou-Daurios, J. N®auport, V. Beau, ñLIL fused lenses and thin flat plates 

productionò, Proc. of SPIE, vol. 5252, p.35, 2004 

http://www.heraeus-quarzglas.com/en/downloads/heraeusquarzglas_1/Downloads.aspx
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cours des différentes étapes du cycle de nettoyage que sont le lavage puis le rinçage. Une 

photo de la machine à aspersion est donné figure 2-1. 

 

 
Figure 2-1: Photo de la machine à aspersion 

 

Le programme de nettoyage n°1 utilisé pour les échantillons en silice est décrit dans le 

tableau 2-2. Il utilise du RBS 50 comme produit lessiviel et dure 37 min. 

 

1
er
 lavage 2

ème
 lavage 3

ème
 lavage 

40°C 35°C 30°C 

Tableau 2-2: Programme de nettoyage des échantillons de silice 

 

Le séchage se fait sous le flux laminaire de la salle blanche en sortie de machine-à-laver. 

 

Après cette étape, un drag wipe (cf. 2.1.3) ¨ lô®thanol est r®alis® sur les ®chantillons.  

 

Le programme de nettoyage utilisé pour les boites servant au transport des échantillons et 

pour les matériaux utilisés pour la contamination des échantillons est présenté dans le tableau 

ci-dessous. Il utilise du L51 comme produit lessiviel. 

 

1
er
 lavage 2

ème
 lavage Rinçage  

30°C 35°C 30°C 

Tableau 2-3: Programme de nettoyage n°2 des boites de transport et des matériaux utilisés pour la 

contamination 
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2.1.3 Le drag wipe 

Le drag wipe est une technique manuelle de nettoyage de composant optique qui se déroule 

suivant la procédure suivante : 

1. un papier optique est maintenu sur la surface optique et imbib® dô®thanol sur une 

bande. 

2. le papier optique maintenu par les extr®mit®s est alors tir® (drag) dôun bord ¨ lôautre 

du composant. La train®e dô®thanol est progressivement essuyé (wipe) avec le reste 

du papier non imbibé. 

3. le papier optique qui adhère à la surface, accroche tous les résidus qui sont en 

surface. 

 

Après nettoyage, les échantillons sont emballés dans des boites métalliques qui auront été 

préalablement nettoy®es et lôensemble est mis en double ensachage en poly®thyl¯ne. Ceci se 

déroule dans un environnement ISO 5. 

2.2 Le traitement antireflet par procédé sol-gel 

Certains échantillons de silice sont rev°tus dôun traitement antireflet obtenu par proc®d® 

sol-gel48. Ce procédé permet de fabriquer un gel inorganique par des réactions chimiques 

simples et à température ambiante. Nous utilisons un mélange de précurseurs ioniques (sels) 

et/ou moléculaires (alcoxydes) en solution, appelé « sol » que nous faisons évoluer, les 

réactions chimiques étant de type hydrolyse-condensation. Il y a alors synthèse inorganique de 

particules submicrom®triques insolubles. Lôagr®gat mol®culaire ainsi form® qui a une 

viscosité très élevée, est appelé gel.  

Avant le traitement, les substrats sont nettoyés manuellement successivement avec les 

produits suivant acétone, éthanol, soude, eau désionisée, eau savonneuse, eau désionisée et 

enfin éthanol. Pour les traitements sol-gel des optiques LIL ou LMJ, le sol est une solution de 

silice colloidale (colloides de 20 nm de diam¯tre en moyenne) et dô®thanol. Il peut °tre d®pos® 

sur les substrats sous forme dôun film suivant trois proc®d®s que sont : 

¶ le trempage-retrait (ou dip coating), 

¶ lôenduction laminaire,  

¶ lôenduction centrifuge (ou spin coating). 

Alors que pour le premier principe, les deux faces de lôoptique sont trait®es en m°me 

temps, pour les deux autres une seule face est traitée à la fois.  

 

Le spin coating, représentée sur la Figure 2-2, est la technique employée pour traiter les 

échantillons utilisés dans le cadre de cette étude. Elle consiste à déposer quelques gouttes de 

la solution sur le substrat de silice en rotation. Sous lôeffet de la force centrifuge, la goutte 

sô®tale sous la forme dôun film mince, elle mouille la surface. Pour une solution sol-gel 

donn®e (concentration, viscosit®é), la vitesse de rotation permet dôajuster lô®paisseur du film 

                                                 
48

 H. Floch, P. Belleville, J-J. Priotton, ñSol-gel optical coating for laserò, I, II, III, American Ceramic Society 

Bull., vol. 74, n°10, 11, 12, 1995 
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d®pos®. Le film est homog¯ne si la surface est hydrophile dôo½ lôimportance du nettoyage 

préalable. 

 
Figure 2-2:Schéma de principe du spin coating 

 

Le revêtement sol-gel est m®caniquement fragile, côest la raison pour laquelle il a besoin 

dôune phase de durcissement. Le durcissement est r®alis® chimiquement par exposition à des 

vapeurs dôammoniac49.  

Ces traitements sont réalisés au CEA/ Le Ripault selon un protocole50 bien précis mis au 

point pour les optiques LIL/LMJ. 

2.3 Les techniques de contamination 

Dans ce paragraphe, les moyens utilisés pour la contamination des échantillons sont 

présentés. Le premier est une technique en phase liquide alors que le second est en phase 

gazeuse. 

2.3.1 Lôenduction centrifuge (spin coating) 

Afin de r®aliser des d®p¹ts de contaminants en phase liquide, lôenduction centrifuge est 

utilisée. Le spin coating est réalisé avec un équipement Specialty Coating System P6700. La 

solution utilis®e pour la contamination est d®pos®e ¨ la surface de lô®chantillon et sô®tale sur 

lô®chantillon sous lôaction de la force centrifuge. Il se d®roule en environnement de type 

ISO 6. 

2.3.2 La contamination en étuve 

Dans dôautres cas, des exp®riences de contamination en phase gazeuse sont r®alis®es. Il 

sôagit soit : 

¶ dô®tudier lôimpact du d®gazage de mat®riaux (le polypropyl¯ne PPDWST dans le 

cadre de cette étude) sur une optique 

¶ soit de saturer avec la molécule donnée une atmosphère confinée dans laquelle se 

trouvait le composant optique 

 

Les tests de contamination en phase gazeuse se sont d®roul®s comme suit. Lô®chantillon 

maintenu en position verticale sur sa tranche est positionné à coté du matériau ou du bécher 

de liquide sous test et enfermé dans une enceinte en verre de 5 litres. Ce système permet de 

pr®server lô®tuve dôune contamination ext®rieure non ma´tris®e. Pour assurer la 

                                                 
49

 P. Belleville, H. Floch, ñAmnonia-hardening of porous silica antireflective coatingsò, Proc. of SPIE, vol. 2288, 

p. 25, 1994 
50

 P. Belleville, H. Floch, Procédé de fabrication de couches minces présentant des propriétés optiques et de 

r®sistance ¨ lôabrasion, Brevet franais nÁ93 03 987, déposé par le CEA 
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reproductibilité de notre exp®rience de contamination, lôenceinte en verre ®tait nettoy®e avant 

chaque expérience de contamination avec le programme de nettoyage n°2 (tableau 2-3). 

Les éléments sont alors mis en étuve qui suit le programme de la figure 2-3. 

 

 
Figure 2-3: Programme de dégazage des matériaux 

 

Ce programme consiste en une montée en température de 6 heures à 70°C, puis un plateau 

de 24 heures de dégazage à cette température. Le retour à température ambiante est brutal afin 

de faciliter la condensation sur les surfaces. Le choix de ce cycle dô®tuvage sera justifi® 

ult®rieurement. Compte tenu de la position de lô®chantillon dans lôenceinte en verre pendant le 

d®gazage, nous pouvons consid®rer que seule la face de lô®chantillon en regard de la source de 

dégazage a été contaminée. Pour les tests de tenue au flux laser, cette face sera mise en face 

de sortie du faisceau laser.  

2.4 Analyse chimique des surfaces 

2.4.1 La Chromatographie en Phase Gazeuse couplée à de la Spectrométrie de 

Masse (CPG-SM) 

La Chromatographie en Phase Gazeuse permet de s®parer les mol®cules dôun m®lange. 

Cette technique sôapplique aux compos®s susceptibles dô°tre vaporisés par chauffage sans 

d®composition. Le m®lange de solut®s ¨ analyser est vaporis® ¨ lôint®rieur dôune colonne par 

un injecteur qui est port® ¨ une temp®rature appropri®e ¨ la volatilit® de lô®chantillon. Le 

m®lange est transport® ¨ lôint®rieur de la colonne grâce à un gaz vecteur. Dans cette colonne, 

une substance active appelé phase stationnaire qui peut être liquide ou solide est présente. Le 

gaz porteur est inerte vis-à-vis des solutés et de la phase stationnaire. Les différentes 

molécules vont se séparer et sortir de la colonne les unes après les autres, ce temps de 

rétention dépendant de leur affinité avec la phase stationnaire. A la sortie de la colonne, un 

détecteur qui dans notre cas est un spectromètre de masse identifie et quantifie chacun des 

constituants.  

2.4.2 La Spectroscopie InfraRouge de Réflexion Absorption par Modulation de 

Polarisation (PM-IRRAS) 

La spectroscopie Infra-Rouge de Réflexion Absorption
51 
(IRRAS) a permis dôaugmenter la 

détection de films de plus en plus minces (épaisseur supérieure à 100Å), déposés sur des 

substrats métalliques. Cette technique est bas®e sur lôanisotropie du champ ®lectrique ¨ la 

                                                 
51

 L. A. Nafie, ñCircular polarisation spectroscopy of chiral moleculesò, Journal of Molecular Structure, vol. 347, 

p. 83, 1995 
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surface dôun m®tal. En effet, la r®flexion dôune onde ®lectromagn®tique ¨ la surface dôun 

métal induit un déphasage du champ électrique incident qui dépend de son état de polarisation 

et de lôangle dôincidence. Des simulations des intensit®s ¨ la surface dôun m®tal des 

différentes composantes des champs électriques polarisés perpendiculairement (s) ou 

parall¯lement (p) au plan dôincidence montrent que seule lôintensit® du champ ®lectrique p est 

non nulle au voisinage du m®tal et quôelle est exalt®e pour un angle dôincidence proche de 

lôincidence rasante. Ainsi, en spectroscopie IRRAS, une lumière polarisée p est envoyée sous 

incidence quasi-rasante sur une couche mince déposée sur un substrat métallique. Le spectre 

de réflectivité de la couche mince sur le substrat est enregistré et normalisé par rapport au 

spectre du substrat seul. Lôenregistrement non simultan® des deux spectres introduit des 

fluctuations in®vitables du montage optique et de lôenvironnement qui affecte la qualité du 

spectre IRRAS. Cette technique permet de mesurer des épaisseurs de film supérieur à 500 

angstrºms. Mais le fait de ne pas pouvoir sôaffranchir des absorptions fluctuantes liées à 

lôenvironnement (vapeur dôeau, CO2é) limite consid®rablement la d®tectivit®. 

La spectroscopie infra-rouge de réflexion-absorption par modulation de la polarisation 

améliore de plusieurs ordres de grandeur la détectivité des absorptions de surface, en 

distinguant efficacement les absorptions polarisées de surface de celles isotropes provenant de 

lôenvironnement de lô®chantillon. La spectroscopie infrarouge de réflexion absorption par 

modulation de polarisation (PM-IRRAS)52,53 combine trois techniques : 

¶ la spectroscopie IRRAS 

¶ un modulateur photo élastique dont la fonction est de moduler rapidement la 

polarisation du champ électrique entre les polarisation s et p 

¶ le traitement électronique qui va permettre de filtrer, démoduler et de traiter 

mathématiquement le signal reçu par le détecteur. 
sp

sp

RR

RR

R

R

+

-
=

D
 

Ce traitement permet une normalisation en temps réel du signal, ce qui permet de 

sôaffranchir des fluctuations temporelles du montage optique et de lô®chantillon. De plus, cette 

technique permet de discriminer les absorptions anisotropes de la couche ¨ lôinterface des 

absorptions isotropes de lôenvironnement. La d®tectivit® est am®lior®e de plusieurs ordre de 

grandeur par rapport à la technique classique IRRAS. 

2.5 Analyse morphologique 

2.5.1 Le microscope optique classique 

Le microscope optique Leica DMLM est utilis® pour lôobservation des ®chantillons apr¯s 

nettoyage, contamination ou irradiation. Ce microscope est situé en salle ISO 5. Ce 

microscope est pourvu du logiciel Filtrex qui permet le d®nombrement dôobjets sur une 

surface homog¯ne donn®e, suite ¨ lôenregistrement et au traitement des images acquises au 

cours du balayage de la surface de lô®chantillon. Le facteur dô®talonnage donne la dimension 

                                                 
52

 T. Buffeteau, B. Desbat, J.M. Turlet, ñPolarization Modulation FT-IR spectroscopy of surfaces and ultra-thin 

films : experimental procedure and quantitative analysisò, Applied Spectroscopy, vol. 45, p. 380, 1991 
53

 T. Buffeteau, B. Desbat, D. Blaudez, J.M. Turlet, ñCalibration procedure to derive IRRAS spectra from PM-

IRRAS spectraò, Applied Spectroscopy, vol. 54, p. 1646, 2000 
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minimale de lôobjet quôil est possible de détecter avec cet équipement ; il est fonction de 

lôobjectif utilis® (Tableau 2-4). La précision verticale dépend de la précision de la vis 

micrométrique servant à la mise au point du microscope, elle est de 1 µm.  

 

Microscope Leica DMLM 

Objectif 5x 10x 20x 

Résolution latérale x 1,717 µm/pixel 0,8576 µm/pixel 0,717 µm/pixel 

Résolution latérale y 1,717 µm/pixel 0, 8576 µm/pixel 1,717 µm/pixel 

Taille minimum de 

détection de particules 
5,151 µm 2,5728 µm 1,2876 µm 

Précision verticale 1µm 1 µm 1µm 
Tableau 2-4: Caract®ristiques techniques du microscope Leica DMLN dans les conditions dôutilisation 

 

2.5.2 Le microscope Nomarski 

Le microscope à contraste interférentiel ou Normarski54 appartient à la famille des 

techniques de dédoublement. Ce dispositif de microscopie interférentiel est présenté figure 

2-4. Lôid®e est de faire interf®rer les ondes provenant de deux points proches de lôobjet plutôt 

que les ondes issues de lôobjet dôune part et dôune surface de r®f®rence dôautre part. Un 

faisceau lumineux ®claire au travers dôun polariseur une lame s®paratrice. Le rayon lumineux 

polarisé et réfléchi par la lame arrive alors sous incidence normale sur un prisme de Wollaston 

¨ 45Á de ces axes propres. Il est s®par® en deux faisceaux de m°me longueur dôonde, polaris®s 

orthogonalement selon les axes du prisme de Wollaston, et formant un petit angle. Les deux 

rayons sont alors focalisés avec un objectif ¨ la surface de lô®chantillon. Quand ils arrivent sur 

lô®chantillon, ils sont s®par®s spatialement dôune distance tr¯s courte, de lôordre dôune fraction 

de longueur dôonde. Suivant les milieux travers®s par chacun des deux rayons, ceux-ci 

subissent un déphasage diff®rent ¨ cause de lô®paisseur ou de lôindice de r®fraction. Ceci cr®e 

des diff®rences de phase dôun rayon par rapport ¨ lôautre. Apr¯s r®flexion sur lôobjet et 

collection par lôobjectif, les deux rayons sont recombin®s par le prisme de Wollaston avant de 

traverser la lame s®paratrice. Le faisceau traverse un analyseur, dont lôaxe est ¨ 45° de ceux 

du prisme de Wollaston, et à 90° du premier polariseur. Ainsi lôinterf®rence entre deux 

topographies de la surface d®cal®es dôune longueur faible, est réalisée. La figure 

dôinterf®rences obtenue au foyer de la lentille tube est recueillie sur une cam®ra. Suivant la 

différence de phase entre les rayons, un contraste positif ou négatif sera créé révélant ainsi des 

structures.  
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Figure 2-4: Schéma de principe du microscope Nomarski 

 

2.5.3 La microscopie confocale 

En microscopie optique classique, pour quôune image soit nette, il faut que lôobjet soit dans 

le volume focal du système optique. Lorsquôun objet est ®pais, pr®sente un relief important ou 

est inclin® par rapport ¨ lôobjectif, seule une partie de lôobjet est nette dans lôimage. En 

microscopie confocale, la profondeur de champ est limit®e avec un syst¯me dô®clairage et 

dôimagerie optimisé.  

La surface est éclairée non plus par un faisceau de lumière blanche, mais par un rayon 

laser, concentré par une lentille, qui balaie la surface en positionnant un trou devant le 

d®tecteur, dans le plan focal conjugu® au plan focal de lôobjectif. Ainsi, seuls les photons 

provenant du plan focal passent le trou et participent ¨ la formation de lôimage. Le microscope 

confocal à balayage laser est donc un microscope optique qui a la propriété de réaliser des 

images de très faible profondeur de champ appelées « sections optiques ». En positionnant le 

plan focal objectif ¨ diff®rents niveaux de profondeur dans lô®chantillon, il est possible de 

r®aliser une s®rie dôimage ¨ partir desquelles une repr®sentation tridimensionnelle de lôobjet 

est obtenue. Le balayage par le laser se fait ¨ lôaide de deux miroirs orthogonaux. Les 

détecteurs utilisés sont des tubes photo-multiplicateurs (PMT), lôintensit® lumineuse est 

mesur®e et num®ris®e en fonction de la position du laser dans lô®chantillon. Le schéma de 

principe du microscope confocal est donné sur la figure 2-5. 

Analyseur 

Lame séparatrice 

Polariseur 

Eclairage 

Prisme de Wollaston 

Objectif 

Échantillon 

Caméra 
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Figure 2-5: Schéma de principe du microscope confocal 

 

Au cours de cette thèse, nous avons utilisé deux types de microscope confocal laser. Le 

Lasertec 1LM21WD55 et le Leica DMR TCS SP256 permettent de faire des images en trois 

dimensions. Cependant, le Lasertec nô®tant pas pourvu dôune table de d®placement suivant 

lôaxe z, il nô®tait pas possible de se d®placer dans le volume de lô®chantillon  

 

Le tableau 2-5 donne les spécifications techniques du Lasertec 1LM21WD dans nos 

conditions dôutilisation. 

 

 Lasertec 1LM21WD 

Objectif 50x 

Longueur dôonde 633 nm 

Résolution latérale 300 nm 

Résolution verticale 100 nm 
Tableau 2-5: Caractéristiques techniques du Lasertec 1LM21WD dans les conditions dôutilisation 

 

Le tableau 2-6 donne les spécifications techniques du Leica DMR TCS SP2 dans nos 

conditions dôutilisation. 
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Confocal  

Leica DMR TCS SP2 

Objectif 20x 

Longueur dôonde 458nm 

Résolution latérale 280nm 

Résolution verticale 770nm 
Tableau 2-6: Caractéristiques techniques du Leica DMR TCS SP2 dans les conditions dôutilisation 

 

Avec le Leica DMR TCS SP2, il était également possible de faire de la microscopie 

confocale de fluorescence. Dans ce cas, seul le signal de fluorescence issu du petit volume 

excité est collecté par le photomultiplicateur. 

2.5.4 La microscopie à force atomique 

Le microscope à force atomique utilisé dans le cadre de cette étude est un 

Thermomicroscope autoprobe CP Research. Il a ®t® utilis® pour lôobservation dô®chantillons 

de silice. 

La microscopie à force atomique57 (Atomic Force Microscopy, AFM) consiste à imager 

une surface gr©ce aux forces dôinteraction qui sôexercent entre la surface et une pointe sonde. 

Le sch®ma g®n®ral dôun microscope ¨ force atomique est donné sur la figure 2-6. 

 
Figure 2-6: Schéma général du microscope à force atomique 
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 G. Binnig, C. F. Quate, ñAtomic Force Microscopeò, Physical Review Letters, vol. 56, p. 930, 1986 
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Les forces dôinteraction mises en jeu sont : les forces de répulsion à courte portée, les 

forces de Van der Walls, les forces électrostatiques, et les forces capillaires.  

 

LôAFM est constitu®e : 

¶ dôun syst¯me pi®zo®lectrique scanner plac® sous le support dô®chantillon qui 

permet le d®placement de lô®chantillon selon les trois directions de lôespace  

¶ dôune sonde AFM qui est une micropointe solidaire dôun microlevier.  

¶ dôun syst¯me de d®tection qui permet la mesure des forces dôinteraction exerc®es 

sur la pointe. Un laser est focalisé sur la face arrière du levier et est réfléchi sur un 

détecteur constitué de quatre photodiodes. La position sur le détecteur permet de 

quantifier la d®flection du levier. Il est donc indispensable au pr®alable dôaligner le 

spot réfléchi au centre des quatre photodiodes.  

 

Il existe deux modes de fonctionnement : le mode statique et le mode dynamique qui 

comprend le mode non-contact et le mode contact intermittent ou tapping. Nous ne 

détaillerons ici que le mode contact intermittent qui a été utilisé pour cette étude. 

 

En mode contact intermittent, le système pointe-microlevier est mis en oscillation grâce à 

un actionneur piézo-électrique. Il est soumis à une oscillation forcée à fréquence donnée, 

proche de la fréquence de vibration propre du système. Définissons quelques paramètres. 

Lôamplitude libre Al est lôamplitude dôoscillation de la pointe quand il nôy a pas dôinteraction 

avec la surface. Lôamplitude de mesure Am est lôamplitude dôoscillation au moment du 

balayage de lô®chantillon. Lôinteraction de la pointe vibrante et de la surface modifie 

lôamplitude de vibration. Le ç set point » ou consigne correspond à une valeur de la force 

imposée pour la mesure donc à une amplitude imposée. En imagerie, au cours du balayage x-

y, la hauteur de lô®chantillon est contr¹l®e par un syst¯me dôasservissement qui lôajuste en 

permanence pour que lôamplitude de mesure soit ®gale ¨ lôamplitude de consigne. 

Lôenregistrement du mouvement du pi®zoscanner en z donne lôimage de hauteur de la surface 

(topographie). 

 

Apr¯s lôacquisition de lôimage, il faut effectuer un traitement pour permettre la remise à 

plat de lôimage de topographie. Les d®fauts de plan®it® sont li®s par exemple aux 

déplacements non planaires du piézoélectrique. 

En fait, trois types dôimages sont accessibles, il sôagit des images : 

¶ de topographie ou image de hauteur 

¶ de phase qui correspondent au déphasage entre le signal envoyé par le 

pi®zo®lectrique et la r®ponse de lôassemblage microlevier-pointe ¨ lôinteraction 

avec la surface  

¶ dôamplitude qui repr®sentent la variation de l'amplitude avant la boucle 

dôasservissement.  
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2.6 La déflexion photothermique  

La déflexion photothermique58 est une technique utilisée pour mesurer les pertes par 

absorption (intensité mesurée sur intensité incidente 
0I

I
) jusquô¨ des niveaux de transmitance 

de lôordre de 10
-7

. La méthode de déflexion photothermique est une méthode qui consiste à 

mesurer la déviation du faisceau sonde due à l'échauffement d'un échantillon absorbant par 

l'intermédiaire du faisceau pompe. Lô®chantillon est chauff® par un laser pompe modulé en 

intensit®. Lôabsorption de lô®chantillon sous test cr®e une ®l®vation de temp®rature modul®e 

qui conduit ¨ la formation de gradients dôindice. Le faisceau sonde de faible puissance 

traversant la zone chauffé est alors dévié. Un détecteur de position mesure la déviation de ce 

faisceau. Gr©ce ¨ une proc®dure dô®talonnage adapt®e, la mesure du module de la d®viation 

permet de remonter ¨ une valeur dôabsorption.  

Plusieurs configurations de montages sont possibles. La configuration réflexion que nous 

présentons est celle utilisée dans le cadre de cette thèse. 

 

 

Figure 2-7: Schéma de principe de la déflexion photothermique dans la configuration réflexion 

 

Le faisceau sonde réfl®chit ¨ la surface de lô®chantillon est d®vi® par le gradient dôindice. 

La résolution spatiale en profondeur dépend de la profondeur de pénétration thermique qui est 

proportionnelle ¨ lôinverse de la fr®quence de modulation du faisceau pompe. La r®solution 

spatiale lat®rale est li® au diam¯tre du faisceau pompe focalis® sur lô®chantillon. 

2.7 Les tests de Tenue au Flux Laser (TFL) 

Après contamination, les échantillons sont soumis aux tests de tenue au flux laser sur des 

bancs dôendommagement laser. Plusieurs bancs sont disponibles au CEA/CESTA. Pour 

lôensemble des tests de tenue au flux laser de cette th¯se, seul le banc dôendommagement laser 

LUTIN a ®t® choisi, car il est le plus compatible de nos tests en terme de longueur dôonde et 

de dur®e dôimpulsion. Dans ce chapitre, nous décrivons ce banc et la métrologie de 

lôendommagement laser.  

2.7.1 Le banc LUTIN 

Le schéma de fonctionnement du banc LUTIN est donné sur la figure 2-8.  
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Figure 2-8: Banc de tenue au flux laser LUTIN 

 

Il est compos® de la source laser, dôun module de mesure du faisceau et dôun module porte-

échantillon.  

¶ La source laser est un laser Coherent Infinity, Nd :YAG impulsionnel, à mode 

longitudinal. Ces principales caractéristiques sont listées ci-dessous: 

V Lô®nergie en sortie laser est de 200 mJ 

V Le diamètre du faisceau en sortie est de 6 mm 

V Le faisceau est g®n®r® dans lôinfra-rouge, le tripleur de fréquence va 

permettre dôobtenir une longueur dôonde de 355 nm. La longueur dôonde 

présente sur la chaîne laser LIL est de 351 nm, donc légèrement différente 

de celle du banc dôendommagement laser. Etant donn® que la silice nôa 

jamais pr®sent® de comportement diff®rent entre ces deux longueurs dôonde, 

nous consid®rons quôil nôy a pas de diff®rence.  

V La fréquence de répétition maximale est de 100 Hz mais nous lôutilisons ¨ 

une fréquence de 10 Hz 

V La dur®e ®quivalente dôimpulsion Ű est de 2,5 ns. Cette dur®e dôimpulsion 

est proche de la dur®e dôimpulsion du faisceau de la LIL qui est de 3 ns. Il 

est possible de prendre en compte cette diff®rence. La fluence dôirradiation 

peut °tre ajust®e en utilisant une loi dô®chelle59,60,61 généralement admise 

pour des dur®es dôimpulsion sup®rieures ¨ 10 ps.  

                                                 
59 D. Du, X. Liu, G. Korn, J. Squier, G. Mourou. ñLaser-induced breakdown by impact ionization in SiO2 with 

pulse widths from 7 ns to 150 fsò, Applied Physic Letter, vol. 64, p. 3071, 1994 
60 B.C. Stuart, M.D. Feit, A.M. Rubenchik, B.W. Shore, M.D. Perry. Laser induced damage in dielectrics with 

nanosecond to subpicosecond pulses, Phys. Review letters vol. 74, p. 2248, 1995 
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V Le profil temporel est donné sur la figure 2-9. 
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Figure 2-9: Profil temporel du faisceau laser du banc d'endommagement LUTIN 

 

¶ Le faisceau est focalisé avec une lentille de focale f = 5000 mm afin dôatteindre 

les densit®s dô®nergie n®cessaires pour les tests. Sa distance de Rayleigh est de 

30 cm, et puisque lô®paisseur de lô®chantillon nôexc¯de pas 1 cm, la puissance 

suivant lôaxe de propagation est constante pendant la travers®e de lô®chantillon. 

Le profil spatial du faisceau sur lô®chantillon est proche dôune gaussienne ayant 

un diamètre de 600 µm à 1/e² et 420 Õm ¨ 1/e. Pr¯s de 50% de lô®nergie est 

contenue dans les pieds du faisceau qui sont responsables des fluctuations 

dô®nergie. Une coupe est donn®e sur la figure 2-10. 

 

 
Figure 2-10: Coupe du profil spatial du faisceau laser du banc d'endommagement LUTIN 

 

                                                                                                                                                         
61

 P. Grua, H. Bercegol, L. Lamaignère; J-P. Morreeuw, S. Palmier, J-L. Ruiller, B. Bertussi, D. Herbert, 

ñPressure field and temporal scaling for laser damage initiation on silica at 355nmò, soumis ¨ Physical Revue 

Letter 



2. Matériel et méthodes 

 - 51 - 

Le module de mesure du faisceau est constitu® dôune succession de diagnostics et 

de miroirs de fuite. Par le biais dôun miroir de fuite, une partie du faisceau laser 

atteint une cellule pyroélectrique qui mesure lô®nergie du faisceau. La valeur 

donnée est comparée à la valeur absolue donnée par le calorimètre en début de test. 

Une photocathode mesure le profil temporel du faisceau. Une caméra CCD est 

plac®e ¨ une position optiquement ®quivalente ¨ celle de lô®chantillon. La caméra 

est couplée à un analyseur de faisceau qui indique à chaque tir le profil du faisceau 

(distribution spatiale de lô®nergie et diam¯tre) et la position de la tache laser sur le 

composant. Ainsi, le profil spatial exact obtenu sur lô®chantillon et le d®point® du 

faisceau sont mesurés. Enfin, un laser dôalignement He-Ne de faible énergie permet 

de sôassurer du bon positionnement des composants dans le chemin optique. 

 

¶ Le module porte-échantillon comporte une platine de déplacement automatique 

suivant les trois axes. Le laser dôalignement permet aussi le repérage de la zone 

irradiée par la source laser. Pendant le test de tenue au flux laser, lô®chantillon 

est positionné en position verticale. Nous désignons par « face avant » la face 

dôentr®e du faisceau et par ç face arrière » la face de sortie. La face contaminée 

peut être placée en face avant (figure 2-11-(a)) ou en face arrière (figure 2-11-

(b)), cela sera précisé à chaque tests. 

 

  

(a) (b) 

 
Figure 2-11: Irradiation avec le contaminant (représenté par des points jaunes) en face avant (a) ou en 

face arrière (b) 

 

Les procédures de test utilisées au cours de cette thèse sont : 

¶ le test monocoup : Il sôagit dôirradier un site à une fluence donnée. 

¶ R-on-1: Pour cette procédure, plusieurs sites sont testés individuellement ; chaque 

site est irradi® avec une rampe dô®nergie jusquô¨ lôapparition dôun dommage. Les 

paramètres importants sont la fréquence des tirs, le nombre de sites et le pas en 

®nergie de la rampe. Une courbe de probabilit® dôendommagement en fonction de 

la fluence est obtenue. 

¶ le rasterscan62: Cette procédure consiste à irradier de façon quasi uniforme une 

grande surface par recouvrement successif dôun faisceau laser de petite taille, à une 

fluence de consigne. Elle vise à simuler un faisceau de grande dimension. Pour 

cette proc®dure, lô®chantillon est d®plac® en continu horizontalement et 
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verticalement pendant tout le balayage comme lôindique la figure 2-12. Ce test peut 

être réalisé à différentes fluences. Chaque dommage qui est apparu est associé à la 

fluence correspondante afin de tracer des courbes de densité de dommage en 

fonction de la fluence.  

 

 
Figure 2-12: Procédure de test rasterscan 

 

En rasterscan, une zone de lô®chantillon est irradi®e ¨ une fluence de consigne 

choisie. Cependant, au cours du balayage de la zone, la fluence varie à cause des 

fluctuations du faisceau pendant les tirs. Afin dôattribuer ¨ chaque dommage la 

fluence réelle, il faut absolument tenir compte de ces fluctuations. Pendant le test, le 

profil spatial, temporel, lô®nergie de chaque tir et le d®point® du faisceau sont 

enregistrés. En fin de test, la cartographie des fluences réelles pour chaque tir de la 

zone de test est obtenue. Les fluences données sont les fluences maximales du pic 

gaussien.  

La cartographie de dommages est réalisée après irradiation avec un macroscope. La 

taille minimale de dommages détectable au macroscope est de 10µm. La 

superposition des cartographies de dommages et de fluences permet dôattribuer ¨ 

chaque dommage une valeur de fluence. La fluence dôapparition du dommage est 

attribuée à la fluence maximale la plus proche de celui-ci.  

 

Ces données sont ensuite traitées suivant la procédure décrite dans le paragraphe suivant.  

2.7.2 Le traitement des données 

Lamaignère63 a décrit cette procédure de traitement des données dans un article paru en 

2007. La première partie du traitement consiste à calculer la densité réelle de dommages. La 

densité de dommages à une fluence donnée est calculée comme le rapport du nombre de 

dommages apparu à cette fluence sur la surface totale scannée à cette fluence. Or, à cause de 

la forme gaussienne du faisceau, à chaque tir, une partie de la zone irradiée voit une fluence 

plus faible que celle du pic du faisceau gaussien. Ainsi, pour le calcul de densité, nous 

considérons donc une valeur de surface équivalente de faisceau gaussien correspondant à la 

surface qui a vu le pic du faisceau.  

Pour un profil spatial de faisceau gaussien, la distribution de fluence F en fonction de la 

distance r au pic sôexprime comme : 
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Équation 2-1   
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Fp est la fluence du pic du faisceau 

La densit® de dommage exp®rimentale mesur®e ŭm(Fp) pour une fluence donnée Fp sô®crit : 

Équation 2-2   
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Où N est le nombre de sites endommagés à la fluence Fp et n le nombre de tirs à cette 

fluence.  

 

Cependant, cette densité de dommages expérimentale mesurée ne reflète pas la densité de 

dommage r®elle de lôoptique. En effet, comme nous lôavons vu dans le chapitre pr®c®dent, 

lôendommagement laser est li® ¨ la pr®sence de plusieurs d®fauts pr®curseurs dont la 

concentration, la composition et la localisation sont mal connues et diff¯rent dôune optique ¨ 

lôautre. Avec un rasterscan, nous mettons en ®vidence certains de ces d®fauts qui auront été 

irradiés à des fluences suffisantes pour les faire évoluer en dommage. Cependant, à cause de 

la forme gaussienne du faisceau, du recouvrement, ou du dépointé, tous les défauts 

pr®curseurs pr®sents dans lôoptique nôont pas ®t® irradi®s ¨ des densit®s dô®nergie sup®rieures 

à leur seuil de claquage. Sur la figure 2-13, seuls les défauts 1 et 4 verront une fluence 

suffisante pour provoquer leur claquage. Le traitement a pour but de remédier à ces lacunes et 

de calculer la densité de dommages réelle D(F). 

 

 
 

Figure 2-13: Présence de défauts précurseurs sous le faisceau laser 

 

Cependant, deux cas de figure sont considérés. En effet, il existe une valeur de fluence 

appelé fluence de coupure pour laquelle la densité de dommage est constante pour des 

fluences inf®rieures ¨ la fluence de coupure, il sôagit dôune zone dit de plateau. La densit® de 

dommage varie suivant une loi de puissance pour des fluences supérieures à la fluence de 

coupure. Le traitement des données varie en fonction du cas de figure.  

 

Dans la zone de plateau, la densité de dommage est constante quelque soit la fluence. Les 

défauts révélés dans cette gamme de fluence ne sont donc pas sensibles à la valeur de la 
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fluence mais ¨ lôirradiation laser. Il est donc raisonnable de penser que tous ces d®fauts 

précurseurs ont été révélés. Par conséquent, dans ce cas, la densité de dommage réelle est 

donn®e par lôéquation 2-2. 

 

Dans le cas dôune variation suivant une loi de puissance, certains d®fauts nôont pas vu de 

fluence suffisante pour produire leur claquage. Lôexpression de la variation de la densit® de 

dommage en fonction de la fluence est donnée par la relation : 
bad )()( ppm FF =    Équation 2-3 

Ŭ et ɓ sont ®valu®s en faisant une interpolation de la courbe de densit® de dommage 

expérimentale mesurée en fonction de la fluence.  

Lamaignère
62

 montre que la densité de dommage réelle est alors: 

mD bd=     Équation 2-4 

 

 

 

Il faut ensuite ®valuer lôerreur statistique faite sur la mesure de la densit® de dommage. Un 

test dôendommagement laser est cens® ®valuer la distribution de d®fauts dôun lot production. 

Or, pendant nos tests dôendommagement laser, un seul échantillon est testé. Lôintervalle de 

confiance permet de comparer deux échantillons censés être identiques. Tout dôabord, 

lôhypoth¯se dôune r®partition al®atoire des dommages est faite. Ceci a pour conséquence que 

nous supposons quôil nôy a pas dôinteraction entre les d®fauts. En consid®rant que la densit® 

de dommages suit une loi de Poisson, un intervalle de confiance sur la densité de dommages a 

été établi en fonction du nombre de dommages d®tect® exp®rimentalement sur lô®chantillon et 

de la surface effectivement balay®e dans chaque gamme de fluence (côest-à-dire le nombre de 

tirs). Le d®tail des calculs nôest pas pr®cis® dans ce document mais il est donn® dans la 

référence 62.  

 

Lôerreur faite sur les valeurs de fluence est de lôordre de 10% ¨ 2ů. Le principal 

contributeur de cette erreur est lié à la mesure de la surface équivalente via la caméra CCD64.  
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Les échantillons utilisés dans cette étude sont en silice non-traitée ou traitée antireflet par 

procédé sol-gel. Ils sont de même qualité de polissage que les optiques en silice de la LIL. 

Un nettoyage en machine ¨ aspersion suivie dôun drag wipe a ®t® choisi afin de garantir une 

reproductibilit® du nettoyage. La contamination des substrats sôest d®roul®e soit en phase 

gazeuse en étuve, soit en phase liquide par spin coating. Des analyses chimiques permettaient 

de valider la contamination des ®chantillons. Les analyses dôultra-traces de contamination 

organiques sont tr¯s difficiles. Les techniques classiques dôanalyses de surface nô®taient pas 

assez sensibles. La GC-MS et la spectroscopie infra-rouge PM-IRRAS nous ont donné 

satisfaction. Concernant lô®tude de la morphologie du d®p¹t de matières organiques, 

différentes techniques microscopiques ont été utilisées en fonction de la taille du dépôt. Il 

sôagit de la microscopie optique classique, Nomarski, confocale, et ¨ force atomique. Enfin, 

nous d®crivons ®galement le banc dôendommagement laser utilisé pour cette étude et la 

procédure de traitements des données.  
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Deux environnements ont été identifiés comme étant à risque dans le cycle de vie des 

optiques à cause de leur confinement, de la durée importante de présence des composants 

dans ces derniers, et des risques de dégazage lié à la présence de nombreux matériaux. Il 

sôagit des environnements de la cha´ne laser et de stockage.  

Le suivi de la contamination sur lôensemble de la cha´ne laser sôest d®roul® entre mars 

2003 et avril 2005. Un rappel des résultats de cette campagne sera fait. En 2007 et 2008, au 

cours dôune seconde campagne, une ®tude plus sp®cifique de lôatmosph¯re du Syst¯me de 

Conversion de fr®quence et de Focalisation a eu lieu. En effet, dôune part, les optiques du SCF 

sont les plus touchées par les problèmes dôendommagement laser ¨ 351 nm. Dôautre part, 

lôimpact de la contamination organique pourrait y °tre exacerb® dans lôultraviolet. Le 

protocole de prélèvement de la contamination aéroportée et les résultats des analyses sont 

présentés dans ce chapitre. De plus, des ®chantillons dôoptiques repr®sentatifs de celles 

présentes dans le SCF, ont été exposés dans ce dernier. Des analyses de la contamination 

moléculaire adsorbée sur la surface de ces échantillons ainsi que des tests de tenue au flux ont 

été effectués. 

Concernant lôanalyse de lôenvironnement de stockage, la pr®occupation concernait le 

dégazage des matériaux utilisés pour le stockage. G. Ravel
40

 a montré une dégradation du 

seuil de tenue au flux laser à 1064 nm sur des miroirs diélectriques HfO2/SiO2 contaminés par 

le dégazage de leurs boites de stockage en polypropylène. Or, le polypropylène est le matériau 

utilis® pour lôarmature des cadres de support et manutention des optiques. Compte tenu de ces 

résultats, la qualification de diff®rents polypropyl¯nes, dont lôutilisation ®tait envisageable 

pour la réalisation des cadres des optiques du LMJ, a été conduite. Elle est basée sur leur taux 

de dégazage, ainsi que sur la nature des molécules mesurées. Les moyens et les protocoles de 

qualification ainsi que les résultats sont présentés dans ce chapitre. Parallèlement, notre étude 

a ®t® r®alis®e afin dô®tudier lôimpact sur la tenue au flux de laser du d®gazage du 

polypropylène. Nous avons étudié en particulier le polypropylène naturel PPDWST qui a été 

jugé critique. Les tests de tenue au flux laser ont été complétés par des analyses chimiques et 

morphologiques de surface afin de valider la procédure de contamination.  
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3.1 Etude de lôimpact de lôenvironnement sur la chaîne laser 

3.1.1 Prélèvement de la contamination organique aéroportée 

ü Rappel des résultats des prélèvements effectués en 2004 

Dans divers endroits stratégiques de la LIL, des mesures de la contamination organique 

aéroportée ont été conduites par Guéhenneux65. La concentration en composés organiques 

volatils a été mesurée à divers endroits de la chaîne laser et dans les salles propres. Les 

composés identifiés appartenaient aux familles des alcanes, alcènes, alcools, esters, 

aromatiques, siloxanes et phtalates. Une forte variabilité spatio-temporelle a été mise en 

®vidence. Les sources de cette contamination pouvaient provenir de lôair ext®rieur, du 

d®gazage des mat®riaux dans lôenvironnement et des activit®s sur la cha´ne telles que le 

nettoyage et la maintenance. Ces pr®l¯vements ont permis dô®valuer le niveau de 

contamination global de la LIL mais nô®tait pas forc®ment repr®sentatif des contaminants 

réellement présents sur les composants optiques. Côest la raison pour laquelle une attention 

toute particulière a été portée aux condensables (aromatiques, siloxanes et phthalates) plus 

susceptibles de se retrouver sur les surfaces optiques. Les condensables sont dôailleurs les 

composés mesurés en plus grande quantité dans la section amplificatrice par exemple. De 

plus, une corrélation directe entre le nombre de tirs et la concentration en composés 

condensables a été mise en évidence dans les amplificateurs.  

ü Protocole des prélèvements de la campagne 2007-2008 

Un suivi de la pollution organique
66

 pr®sente dans lôatmosph¯re du SCF sôest d®roul® plus 

r®cemment afin dôen comprendre lô®volution temporelle. Ces analyses ont été réalisées par 

lôentreprise TERA environnement Les prélèvements sont réalisés par piégeage sur des 

cartouches Tenax GR pour les composés semi ou nonïvolatils ; il sôagit dôesp¯ces dont le 

poids moléculaire est supérieur à 70 g/mol. Pour chacune des analyses, un blanc rendant 

compte du stockage et du transport ®tait fait. Des pr®l¯vements dôenviron 350 litres ont été 

effectués sur une semaine, sur une période de juin 2007 à février 2008 soit 26 semaines de 

prélèvement. La masse de chaque composé analysé est comparée au volume prélevé afin de 

calculer la concentration moyenne dans lôatmosph¯re pendant la dur®e dô®chantillonnage. A la 

fin de la campagne, les cartouches sont récupérées et analysées chez TERA environnement.  

Tous les prélèvements ont été analysés par couplage {désorption thermique / 

chromatographie gazeuse / spectrométrie de masse} (CPG-SM) avec un équipement 

Turbomatrix ïClarus 500 Perkin Elmer. Les limites de détection et de quantification sont 

respectivement à environ 0,01 ng/l et 0,04 ng/l. Les conditions de désorption thermique et 

dôanalyse sont donn®es dans le tableau 3-1. 
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Température de désorption 350°C 

Durée de désorption 15 min 

Colonne chromatographique BPX5 (25m/0,15mm/25µm) 

Balayage en masse 40-525 uma 

Tableau 3-1: Conditions de désorption thermique / chromatographique pour analyse TD-GC-MS 

ü Résultats des prélèvements de la campagne 2007-2008 

Les résultats montrent la présence de composés de la famille des alcanes, des oxygénés, 

des aromatiques, des phtalates, des siloxanes et des composés azotés. Le tableau 3-2 précise la 

nature des composés retrouvés en plus forte concentration pour les différentes familles ainsi 

que lôorigine de chacune des familles. 

 

Familles Liste des composées 

Alcanes 
Heptane ; Octane ; Nonane; Undecane ; Decane ; Dodecane ; Tridecane ; 

Tetradecane ; Pentadecane ; Hexadecane ; C18H38 ; C20H42 ; C21H44 ; C22H46 ; 

C23H48 ; C24H50 ; C25H52 

Alcools 
2-Ethyl-1-hexanol ; 2,4-bis(1,1-dimethylethyl) phénol,; alcool benzylique ; 

Isopropanol (IPA) ; 3-methyl-,2-phenol butanoic acid;1-ethoxy-2-propanol 

Esters 
Benzoic acid, 2-ethylhexyl ester ; Acetic acid, butyl ester; Pentanedioic acid, 

dimethyl ester 

Aldéhydes 

1-Methoxy-2-propyl acetate (PGMEA) ; Benzaldehyde ; Methyl isobutyl 

ketone (MIK) ;Acetophenone; 2,2,4-Trimethyl-1,3-Pentanediol Diisobutyrate 

(TXIB) ; Octanal; Nonanal; Decanal ; Butanal ; Eucalyptol ; 3-Hexene-2-one; 

C7H16O3 ; Bicycloheptan-2-one, 6,6-dimet ; Phenylmaleic anhydride ; 

Cyclohexadiene, dione-(dimethy;  

Aromatiques 

Benzène ; Toluène ; Ethylbenzene ; o-xylène ; Pinène ; Limonène; 

Propylbenzene ; 3-ethyl toluène ; 4-ethyl toluene ; 1,3,5-trimethyl benzène ; 

2-ethyl toluène ; 1,2,4-trimethyl benzène; 1,2,3-trimethyl benzene; C10H14;(1-

pentylhexyl)-benzène;(1-butylheptyl)-benzène; (1-propyloctyl)-benzene; (1-

ethylnonyl)- benzène; (1-pentylheptyl)-benzène; (1-butyloctyl)-benzène; (1-

propylnonyl)-benzène; (1-ethyldecyl)-benzène; (1-pentyloctyl)-benzène ; (1-

hexylheptyl)-benzène; Diisopropylnaphtalene (1) ; Diisopropylnaphtalene 

(2) ; Diisopropylnaphtalene (3,4,5,6) 

Phthalates 
Dimethylphthalate ; Diethylphthalate ; Dibutylphthalate ; 

Benzenebutylphthalate ; Dioctylphthalate ; Di-n-octylphthalate  

Siloxanes 
Hexamethyl cyclotrisiloxane ; Octamethyl-cyclotetrasiloxane ; Decamethyl-

cyclopentasiloxane; Dodecamethyl-cyclohexasiloxane ; Tetradecamethyl-

cycloheptasiloxane ; Hexadecamethyl-cyclooctasiloxane 

Azotés Isocyanato- cyclohexane ; Isothiocyanato-cyclohexane,  

Tableau 3-2: Composés organiques retrouvés sur la LIL classés par famille 

 

Les joints de maintien des optiques sont souponn®s dô°tre ¨ lôorigine du d®gazage des 

siloxanes ; les matériaux plastiques type PVC le sont pour les phtalates. Enfin, le nettoyage, la 
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maintenance, le d®gazage des peintures et des colles ainsi que lôair ext®rieur sont responsables 

de la présence des autres composés67,68.  

Lô®volution temporelle de la concentration globale en contaminants dans le SCF est 

donnée sur la figure 3-1. La composition de lôatmosph¯re du SCF est relativement stable 

dôune semaine ¨ lôautre en dehors des concentrations importantes de la fin de lô®tude, 

probablement li®es ¨ dôimportantes op®rations de maintenance men®es ¨ cette p®riode.  
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Figure 3-1: Evolution de la concentration globale de composés organiques au cours du temps 

 

La figure 3-2 représente cette évolution temporelle en fonction des différentes familles 

établies précédemment. Les composés oxygénés qui regroupent les esters, les alcools, et les 

aldéhydes, sont classés suivant deux catégories 1 et 2, la première correspondant aux 

composés PGMEA, benzaldehyde et alcool benzylique et la seconde catégorie aux autres 

composés. Les composés oxygénés de la catégorie 1 sont largement majoritaires et 

responsables du pic de contamination obtenu en fin dô®tude.  
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Figure 3-2: Evolution de la concentration de composés organiques par famille au cours du temps 

 

Pour la plupart des espèces, les pressions de vapeur sont bien supérieures aux pressions 

partielles (cf. annexe 1). Concernant les phtalates, la figure 3-3 représente les pressions 

partielles des molécules de cette famille qui ont été mesurées comparés aux pressions 

partielles de chacune dôentre elles. 

 
Figure 3-3: Pressions partielles des phtalates pour les différents prélèvements dans le SCF 

 

Ces analyses montrent que le dioctylphtalate est la molécule de la famille des phtalates 

présente en plus forte concentration avec une valeur moyenne de 2,2. 10 
- 7

 mbar. La zone en 

Pression de vapeur saturante du DOP trouvé dans la littérature 
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vert repr®sente lôintervalle des valeurs de pressions de vapeur saturante [8.10
-8 

mbar ; 5.10
-

7
mbar] 

69,70,71,72,73
 trouvées dans la littérature. Ceci montre que la pression partielle en DOP est 

proche de la pression de vapeur saturante. Par conséquent, le risque de condensation de cette 

molécule est non négligeable. 

3.1.2 Exposition dôoptiques dans lôatmosph¯re du SCF 

ü Protocole expérimental 

Des échantillons de silice revêtus dôun traitement sol-gel anti-reflet à 3 ɤ et repr®sentatifs 

des optiques en silice du SCF ont été exposés à la contamination organique de celui-ci. Des 

couples dô®chantillons ont ®t® r®cup®r®s tous les trois mois, entre 3 et 18 mois, afin dôy faire 

des analyses en GC-MS et des tests de tenue au flux laser. Lôobjectif ®tait de suivre 

lô®volution de lôadsorption des contaminants et lôimpact de la pollution sur la tenue au flux 

laser au cours du temps afin ®ventuellement dôidentifier une/des mol®cule(s) ou une quantité 

de contamination critique pour la tenue au flux laser. 

ü Résultats des analyses GC-MS 

Lô®chantillonnage est r®alis® par extraction liquide des deux faces de lô®chantillon en 

pr®sence dôultrasons. Le solvant dôextraction est un m®lange selon les proportions suivantes : 

40% méthanol (CH4O, 67-56-1) 

20% chloroforme (CHCl3, 67-66-3) 

20% éthyle acétate (C4H8O2, 141-78-6) 

20% hexane (C6H14, 110-54-3) 

La solution obtenue est alors analysée en GC-MS et comparée au blanc de la verrerie. 

Les organiques mesurés sont du 2,2,4 ï Trimethyl-1,3-pentanediol diisobutyrate(TXIB) et 

des composés de la famille des phtalates.  

3.1.3 Résultats des tests de tenue au flux laser 

Des tests de tenue au flux laser ont été réalisés en mode R-on-1 au CEA Grenoble. Les 

conditions expérimentales des tests sont une irradiation à 355 nm en polarisation S, avec un 

angle de tir de 22° par rapport à la face arrière, pour une dur®e dôimpulsion de 3 ns, une 

fréquence de tirs de 10 Hz et un nombre total de 200 sites. La figure 3-4 montre que la tenue 

au flux est dégradée significativement à 18 mois dôexposition.  
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Figure 3-4: Résultats de R-on-1 (355 nm) d'échantillons de silice traités sol-gel anti-reflet à 3 ɤ expos®s 

dans le SCF entre 3 et 18 mois 

 

3.2 Etude de lôimpact de lôenvironnement de stockage : cas du polypropylène naturel 

PPDWST 

Au cours des différentes étapes de leur fabrication, les composants optiques sont 

fréquemment déplacés et soumis à de nombreuses manipulations. Un emballage spécifique est 

nécessaire pour garantir leur intégrité. Cet emballage, présenté figure 3-5 se compose de 

cadres de protection individuelle permettant la manipulation des optiques et de conteneurs 

pouvant accueillir plusieurs cadres et assurant le transport et le stockage. 

 
Figure 3-5: Emballage des composants optiques 

Flasque en polycarbonate 

Butée élastomère 

Cadre en polypropylène 

Conteneur de transport 

Cadre 
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Les cadres sont constitu®s dôune armature en polypropylène, des butées en élastomère sur 

lesquelles lôoptique repose sur la tranche et des flasques en polycarbonate assurant la 

protection de la zone utile du composant.  

 

3.2.1 Introduction  

Compte tenu des résultats des expériences de Ravel
40

, une attention toute particulière a été 

apport®e au polypropyl¯ne. Ainsi, dans le cadre dôun contrat de fabrication de cadres, des tests 

de dégazage de différents types de polypropylènes proposés par le fabricant ont été réalisés.  

Pour ces tests, afin de réduire la contamination de surface des échantillons de 

polypropyl¯ne donn®s par le fabricant, ils subissent une succession de nettoyages ¨ lô®thanol, 

de bain ¨ ultrason avec produit lessiviel et rinage ¨ lôeau d®sionisée. 

Lôanalyse des compos®s d®gaz®s est r®alis®e par TD-GC-MS. Pour chaque polypropylène 

proposé par le fabricant, une première température de désorption à 30°C pendant 24 h suivi de 

trois désorptions à 50°C pendant 1h30 est faite. Ce protocole permet de distinguer les espèces 

chimiques issues de la contamination de surface de celles provenant du matériau brut.  

Des différences de dégazage très nettes entre les échantillons de polypropylène ont été 

observées. Les polypropylènes choisis pour la fabrication des cadres des optiques du LMJ, 

avaient différentes contraintes dont un faible taux de dégazage. Le choix de polypropylènes 

ayant un faible taux de dégazage est un principe de précaution. En effet, une des données 

d®terminante est lôimpact sur la tenue au flux laser du dégazage de ces polypropylènes et les 

études sont actuellement en cours.  

 

 

Dans le cadre de cette th¯se, nous avons ®tudi® lôimpact sur la tenue au flux laser dôun 

polypropylène naturel PPDWST. Dans un premier temps, une analyse des molécules dégazées 

par ce polypropylène a été effectuée par Thermo-Désorption ï Chromatographie Gazeuse ï 

Spectrométrie de Masse. (TD-GC-MS). Un thermoréacteur RDT320 en acier inoxydable 

ayant subit un traitement dôinertage chimique (Silcosteel Resteck) est utilisé pour la thermo-

désorption. Sa capacité est de 4,7 litres. Lô®tude de d®gazage se fait sous flux dôair 

reconstitu®. Avant la mesure, le volume dôair du r®acteur est renouvel® quatre fois. Les ®tudes 

en génie des procédés modélisent que pour la géométrie de réacteur utilisée, la contamination 

apportée par le laboratoire est évacuée à plus de 99% pour ce renouvellement. Différentes 

temp®ratures de d®gazage, d®bits et temps dôexposition ont ®t® ®tudi®es. Les ®chantillons 

produits sont ensuite analysés après désorption thermique par chromatographie gazeuse 

couplée à de la spectrométrie de masse (Turbomass-Clarus 500 Perkin Elmer). La limite de 

quantification (plus petite valeur ¨ partir de laquelle le r®sultat dôanalyse peut °tre rendu avec 

une fidélité suffisante) est de lôordre de 1 ng par composés. Les quantités dégazées sont 

exprimées en masse de molécules dégazées par unité de masse de polypropylène.  

La figure 3-6 repr®sente le taux de d®gazage pour diff®rents temps dôexposition, débit et 

diff®rentes temp®ratures. La quantit® dôesp¯ces d®gaz®es augmente avec la dur®e et la 

température. 



3. Analyse des environnements à risque 
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Figure 3-6: Taux de dégazage du polypropylène pour différents temps d'exposition, débit et différentes 

températures 

 

La figure 3-7 compare les espèces dégazées à 30°C pendant 48h et 70°C pendant 24h. 

 
 

 

 
Figure 3-7: Comparaison de la nature chimique des espèces dégazées à 70°C pendant 24h et à 30°C  

pendant 48h 
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