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Introduction

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

assurer | a maintenance de t°tes nucl ®aires (
le cadre d programme simulation, elle doit garafdrfiabilité et la sécurité de casmes sans
recours aux essais nucl ®aires dont | 6interdi

programme Simulatioest de modéliser les phénoménes physiques se dér@u cours du
fonctionnement doune arme nucl ®aire en sobdai
validation expérimentale. Le Laser MégaJoule (LM¥lanté au CEA/CESTApermettra de

valider expérimentalemena la fois les modeles et les logigaltilisés dans la simulation
numeérique.Le LMJ et son homologue ameéricain, le National Ignition Facility (NIF)
appartiennent a la famille des lasers de puissdisce.nt pour but ddéattei nc
thermodynamiques de température et de densitéonérées 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 dimensiémrpour apporter a la cible une énergie de 1,8
Mégalouleshn ®c essai res ° | 6 a broprototymeedu IAME apbedé Lign@a ct i
dol nt ®grati on Laser depuis 2001, ilgpsut butede valider lecchoixo n n e m
technologiques du futur LMét constitue notre environnement de traviibest composéde

huit faisceaux, soit une chaine laser alors que le LMJ en dispose Aerg6.un quadruple

passage a travers des plaques de verre dopée Néodyme pompé par flash, chaque faisceau laser
est amplfiié¢ 21053n m. Pui s, ils subissent une conver si
de 351nm. Les fluencegénergie par unité de surfacejaximales atteignent 2Bcm? a

1053nm et 14J/cm2a35lnm pour une duBmsedestcdnpasgpawptiquéson d e
dit de grande dimensions sontitilisés sur ces installations de puissance afin de répartir

| 6®nergi e et do®vi t eauendenmagendefiitpsea dat i on pr ®ma

Cependant , | Olaser des opticuagpe @seund modification irréversibbies
composants optiqugegonstitue” | 6 h eur en vaikleuvertol technologiquees
dommages apparaissent sous forme de cratéres ou de filameiltss diminuent
considérablement la durée de dies optiques et perturbent la propagation du faiscaaqui
contraint a remplaceles composants optiqueke congres <«aser Induced Damage in
Optical Component qui se déroule a Boulder (ColoradoU S A) il lTustre | 0i
accordée a cette thématigizans | e cadre de | 0iquestemdiliteat i on
irradiées a351nm sont tout particulierement concernées par ce problBee.initiateurs
potentielsd e | 6 e n d o,nMnNiasggeies @ux tcomposants optiques ont été identifies et
sont encore étudiés. lls dépendent du type de composargssétient dans le volume et
surfaceouensubur f ace de | 6optique. Des isuspettds.at eur
! sdbagit al ors odo®lke®meenxtts®r 1 & 8 u sadird danss 0 mp 0 ¢
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| 6environnement d e ctieulaick eetrlan dordaminatidn anolgeuwaird emt | o n

font partie.Au cours de sathésgal mi er a ®tudi ® | 6i mpac.t de |
Léauteurqumonitmrde®pendamment des param tres d
d®pl acement , Il imamirmataitam ndesy pgar& i cul es. L6 ®
m®t al l i ques montre que | O0®limination ~ | 6 ®t
| ongueur doonde et |l a dur®e doéi mpul sion du |
type excavatio ou densification de la silice. En outre, Mainbay mi s en ®vi dence
doune particule sur |l a propagation du faisc

générent des surintensités par diffraction en face arriére. Ces conclusions eoles qu
diamétres dangereux sont supérieurs a la centaine de microns et que imdepart

diélectriquess o n t |l es plus criti glendls. Suite accasuétudes, 6 u n
probleme de la contamination moléculaire a été examiné. La contamichimique a été
tr s souvent suspect®e aussi bien sur |l es ¢

nombreux travaux dans les domaines de la microélectronique ou du spatial ont montré que la
contaminati on organi que uneddégradatiort @ématugée.alli t re
sbagissait de pertes de performances optique
déirradi at i o+direndes tadenceude firs éedéess ltes molécules incriminées
étaient des aromatiques, des siloxanes ed e s pht al ates pour des
inférieure a 1J/cm2,

Cette th se vise ° conna’“tre et expliquer
| 6endommagement | aser des optiques egel silic
Lesconditions doéirradiation | aser ;assawitdesc el | e s
fluences supérieures a 10/ ¢ m| une | ongqure wert dbeen deu rd®e DI
3ns pour wune irradi at tirgoar. Dares oes coontiong padieuliéle®) or dr e
| es m®cani smes déoendommagement g®n®r al emer
fonctionnement en mul ticoup devraient °tre
bibliographie ont permis de classer les environnements de la chaine lasessteckhge

comme potentiellement dangereux. Des pr® ve
mat ®r i aux, et | 6identification de | a contam

présents dans ces environnements ont permis de se focaliseert®ins composés. Des
exp®riences de contamination volontaire ont
tenue au flux | aser. Pour expliquer l es m®
hypothéses ont alors été avanceées.

Ce mémoire de thésest organisé comme suit. Le chapitre 1 est consacré a la présentation

du contexte de | 6® ude ° savoir |l e fonctio
doél nt ®gration Laser. Nous pr®sentons ensui-t
! Thése Stéphanie PalmiéEtude delapol ut i on particul aire xlthésede cha ne | &
doctorat, Université Bordeaux 1, 2007

2s. Mainguy, I. Toven®ecaul t, B. Le Garrec, fPropagation of LI L/
contamination particuleso, vol. 5991, 59910G, 2005
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mécanismesd 6 endommage ment | aser et déautre part
chimique dans le domaine des lasers. Le chapitre 2 décrit les méthodes et les moyens
expérimentaux. Il présente la préparation des échantillons a savoir le nettoyage et le
traitement atireflet, les techniques de contamination, les analyses chisicaie

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

identifi®es ° risque, que sont | a cha” " ne | as
chapitre 3 au travers de prélévements moléculaires et de tests de tenue au flux laser. Etant

donn® que |l e polypropyl ne a suscit® notre a
phase gazeuse est mis en application pour le polypropyléne PPDWSTedultats de cette

étude nous ont amené a nous intéreskers le chapitre 4, | 6 ef fet du dioctyl
par voie liquide sur | a silice. Cependant,

ndexplique pas | a dfiengobsedéetsur tes optijees éxposéeéseanxu e 3
environnements critiques. Le dernier chapi
m®cani sme doéendommagement | aser de ces ®chan

-10-
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1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

Deux projets | aser de puissance sont actuel
le Laser MégaJoule (LMJ) en France ou le NationaltigmiFacility (NIF) aux EtatdJnis.
Ces installations laser de puissance ont pour but de reproduire en laboratoire les conditions
physiques conduisant a la fusion thermonucléaire. Dans ce chapitre, nous présentons quelques

notions utiles a la compréhensidnu f oncti onnement dobéune 1instal
plus particuli rement cel ui du LMJ et de son
constitue notr e environnement do®t ude. Pou

composants optique® dlifférents types sont nécessaires. Nous insisterons sur les composants
en silice, matériau de notre étude.

Au vu des tr s grandes densit®s dbé®nergie
peuvent se dégrader. En effete pas s age ded intensefpaut gravegaeu uné a
dégradation prématurée des composants optigquesnous parl ons al ors d
laser ou de dégradation de la tenue au flux ldsér. s 6agit doéune modi fi c.
matériau qui diminue considérablement la éuréde v i e Qe endothmapeniert u e .
dépend entre autre du procédé de fabrication du compoNants présenterons donc

succinctement, | 6®t at dodébavancement des conna
laser pour les composants en silice étudésde cadre de cette these.

Cependant , suite au retour dbéexp®rience de
chimique sur | 6endommagement | aser des compo

études dans ce domaine pour la problématique ldsers de puissance sont tres peu
nombreuses. Ainsi, nous avons complété nos recherches bibliographiques avec les études sur
les probléemes de dégradation des performances optiques dans les domaines de la
microlithographie et du spatial. Ces travaux nmtten 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 derniere partie de ce chapitre résume cette étude
bibliographique.

-12-



1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

11 lLelaserM@aJoul e et | a Ligne doélnt®gration L

1.1.1 Principe de fonctionnement du LaserMégaloule’et de | a Ligne dol
Laser!

Les lasers de puissance permettent de recréer les conditions thermodynamiques
(température et densité) rencontrées au sein des arfesr monucl ®ai r es . I 1
une r®action de fusi on dle dedt&iunxet e ¢sritumoRp@es de
déclencher la fusion thermonucléaire, des températures de plusieurs millions de degrés et des
pressions de plusieurs dizainesrddlions de bars doivent étre atteintes | 6i nt ®r i eur
capsule contenant le mélange de deutétiitmm. Etant donné que les faisceaux laser
pr ®sentent | 6avantage de pouvoir transporte
grande ®eamesgt® d6 quodoils peuvent, sk@depl us,
cibles millimétriques, ils sont employés pour le chauffage de la paroi externe de la cible. Deux
modes de dépbt de cette énergie se distinguent:

T Léoattaque di r e getleeles &aisceaaxolaser sloivene venir &dairer
uniformément la micraible pour permettre son implosion

T Léattaque i ndir ec,taec lgsdaisceaun lasgaipardi mteriie i r r a
de la capsule. Lors de linteraction lasmatiere, la lumierdaser incidente est
convertie en un rayonnement X qui entraine la détente de la matiere et implose la
capsuleL'utilisation du rayonnement X en cavité permet d'obtenir plus facilement
une bonne uniformité d'éclairement du microballon, au détriment diemsnt

global.
Les contraintes sur la quantité et la qualité des faisceaux laser sont ainsi notablement
réduitesd ans | e cas deparlrap@otatiaavgie gar attaguk idiregtec tc e e s t (-
raison pour | aquel | e poarédetLdser tylégaJoulelLtMd).r ect e a ®

Ainsi, le LMJ sera constitué de trente chaines laser constituées chacune de huit faisceaux
soit 240faisceaux laser qui devront déposer sur la cible une énergie totaleMégh8oules.
Pour obtenir des impulsions ausseggétiques, une impulsion lumineuse ayant une énergie de
| 6ordre du joule en sortie du pilote est cr
niveau souhaité. Chaque chaine laser comprend quatressermbles qui sonte pilote, la
Section Anplificatrice (SA), le transport et la Section de Conversion de fréquence, de
Focalisation (SCF) e tfigured-1adétrinlendciréraa dd pragatgm®r i e n c
déun f ai s c eatiavels ees difieremtauserisémbles.
Le rble de chacun des seelssembles est décritapres.
T Le pilote cr®e | O6i mpulsion | aser, | a me
lui génere son spectre et permet la synchronisation de tous les faisceaux sur la
cible. En effetJa source généere une impulsion a 1658(1¥ ) avec une ®ne

M. L. Andr ®, ASt atrocsof SPIE, volh3e47,lp.\3899%6p r oj ect , 0 P

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

Garrec, J. M. Di Ni col a, a ntidnLdser (LR): cohskuctidn statyseand,firsti Th e L
1w light early results, oProc. of SPIE, wvol. 4948, p.

-13-



1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

| 6ordre du nanojoul e ens. Le faiscead enrs@tee dad 61 mp
source est ensuite amplifié grace a des ModulesARydificateur (MPA). Ces
derniers en intégrant un anfidateur régénératif et un amplificateur quatre

passages portent | 6®nergie de | a source
mi se en forme spatiale de | 06intensit® d
coté.

1 La Section Amplificatrice permetla mp |l i fi cati on de | 6®nerg
j usquodé”™ un nkJygracaaunduadrupl® passage de chaque faisceaux a

travers 18 plagues de verres dopé Néodyme pompées par flashes. Chaque chaine
amplificatrice comprend deux modules amplificaeet deux filtrages spatiaux par
ensemble de huit faisceaux. Trente chaines amplificatrices sont donc nécessaires
pour constituer I'ensemble des 240 faisceaux du LiMJfaisceau gagnant en
énergie, sa taille est agrandie pour ne pas casser les corspiwagetsés par le
faisceau. Dans la chaine amplificatrice, il atteint la taille d'un carré de 40 cm de
coté.A la sortie de la section amplificatrice, I'énergie laser totale est donc dienviro

4 a 4,5 mégajoules, axl

1 La zone de transport conduit les faisceaux dans le SCF grace a 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, tilsrsuite
convertis a 35bm (3 ¥) en traversant dlibydregéno r i st a
phosphate de potassiuimApres la conversion de fréquence, le faisceau a les
caractéristiques suivantes une | onguemm, ddoredeaud®e3 6 Di
de3nsetund | uence de | FBcnt dre de 10 ° 14

1 Les faisceaux sont focalisés en une tache d'un diamétre inférieurnamO#
centrede la chambre d'expérience sous vide qui abrite la cible et supporte de
nombreux instruments de diagnostics permettant de messirarkctéristiques des
plasmas obtenus au cours des tirs (spectres, neutrons, températures, densités etc.).

-14-



1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

La Li

Pilote

Section Amplificatrice

e

polariseur _lame lame

¥
miroir —* |
déformable |
M1

/

lentille L4

cellule de ampl T T ampli T
Pockels lentille L1 lentille L2 lentille L3

Section de transport
Hl verre laser

= silice MT2
I verre optique

@ KDP - DKDP hublot de chambre
|

réseau IR lame anti-éclats

KDP doubleur -~
DKDP tripleur  rggeauy U

Section de Conversion de
fréguence et Focalisation

) i Chambre d’expérience
schéma 1 faisceau

Figure 1-1: Schéma de propagatio d'un faisceau laser sur le LIL

gne dol ntlpgstat une Laseal l(&atli on

protot

trente chaines du LMJ.IIE permet de valider les chobechnologiquesetd 6 i dent i fi er
pointsfaibles du projet LMJ. La LIL, et plus particulierement la Section de Conversion de
fréquence etde Ebal i sati on constituera notre

attent

ion toute particuli re est

351 nm, | ongueur doéonde qui est
organique par absorption UV.

1.1.2 Les composants optiques en silice

Chacundessoosnsembl es du LMJ ou de |
pilote, sont constitués de différents composants optiques de section carrée et de grande
sobagit des plaques amplificatrices,
miroirs, des réseaux, des lames-&ctat et des lames de phase représentés fguia l1-1.

dimension. ll

a

Les optiques en silice présentent lsuchaine laser représenfiggire 1-1 sont:

environ

port®e sur
| a gldreu s s uUSs

LI

L

pr ®s e

V Dans Jodge:nes lendilles L1, L2, L3, L4, le polariseur, la lame de phase et le
réseau IR
V Dans -idet:lletréseau UV, le hublot de chambre et la lameé&dut

lls sont en verre de silice fondue. Le choix de la matiére est primordial pour réaliser des
composants optiques qui ont une haute tenue au flux. La matiére doit étre homogene, sans
bulles, ni inclusions.
Les composants en s itdment antirefled déposérparwdig-gels d 6 un
comme 95% des composants optiques du futur LMJ. Le dépdt antireflet est une monocouche
sseur submicroni qgue jelarugnsté de sudatesestide u ® e
| 6 or @nneladoeosité duilm de silice colloidale est de 55%.

do®pai
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1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

Dans | e cadre de cette th se, notre ®tude
au vu du grand nombre de tels composants su
laser rencontrés avec ces compmtsaCeci sera détaillé dans les chapitres suivants.

1.2 Spécifications de propreté sur la LIL, prototype du LMJ

La ma" trise de |l a propret® sur | es installa
grace aux programmes de recherche dédiés et auwuret ddéexp®r i ence acgq
conception, l a r®alisation et | 6expl oi tatio

sp®ci fications de propret® particulaire et
(propreté volumique) et les surfaces dpques (propreté surfacique).

1.2.1 Propreté volumique

Une salle propre est un environnement dans lequel la concentration de particules en
suspension dans | 6air est maitris®e et | a te
La norme 14644° définit les niveaux de propreté des différentes salles propres des
installations LIL ou LMJ. Cette norme définit les classes de propreté indiquées thirisde
1-1. En fonction du niveau de propreté, la concentration mabei de particules en suspension
dans | 6air de di meumsstadonnge partamgmei ses 0, 1 et 5

Concentration maxi males admi ssi bl e
Classe ; - X o
egale ou supérieur a celle donnéédessous
Tailles 0,1 um 0,2 um 0,3 um 0,5 um 1 um 5 um
particule ’ ’ ’ :
ISO 1 10 2
ISO 2 100 24 10 4
ISO 3 1 000 237 102 35 8
ISO 4 10 000 2 370 1020 352 83
ISO 5 100 000 23 700 10 200 3520 832 29
ISO 6 1000000 237000 102000 35 200 8 320 293
ISO 7 352 000 83200 2930
ISO 8 3520 000 832 000 29 300
ISO 9 35200 000 8 320 000 293 000

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

Les besoins de propreté sont liés au type de fomaiment des optiquedar exemple le
MPA, la zone de transport et le SCF sont des environnements ISO 7.

! néy a pas de sp®cification en mati re d
optiques. Cependant , | e ¢ hent des optigues permeét,@ari a u X
> Norme NF EN ISO 1444-1 Salles propres et environnements maitrisés apparentés
®l.TovenaPecaul t, Gui de de | 6puissanceadu BESHAcontre pRrficuléslete s | aser s
mol ecul eso, 2008
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1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

précaution, de limiter les sources de dégazage. Ainsi, la perte de masseTtutdldass
Los9, la masse recondenséeo(lected Volatile Condensable Matejigbnt quantifiées et la
nature des composés relargués identifice.s cr it res dbéacceptation
dégazage a 125°C et ifmbar inférieur & 1% et une CVCM inférieur & 0,1%. La nature
chimique du dégazage est également une information importante dans la validation du choix
déun mat ®r i au uti@alLes éléraeptp sous ttest Sontwas 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 méme que le choix des produits de nettoyage pour
| 6 e n s desyietes mécaniques.

1.2.2 Propreté surfacique

Le standard américain IESSTD 1246Be st wuti |l i s® pour qualifier
de surface des composants optigques au momer
définit des niveaux de propretéreespondant a une densité maximale de particules de taille
donnée sur une surface de 54 Le niveau de propreté nécessaire est défini pour chaque
type dobéoptique. Aucune p&®mtindelse e misiel Iselr ¢
du SCF par exaplé. La pr®sence de particule de plusi
par le fonctionnement des équipements, a leur vieillissement, et aux opérations de montage et
de maintenance.

Concernant la contamination molédtdasurfacique, une évaluation de la contamination

de la surfaceest faite,” | 6i ssue du nettoyage, par me s ur ¢
®chantillons repr®sentatifs des pi ces netto
1235. Les dépots ®si duel s apr s |l avage des Tsglem?f aces

selon les exigences du niveau A/10 de la norme {E8D-CC12460.

13 Les m®cani smes doéendommagement | aser

Le probl me de Ised eonsttue depaigde menbreusek années une des
principales i mites au d®vel oppement et
m®cani smes dbéendommagement | aser sont des pl
meneées depuis plus de trente anslpatommunauté internationale. Dans ce chapitre, nous

d®f i ni ssons | 6endommagement | aser et en d®cr

131 L6endommagement | aser

Loendommagement | aser est do®fini comme une
la matiere indug par une irradiation | aser . 1 S 0 ¢
composant comme le montrent les photos deylae 1-2 représentant des dommages sur des

substrats de silice.

L. Pepin, D. Qualfieatondes matéfanxwomyanigues dii LMJ par dégazage controlé et
analyse chimique des molécules dégazéesC o n t a miProgetéplpysque et chimique desfaces et des
liquides, 2009

8 Norme IESTSTD-CC1246D Product Cleaning Levels and Contamination Program
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1. Présentation du sujet et étumeliographgue de | dendommagement sou

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 seui l ou une denssgetil® doer
déendommagement | aser est |l a valeur | imite
| aguell e |1 0endommagement est atteint. La d

dommages par unité de surface pour une fluence donnée (la fluence étanengie gar
unité de surface en J/cm?).

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 thése seront
décrits dans le prochmachapitre.

132 Les principaux m®cani smes doéoendommagemen
diélectriquesen régime nanoseconde

Les m®cani smes mis en jeu dans | 6endommagdge
matériau irradié mais aussi de nombreux parametres liés awglasesont par exemple, la
|l ongueur dbéonde, |l 6i ntensit®, l a dur ®e doéi mp
chapitre, nous trait omlkaserccn régime nanakecondedle cak o mma
générad e | 6 e nd o desma@éianediétetiuesst anal ys ®puiswoust dobactk
présentonslecake | 0 e n d o deressitjice emegarticulier.

Pour qudil y ait endommagement: | aser, diff®
1.1l a phase :doéialmog 6 agiet de®llecit mipdire accoteisotr
de | 6absorption de | 0®nergie inciden
électrons associés a des défauts dans la bande int@elite. phase est tres
sensi ble au gap du mat ®r ilapeutsedGagi tl a
d 6 abs or pphotoniqueetdarls teicaselledépah@ | 6i. nt ensi t @
2. la phase de chauffagéa densitéd 6 ® | e esttsuffisantspour conduire a
l a cr®ation dobéun plasma ®lectroniqgue
di ff®rent de cel ui dul orad |I®x i de . | &i0n
propagation du faisceau en est affectéedes surintensités peuvent étre
créées Par ailleurs, ¢ plasma peut irradier le matériau a des longueurs
ddébonde di ff®rentes de cell e du | ase
I 6i oni s atériaucenvirodnant, mu encore conduire a la formation de
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d®f auts ®l ectronigues ou de centres ¢

Cette phas est sensible a la fréquenada fluencet =~ | 6i ntensit ®
3. la phase de destructiorLe «dépbété d e énergie¢ Bsorbkedpar les

électrons dans le réseau cristallin conduit a la destruthiermiquedu

matériau. Ceci avesponda la fusion ou la vaporisah rapide du matériau.

| I ssubieth des transformations m®cani que

c r ®adorhndagement de grande dimension autour de la zone irradiée.

Dans | e cas do6un-adraex@pt da tous pédauts structuraux oueligst
aux proc®d®s de fabrication. Il est admis qu
est d0 au elquage diélectrique qui se produit si le champ électrique incident est supérieur a la
valeur seuil du matériauEt a n't donn® que | es seuil s dden
expérimentalement sont différents des seuils attendas,communauté scientifique
intemationalea d me t ) | 6 h e Uar peéserece teudéfaubiits prégurseursnitie

| 6 endo mma g &ocequdlques exsngples.

a Lesinclusions métalligues

Les d®f auts absorbants peuvent tre des in
(méal I i ques par exemple) situ®s dans | e volum
temp®r ature dans | 0inclusion est transmise a
et peut causer une rupture thermomécanique. Hbppart | 6 unrsaétadierplgse mi e

®l ®vations en temp®ratur e dadersoumis aune impulsionm®t a |
laser nanoseconde. Il montre que les élévations en température peuvent atteindre 10000°K
pour des impulsions de 20cm? et de durée 3. Afin d 6 ®t udi er ces ph®nc
défauts modéles ont été implantés dans des composants optiques pour simuler la présence de

défauts absorbants. Des travau®c ent s ont utili s® des inclusi
pour simuler la présence de défauts dsats dans les composants optiques. Pap&rnov
introduit des nanoparticul esamdarsdes findenincesai | | e s

de SiQet observe une diminution signifimeative
proportionnelle a la tdé des particules. Il démontre par des simulations numériques que

| 6®nergi e absorb®e par | a particule dbéor et
la matrice environnante. Il note également que la probabilité de formation du dommage et la
taille de celuici, dépendent des défauts dans le proche environnement de la particulé’ Natoli
confirme ses travaux et fit la méme étude a 1064 . A cette |l ongueur do
apparait a des fluences plus élevées. En couplant des observationsigohotptes, au
Nomarski, en microscopie a force atomique et des calculs numériques, il met en évidence
deux ®tapes distinctes daiasvapdrisatiop dedecparicslels d o

R. W. Hopper, D. R. Uhl mann, AMechani sm of inclusion d
41, p. 4023, 1970
105, papernov, A.W. $anid, fiCorrelationbetween embedded single gold nanoparticles in SiO2 thin film and

nanoscale crater formation induced by pulse | aser int
1 3.Y Natoli, L. Gallais, B. BertussfiLocalized pulsd laser interaction with submienic particles embedded in
silica: a method for investigating | aser damage initi.i
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déor qui i nduit ensuite denseattcompiete aes navaexs d an ¢
Gr©ce ° une s®rie doexp®riences faites avec
en évidenceunepghase dodéendommagement ~ faibles fl ue
1] Les défautsstructuraux
De pl us  existelncé dendéfauts strucdux absorbants induits sous flux laser. En
effet, Skuj@®a recens® | es domaines spectraux dans
défauts structuraux de la silice, dont les centres colorés. Ces défauts peuvent absorber un
rayonnement laser incider¢g,t contri buer ° | 0endommagement

peuvent étre créés par irradiation laser mais le plus souvent ils ne sont pas stables a
température ambiante et ont des durées de vie de quelques millisecondes.

1] Inhomogénéités, rayures, fraares

La pr®sence de rayures, de fractures, en
apparaissent au cours des étapes de fabrication des composants optiques, peuvent étre a
| 6origine doune surintensificati omlogamguor t ant
champ ®l ectrique incident permet doéinitier u
initiée par Bloembergéh Il montre que suivant la géométrie du défaut et la constante
diélectrigue du matériau, les élévations locatké un f adet éunt €&nsi t ® du
®l ectrique © proximit® du d®f aut, abaissent

u Cas de la siliceen régime nanoseconde

Dans | e <cas doun -adieete®Ramptade toys aléfauta physiques due s t
chimiques, intrinséquesouextringgues, | 6endommagement | aser a
| 6intensit® d®passe une valeur seuil propre
bande interdite étant dee¥, une absorption a trois photons est nécessaire, comme le montre
le chéma de léigure 1-3.

Bande de conductior

A

A

9eV Bande inerdite
35ev 4
y

Bande de valence

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

12F Bonneau, P. CombisLJRullier,iSt udy of UV | aser -paritlesembeddeinon wi t h g
silicao, Applied Physic B, vol. 75, p.803, 2002

13| . Skuja, H. Hosono, MHi r ano; nfdluasadr col or center in silicaodo, Ap;j
1988

14 N. BloembergenfiRoles of cracks, pores, and absorbing inclus@mmkaser inducedamage threshold at

surface of transparent dielectrico, Applied Optics, Vv
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En utilisant un modéle de Drude pour définirclanductivité électrique de la silians

défauts Rubenchi® mont re que pour conduire ° | 6endom
apporter est de | 6ordre de | 0®nergie dobéionis
l a densit® doi®lteclta othasndiitb® esr iatt it gdem’pel as ma
mat ®r i au est 7 s on Daxledas dudedreadiadian i B&d gire, feeseulil

doendommagement du mat ®anipaununsimpulsiontdai3ens. Bang o u r
cescondii ons, | 6endommagement appara’t quel que
seuils doéoendommagement | aser mesur ®s exp®rin
par | a th®orie, et il ndbest pas possible de

Dans le cas de la silice, les défaptécurseurs identifiés sont les rayures et les fractures.
Dans des travaukrécents, des corrélations ont été faites entre des rayures de polissage a la

surface des substrats et | beam. des mayuaeg emfacea t | a
arri re ont plus déi mpact sur |l a tenue au fl
rayures sont étroites. On pense maintenant que ces rayures sont probablement associées a des
microf r act ur es. A s ;mvoguéek pourrexpliqueels baissa destemure au flux

est | 6augmentati on du c hamp ®l ectrique au
contaminants dans | es rayures et | 6affai bl
défauts mécaniques sont égalemsudpectés. De méme, Génia calculé numériquement

des profils doéintensi ts@faciquep délmorchamestd® gédnetrief r a c
pl ane et conique. Al ors que | e facteur do e

maximum de 10 pour les ftaures 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
beauoup plus importante quand les fractures sont en face arriére. Par ailleur$ aléasié

| 6®vol ution de d®fauts m®caniques sur des
355nm. Il réalise des indentations calibrées et les observe avant setiapcBation. Les
indentations ayant des fractures vVvisibles s¢
met en évidence un effet de conditionnemé&mifin, sur le theme des micffoactures sous

surfaciques, un sc®nari d 0dbsondpimmage derst pao e
jusgqguodaux mo dimédardqads idw masériati & été mmomlélisé par Beréetiol
montre que | es parois doéune fractureleeuvent
auteus fort | 6hypot h s eantiquesspeuventsrend®e pdsibles ¢gs transitions

A. M. Rub e n c h iniiation roith and-neitigation offUNaseri nduced damage i n fuse
Proc of SPIE, vol. 4679p. 77, 2002

A Salleo,F Y. Genin, J.Yoshiyama, fAlLaser induced damage o
Proc. of SPIE, vol. 3244, p. 341, 1998
YF.Y.Genin, A. Salleo, V. PiRolewfr ,1 iight intensification by cracks

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

8M.A. Josse, H. Bercegol, R. Courchinoux, T. Donval, L. Lamaignére, B. Pussacq, J. L. RuBlierudy of t he
evolution of mechanical defects on silica samples under laser irradiation, Proc. of SPIE, vol. 6403,164030E

2006

¥H. Bercegol, P. Grud) . H®b er t , JProgress in thieounderstanding of fréictkelated damage of

f us ed Psoc.of ERIEgv0l.6720,p.1,2007
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électroniques a un seul photon dans la bandeden duct i on. Léabsorption
guantiques condui't " l a cr®ation dbéun pl asr
différents milieux etidui re des surintensi td®la lardeer dél@ o nde
fractur e, de son inclinai sbdabestorge i dtma ipode
provoquer une élévation de températuredaell © doune dealledor cde t d e u
pour laguelle le matériau devient trés absorbant(r0"). Lorsque la silice est portée & haute

temp®r atur e, | 6®nergi e d®pos®e par | 6onde |

pression €levé qui peut étendre les fractures ou comprimer la silice.

Lhedommagement | aser rsul t e déune combi n
m®cani smes. De plus, |l a compr ®hension et | a
laser dans les matériaux sont fortement liées & la connaissance de la composition, de la
concentation, et de la localisation des défauts précurseurs. Ces données ne sont pas bien
connues des industriels et difficiles & mesurer, ce qui explique la difficulté de compréhension
de | 6endommagement | aser.

14 Etude bibliographi gqu e iodeimiqéeidanpladomained e | a

des lasers
De nombreux secteurs industriels sont affectés par des problemes de contamination. II
sbagit du spati al , de | a mi cro®l ectroni qu
| 6agroal i ment ai r e, de tontaiminatibngeuseatétre®ifféreficeesi s f or
1 La contamination biologique comprend les particules viables ou les -micro
organismes
1 La contamination particulaire correspond a des particules de formes diverses qui
sbaccumul ent sur |l es surfaces
1 Lacontaminaton mol ®cul aire dbéorigine chimique
contr!'] ®, =est iIissue du d®gazage des mat «
interventions, et du personnel " | 6i nt
peuvent s 0 a dcendendere sur lesusurfaces. Lorsque la pollution
mol ®cul aire est pr®sente dans | 6at mosph
vapeur , i sbagit de contamfinhoi 9qu dn®ll I®e
pr ®sente © | a surnf acnestdduume ngr oddduainta |l oyis ed
condens®, il sdagit de contd&mination mol
Au cours de cette étude bibliographique, nous avons restreint nos recherches aux articles
traitant de | 6i mpact dlesoptiguesddans le domaine des iasers. ¢ h i
Ces données bibliographiques peuvent étre organisées en quatre catégories qui sont
T L6®t ude de | 6i mpact de |l a pollution part

21S0 146448, Salles propres et environnements maitrisés apparentés, classification dentinesiora
moléculaire aéroportée
2. TovenaPecaul t , iSall es propres AENOR2@Ges ~ environnemen
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9 les pertes de performances optiques pounllesd | es des di mi nuti on:¢
propriétés optiques (transmission, réflexion par exemple) de composants ont été

observées

T ldendommagement | aser du composant optig
tir laser

T Il 6endommagement |pagaeesoumid a une icadiptionsnamotoupo
(1 seul tir)

Ce comptaendu bibliographique ne prétend pas étre exhaustif. Il donne toutefois un
aper-u sur | davanc®e des connai ssances en ma
plupart de ces étudesnt menées.

1.4.1 La contamination particulaire

Dans le cadre de sa thésPalmie?®a ®t udi ® | 6i nfluence de | a
| 6 ®t at de surface des optiques ancelLmiaut aux |
d®montre que | 6irradiation | aser entra  ne |

dans certains cas douneilmodibhigcatiddnunde deas
ablation de la silice. Cependant, la silice reste stils la succession des tirs laser.

Déautres ®tude & etMany® ensntrépeatrque @esrparticules de tailles
comprises entre 10m et 10000m et do@pmai prs®sientles en face
composant optique, pouvaient induire des surintensités sur la face arriere & 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 performandesiespdues a une contamination
moléculaires sont nombreuse®is relativement récenteses exemples présentés ici sont
i ssus des secteurs de | a photolithographi e,
lasers.

Dans le domaine de la photolitraghie de nombreuses études sont menées am57
Ainsi, Bloomsteif® a étudié des vitesses de photodéposition sur des substrats de fluosine CaF
pour dix hydrocarbures différents causant des pertes de transmission des optiques. La méme

étude faite sur desaitements anti ef | et s r®v | e qubi l y a peu
Ssubstrats nus. De pl us, |l es auteurs montrent
transmission. De m° me, un faible tauxetddoxy:
23, palmier, S. Garcia;lJRul | i er, AMethod to characterize superfic
impact on opticalcomppe nt s under a high powelrd7, 0842082008 Opti cal en
%3, PalmierJ L. Rullier, J. CapouladeandJ Y. Natoli, A Ef fect of | aser irradiation
contaminated by aluminium particleso¢, Applied Optics,

2 E.Y. Genin, M. DFeit, M. R. Koslowski, A. M. Rubenchik, A. Salleo, J. YoshyafiRearsurface laser

damage on 356m silica optics owing to Fresnel diffractiononfrentur f ace cont ami nati on par
Optics, vol. 39, n°21, 2000

%T. M. Bloomstein, V. Libermari . Rotschild, fAContamination rates of o
of hydrocarbon i mpuritiesdo Proc. SPIE vol. 4691, p. 7
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@vite ainsi les pertes en transmission ou les défaillances des traitementedntl et s . Léar

met aussi en évidence que les traitements sont tres sensibles a de forts taux de contamination.

La d®gradation ne peut exltorosnn plowx ygt me .r attr
Dans | e cadre doune ®tude sur | es poprrumec ®d ur €

application en photolithographiduisterwinklé® a travaillé avec des réticules en quartz

pollués par un air saturé a 16% en diethylphthalate (DEP)nontre avec un modéle

d 6 a b s auepnérealans des proportion§fli s moi ns i mportantes q

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

pertes de transmissi banguweeulrbéoddmied BB@2 %l 577

déexposition eual @iheg Hdupretylé Dandcerthires cas, malgré le

nettoyage ° | 6oxyg ne, | a transmission initi
Des photocontaminations lemtaires ont été faites pgunZ’s ur des sur faces

propres (Caj; Mgk, et SiGavec un traitement antireflet)

pollué par des vapeurs organiquesielques ppin Les composés organiques, princigale

sourca de contamination émis par des résiphotosensiblesontl igobuténe| i@dobenzéne,

le benzene eke t-butyl benzene ainsi que des organosilicanés| 6 he x am®t hyl cyc |

et l e m®t hyl cycl ot ®t r asi | ox apow la pHotedépogitianr act ®
sont: 193nm, 100Hz, une fluence comprise entre 0,1 et ®,Fcm?/impulsioret pour des

dur ®es doéirradiation correspondant ~ un nomt
Il montre que les pertes de transmission sont Vasabuivant le type de polluant, sa
con@ntration e t |l a nature du gaz porteur. Ainsi,
door gagrn Qe s~ l a formation ddédozonazotechamt r ai r

exempl e, dans une at mutylbénzenesprodoqua ane peete 66 p p m
de transmissiorDans cet article, il propose un modéle de croissance de la contamination sur
les optiques, fondé sur des réactions photochimiques.

Shilolt*anal ysa | 6effet de | a contamination de
optiques e 0 s ®es ° | environnement spati al . La c
d®gazage et causai-t des p e r 2oedans bk evisibter lan s mi s
spectroscopie infreouge par transformée de Fourier et la spectroscopie de photoélecirons

| a couche de contaminati on per mettent doi c
Léexposition aux rayonnements VUV cristallis
de transmission étant alors évaluée &®0 es différentes analyses men@esmettent de

d®crire | e m®cani sme de contaminati@®ndu Sous

CO et du CQ et des composeés lourds tels que le methylsiloxane ou le dimethylsiloxane. A
température élevée, des fragments de molécules sont auszésiégamsi, le rayonnement

%A E. Duisterwinkle, A.T.G.M. Bastein, W. van SchailiFeasibility of UV cleaning of 15%m reticles,
Microelectroinc engineeringvol. 67-68, p. 3,2003

?’R.R. Kunz, V. LibermanmiExperimentation and modelirgf organc photocontamination on lithographic
opticso J. Vac. Sci2000Technol ., wvol. 18, p. 1306
%M. Shiloh, E. Grossmarff Ev al uat i on o f amsnatibnieffeot ori opticgh surfaces exposed tb
space envi r SRiE®IB429, p. 3481898 .
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VUV provoque la rupture des liaisons du poly(dimethylsiloxane). Les composés volatils sont
alors relachés, et de nouvelles liaisons chimiques se forment.
En outre, Gilber® a caractérisé les propriétés optiques et géométriquemiders

doal uminium et de si | i c epardégazagep@rdroisatypeside e f | et

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

pour une application dans le domaine spa@ials observations moatrt une forte dépendance

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

guantité de polluant déposea faible taux, le dépdt est sous forme de gouttelettes qui tendent
sbaggl om®r er | or s dioneaugmente poarufgrmerd @ene @wuchet a mi 1

homogénePereird’ avait fait les mémes constatations pendant sa tB&Esecorrélations ont

pu étre établies entre les mesuredatestion de distribution de la réflectance bidirectionelle

(BRDF), les mesures spectragbmétriques et la morphologie du dépét. lls montrent

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

gouttelettes de | 6®chantill on.

Par aill eurs, d a n3sutilisaet urclasdrrcentind & 2Zsfnpir@diante n c e s
pendant plusieurs heurdss polariseurs en quartz, des baisses de transmission de ces derniers
entre 200 et30% ont ®t ® mesur ®es pour desm Cecierggueur s
probablement lié & la photolyse de résidus de colle &ifi@éir monter les polariseurs. Une
guantité importante de composés carbonés a été retrouvée apres irradiation sur la surface des
pol ariseurs ainsi gue des sulfures dont | a g
colles utilis®esaonbenrsonbenti pasLidentifi®
se déposer au centre du polariseur, mais deux hypotheses sont enyisagéds pour r ai t
de diffusion ou de d®gazage puis de photod®)]
| utibnsde colles ° base de siloxanes pour ¢

Pour différents types de traitement amwtlet sotgel, Marshalf? a étudié la contamination
par des composés organiques volatéss le but de développer un traitement résistant pour
une aplication sur les lasers de puissanCes expériences de pollution consistent a exposer
pendant 24 des substrats avec des quantités suffisantes de pol(isnastane, éthanol et
decahydronaphthaléngpur atteindre un état de pression de vapeur sagjra température
et pression ambiante dans des conteneurs scBiisbaisses de transmissioérieures a
1% dans le visiblesont observées dans différents.c@s plus,des augmentations de la
transmissiorapres contamination sont parfois observéesemienfprobablementues a une
modi ficati on de Dedramedeigénéraledles nbuveaux tragtementgedol
proposés dans cette étude semblent plus résistants a ce type de contamination.

0. Gilbert, Alnfluence de |l a contamination mol ®cul ai
CEA/CESTA/DEV/SEMR/LTODO0O28Q 2007

A Per ei r physichPhiomiegsisaisde contamination mol ®cul aire 0
Sup®rieur de | 6 A®r Donlauset200due et de | 6Espace,

M. M. Hill, D.J. Coleman, fAUltraviolet | aser contamin
1993

¥K. L. Marshall, V. Rapsogal dC€Caniagménboi ohi gespsaknpo

Optical Interference Coatings, OSA technical Digest (Optical Society of America, 2007), FB7

-25-



1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

Dans le domaine des lasers de puissanne égipe dulLawrence Livermore National
LaboratoryLLNL**s 6 est i nt®ress®e ~ la transmission
traittes antr ef | et sous | 6effet de | a pollution or
fonction antireflet pour les omposants pollués par des hydrocarbures. Des expériences de
pollution au DOP montrent u nreugelfeatre®@en ed e t r a
1200nm) proportionnelle a la concentration en DOP pour des optiquedraitdes. Par
exemple, pour une ogentration en DOP de®y/cm?, la baisse de transmission est de 0,6%.

Enfin, des chercheu?$ du LLE suspectent la pollution organique issue des huiles de
pompage notamment, dé°tre responsadildtele doune
substrats traéts solgel avec augmentation de la réflectivité de 0,1% a 3,4% ari53

Des pertes de transmission et une dégradation de la fonctierefiettides optiques
poll u®es ont ®t ® d®montr ®es dans de nombr eux
Les polluants identifiés sont des hydrocarbures aromatigalcanes, siloxanes, etalates.
Qu 6 e 1l alerssle¢ la dégradation de la tenue au flux I&ser

1.4.3 Dégradation de la tenue au flux laser en multicoup
Les travaux présentés-dessous relevent dedbfecants delased e | 6 u daslasesat i on
dans le domaine spatial ou encore de grands projets utilisant des lasers.

La g®n®r ation de dommages s urésulthnedsollatiprt i que s

organi que d&ces l(ppnd tazdté make patHovis®™, i y a plus doui
déann®es. Les ® ®ments sous test ®switthedit des
Nd:YAG a 1,06um a une fluence de 08cm?2 a 2(Hz durant éheures. Les produits siliconés

et les aromatiques sonsrge onsabl es déune pollution syst ®me
concentrations r®si duell es tr s faibles. !
hydrocarbures est accompagn®e doéune ®mi ssi on
présenteh s ous | a forme débun d®p!t ddédune couche

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

Il existe donc un processus phataluit de dépbt et de dégradation des mualgs. De plus,

seuls les aromatiques (toluénapvoquent des dommages séveresndntre que le temps
n®cessaire - | 6apparition du premier domm
concentration en polluant (t ol u défagorable &En o ut
| 6apparition de dommages. Lé6initiation thern
temp®r ature provoqu®e par | e | aser ®tant troc
expliguée mais il pose la question du role des défauts der f ace et dans | e
contamination par des silicones, il suspecte une absorption multiphotonique.

#3R.Chow, R. Bckel, JEr t el , A Cll iechatl ii mre ssf vl F small opticso, Pro
3 #Damagein fused silicaspatial filter lenses on omega lasersystem LLE Revi ew, vol ume 78
% Floyd E. Hovis, Bat A. Shepherd, ChristopherRadc | i f fe, Henry A. Mmagdibor ski,

pulsedilOm | aser o, Proc. of SPIE, vol.2714, p707; 19914
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Destravaux similaires a ceux de Hovis ont été menésSparlock®. ! ®t udi a | 6e
contamination par dwoluene sur des optiques en silicelips irradiées a 1064m a une

fluence de 80nJ / ¢ m] . Contrairement ° Hovi s, aucune
sur ces optigues. Cependant , il's montrent t
| apparition des d o den gup elas contehtaation @&m toluemel asts ra
i mportante. La cause de | 6endommagement est
une«simple»r ®acti on photochi mi que. Des exp®rience

ne montrent aucun endommagement méardes concentrations trés importantes.

Pour une application du systéme laser LIDAFhend’ ®t udi a | 6effet du
rubans adhésifs chauffés entre 45 et 60° C sur la tenue au flux de hublots irradiés par un laser
Nd:Yag a 106dhm a une fréquenceed?0Hz et une fluence de Jicm2 dans des conditions
de vide secondairle 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 majoritéapchaque ruban adhésif; pour le stycast 2B50, s 6agit des xy
di butyl phthal at e. Le type de dommages qui a |
propagation de microfractures subsurfaciques. Le dégazage du ruban adhésif aurait donc
accéléré le phénomene.

Le vieillissement de composants optiques sous différents environnements, et irradiés sur de
longue période, a été étudié fnuel® dans le but de déterminer les conditions optimales de
fonctionnement du systéme laser du projet\@iL(vide de 10° mbar, pression faible
10mbar, air propre, ganeutre), et pour lesquelles lie¢erventiors humaina de nettoyage
sont les moins fréquentes. Plusieurs configurations expérimentales ont été étiodigesur
dbéonde niehe5326m, 578hm, fréquence entre KHz et 20kHz, intensité entre
1kW/cm? et 1k W/ ¢ m] , dur ®e dobéexposition entre 250
pollution organique se dépose dans la zone irradiée par le laser, et préférentiellement sur les
défauts de surfaceed optiques sous forme de gouttes de moins dgnd,& 10um. Ces
derni res se regroupent et ont tendance ° f
LO®chauffement i ndui t par l e | aser donne de
déplacent ver les zones moins chaudes. La pollution se retrouve sur les bords du faisceau.
Une mesure ESCA des especes présentes au niveau des marques du faisceau montre que le
carboneest sous forme aliphatique kT et C=C. Par conséquent, les dommages apparaissent

sur |l es optiques trait®es par ®&I ®vation de t
indui te par l e d®p?tt de <carbone. (! montre
|l ongueur dodébonde, | a pression etxypgéae.f | uence,

3 C. ScurlockfiA phenomenological study gbllution enhanced lasénduced damage in sealed lasefoc.

of SPIE vol. 5647, p 86, 2004

37 Chad Y. ShengiEffects of laser induced damage aptical windows in the presence of adhesives under
simula ed t her mal v aoawuof$PIECvwIn6d03,t64080R,2007 P

¥ . Bruel, AEnvipt ooméntakmpeh & 8RIE valgdd82 ml§SO2008r oc. o
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Enfin, Beckerf® a étudié les mécanismes physatomiques mis en jeu lors de la
dégradation de couches minces de silice sous flux lasen(®320Hz, 100ns, 600mJ/cm2)
polluées par du toluéne. Il constate une augmentation de la cinétiqupddé dfe pression
partielle de toluéne de TOnbar sous vide. En fait, selon son schéma phénoménologique, les
mol ®cul es de tolu ne sont adsorb®es en surfe
di ssociation dobéune p aertdesdaisahe chimigqued agec le bubstrat. g U |
Les molécules constitutives du dépdt sont dégradées chimiquement par le laser,
| 6augmentation de | 6absorption de d®p?!t con
surface soumise au flux laser jusqu'a latuoe thermomécanique de la silice.

I 1 a donc ®t ® d®montr ® que l'a poll ution
endommagement des optiques. En multicoup, le dépbdt de polluant est photoinduit et le
dommage apparait suite a une élévation de latempe&rateke | dopti que due
de | 6absorption du d®p?tt en surface. Le par

menées sur les problémes de pollution moléculaire dans nos conditions particulieres
(monocoup, forte fluence).

1.4.4 Dégradation de latenue au flux laser en monocoup

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

Une équipe de cherchelitsl e | duni versit® de ®systdmelsserer qu
OMEGA, a fortement suspecté la pollution organique issi@mment des huiles de pompage
dé°tre responsabl e dsousvelesd danleilteetraiéestadirefletp p a r u
sokgel soumis a une fluence moyenne de 2J&h2 a 163nmetune dur ®e dobi mpu |
1ns.

Ravef® a constatéune dégradatiorroissantedu seuil de tenue au flux laser de miroirs
HfO,/SIO, avec le temps de stockage dans des boites en polypropyléne (fluoroware®) alors
gubaucune d®gr aduwuteuxcstockés daRg das boitesren polgoarbopate. Une
analyse du dégazage des boites en polypropyléne et en polycarbonate a permis de mettre en

®vi dence que | a quantit® totale de contamina
flux laser étaitliée a une nature particuliéere de contaminants qui pourraitlét®e2,4
trimethyt1,3-pentanediol diisobutyratéT XIB). Le processus dbébendomma
expliqué.

Les autres travaux menés sur le sujet sont des études pilotées par le CEA/€RSTA
collaboration avec le LETI puis le LITENMans | e cadr e dolssontgr oupe
présentés dans le paragraphdessous.

¥s . Becker , giaHatiom deecoudhes nlinaes de®ilice sous flux laseretenenvitenrng contr 1t | ®0
thése de doctorat, Institut National Polytechnique de Grenoldé, 20
“0G. Ravel, P. BouchufiLong ermperformancesof verli i gh | aser damage rfSRE stance

vol. 4932, p. 170, 2003
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Guéhennel®*”?s 6 est ®gal émé mtefif et ®des § @ apgemdelw t i on
fl ux | as enm)de mirags squrhif &14légazage de rubans adhésifs présents sur la
LIL. Le dégazage se fait & 50°C pendant quelques h&lessests de dégazage ne sont pas
représentatifs de la réalité, mais ils permettent de se placer dans un cas n@jigoes ng
decontamiant s organiques se d®pessuwenront monttéguesur f a
cette pollution organique se déposait a la surface des miroirs, ce qui dégradait leur tenue au
flux | aser si ces derniers no®afeeneerroissgn@s c o n
jusquo- atteindre | a f I ue mmagemerd est ma@rine Pe L e
plus, ils mettent en évidence le lien entre la présence de nodules et de défautdigida p
organi qgue doéutnr eni ¢ @ adgdi.ut mre edstidptioh préférentielle sur les
défauts de surface

Pereird®a®t udi ® | 6i mpact de la pollution de di
pures sur la dégradation du seuil de tenue au flux de miroirs diélectriquetSi@Ca
1064nm. Pour chacundes familles de molécules retrouvées sur la LIL, une molécule modéle
a été sélectionnéd.es auteursont mis au point une cellule de pollution qui permettait
do®tudier ind®pendamment chacune ddéentre el
qui se condensait de fagon irréversible a la surface des miroirs. Le dépdét se présentait sous la
forme de gouttelettes de quelques microns de diametrenet de hauteur uniformément
r®parties " | a surface de | optique. Apr
1064nm @ 2,5ns des dommages apparaissent systématiquement sur les miroirs. Il démontre
gue sous irradiation, |l es gouttelettes sbag:!
pas absorbant ) cette l ongueur doernde,
| 6endommagement ,-lendlle gui augmentefait sghificativermentola fluence
localement, dépassant ainsi le seuil de TFL de ces miroirs.

Des travaux similaird$ ont été menés sur de la silice Herss tr ai t ®e antir e
montrent que le DOP se condense sous forme de gouttelettes a la surface des échantillons
comme en témoigne fegure 1-4.

*1G. Guehenneux, M. Veillerot, |. Tovesiecault, P. Bouchut, L. Delriv,Ev al uat i on of outgassi

contamination effects on optical surfaces of the LI LO
“2G. Guéhenneux, PBouchut,M. Veillerot, A. Pereira, |. Toven@mpact of outgassing organic
contaminatioron lasesinduced damage threshold of optiEst f ect of | aser conditioni ng:¢

vol.5991,59910F 2005

“3A. Pereira, G Coutard, S. Becker, |.Tovena, P.BouchuRR&el,Almpact of organigollution on 1064nm

| aser induced damage threshold of -H2087 ectric mirrorso
A Pereira, Al mpact de | a cont amideadptiqeesdutasegani que su
M® g a ] drappcet technigue DTNM/LTS/06/235/AP

-29-



1. Présentation du sujet et étumeliographgue de | dendommagement sou

o -t e

Figure 1-4: Dépétde dioctylphthalate a la surface d'un échantillon en silice traitée antieflet sol-gel

Les tests de tenue au flux laser se sont déroulés au LITEN. d@@sition (rasterscan
355nm; 10J/cmz?; 2,5n9), il constate que les dommages apparaissent aceu Certains

sont r®guli rement espac®s dobébune distance cc
de conclure quéils sont situ®s au centre des
global de la surface du composant.

Cesétudesmontent un i mpact de |l a pollution mol ®c

monocoup des optiques en silice traités @l et des miroirsDans ce cas, uprocessus

d 6 e n d o mmgareeffed micralentille est fortement soupconné maisoé a pas ®t «
démontré. @€pendant, il est important de noter que ces dépbts étaient sous forme de gouttes et
gue ce type de contamination nda jamais ®t®
laser.

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

Descas concrets de dégradation de la tenue au flux laser sur des optiques contaminées ont
été observés sur des optiques installées sur la chaine laser LIL et au cours des études menées
sur le polissage pour la silice irradiée a 85h

Par exemple, surdeéseaux ¥ uti |l i s®s dans | e SCF de | a L
j oints sil i c3cmaétéodservéeé. Cesijonits gont dtiesés pour le maintien des
pieces dans la monture servant au positionnement du réseau sur la chaine laser. Cette
diff usi on sbéest faite pr®f ®rentiell ement suiva

gravée du composant et dans la zone utile de-celllia été constaté que les traits du réseau
contaminés ne diffractaient plus.
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S
Réseau >
3 ) Zone
\ 3 iné
' % % contaminee aved
Joint = perte d'efficacité
ddenro de diffraction
]
Monture —>%
]
Zone de
R diffusion
S
Figure 1-5: Zone de migration de la contamination d'un jointsurunréseau¥ de | a LI L

Une augmentation trés importante de la densité de dommage laser a été observée dans la
zone contaminée par le joint. Surfigure 1-6, la trés forte densité de dommages visible sur
l es bords de | 6optiqgue correspond °~ | a zone

Limite du
faisceau
Limite de la —
zone de
diffusion

Figure 1-6: Endommagementduréseau® dans | aigratiannlejointde mamtien

Des mesures en Microscopie a Force Atomique (AFM) dans la zone migration et dans une
zone vierge ont été faites. Les résultats sont donnés iguida 1-7. La profondeur des traits
diminue doéun facteur 2 dans | a zdiffasen se faihbieadani n ®e ,
| 6i nt ®ri eur des traits du r®seau. La positi
mettre en cause le dégazage du joint.
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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 a & ont mi s en ®vi dence dala contammnationt non
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/cm? aJlm2. Cette mémeaine est alors nettoyée et irradiée de
nouveau. Cette zone diffusante nodest pl us v
obtenue est alors de 0,009 dommages&2méme fluenceiinsi, la densité de dommages a
di mi nu® doéun facteunestup®Pageude | a0l ame. Auc
faite sur ce substrat Toutefois, i néest p

dans les différentes études sur les substrats de silice

-32-



1. Présentation du sujet et étldeliographgue de | 6endommagement sou

Le Laser MégaJoule (LMJ) est un instrumeet physique qui sera constitué de 2
faisceaux laser qui seront convertisde 1058 ( 1y hm~™ ( 3 %]l et amp

de nombreuses optiques. La Ligne doél nt
retour doexp®ri eumc ec edret alian LnloLmba er ®lve® | c®
sont endommag®es. Les m®cani smes dbéend
intrins ques aux optiques ont ®t® | arg

cause extrinsequelle que la contamination moléculaire qui est pourtant parfois suspy
Une attention toute particuliere est donc podgele SCF, zone de conversida fréquence
3¥ de Il a LI L/LMJ. En outre, cette Il
mati re organique. Déautre part, dans
silice nue ou traité antireflet au vu du grand nombre de ces composants sur la LIL/LM
probl mes déendommagement Itaser rencon

Le probl me de | 6endommagement | aser
technologique. Il a été et est encore largement étudié. Il est lié a des défauts intrinsé
composants optiques. Dans le cas de composants optiques de siliteedestallation lasel
les microfractures sous surfaciques liées au polissage des composants sont la
suspectées.

Dans la littérature,el probleme de la pollution moléculaiest surtout traitédans le
domaine de la micélectroniquedans celuidu spatialet moins souvente cas pour le
vieillissement des composants optigdes lasersle puissancd_es pertes de transmission
la dégradation de la fonction anéflet des optiques polluées ont été démontrées da
nombreux cas. Les polluanigentifiés sont alors certains hydrocarbures aromatig
al canes, siloxanes et pht hal at es. En
touchent essentiellement les lasers en mode multicoup. Le dép6t de contamir
généralement un processuisotoinduit, et la génération dewmmags résulte alors souver
doune rupture ther mom®canique 1issue dgd
polluans. Les mémes contaminants chimiques que dans le cas des pertes de la
optique sont incrinmés.

Loori gioaoesatlavatx®®sdiede dans | a fluence de
des tirs (1 tir/jour) mmuet umnree | drg® as.y
Pour nos conditions particulieres de fonctionnenlestétudes mnésmontrent un et de la
pollution organiquenotammendes phtalates 1 et 3 ¥ ; sur | 6en
en silice et des miroirs.
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Ce <chapitre e destechrigaees Utilséen avecours de cette étude pour
observer et comprendre les mécanismes de dégradation des composants optiques.

Dans |l e cadre de cette th se, chacun compr
reproductible de la surfacesle opti ques. De m° me, dime ot ec hni
®t ® mi ses en Tuvr e.

Ce chapitred ®c r i t dobune part, |l es m®t hodes; de me
déautre part, l es moyens de nettoyagfae, | es

et les tests de tenue au flux ladees substrats de silice ntraités et traitésntireflet 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 substettdenus
procédé de traitement antireflet. Il décrit également le nettoyage des boites servant au
transport des substrats et cel ui des mat ®r i
dégazage.

2.1.1 Les échantillons de silice

Les substrats sont des sikceynthétigues amorphes de noms commerciaux Suprasil 312
(HereeusY® ou 7980 (Cornindj. Quelques unes de leurs caractéristigues mécaniques et
thermiques sont données dantaldeaw2-1.

Corning 7980 Heraeus Suprasill2
Modul e doYaqg 72,7 GPa 70 GPa
Microdureté Knoop 522 kg/mmz2 (100g), 591 a 632 kg/mm?
Coefficient de Poisson 0,16 0,17
Densité 2,201 glcnt 2,20 g/cnt
Température de ramollisseme 1585°C 1600°C
Température supérieur recuit 1042°C 1120°C
Températee 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 comprisestre 800 et 100ppmp our | a silice Cornin
200ppm pour la silice Heraeudes autres impuretés ont des concentrations inférieures a
1000p p b . L6i ndi &8&55mnest do@ng & 4/608%paumla silice Corning et de
1,476064 poula silice Heraeus.

Les procédés de polissage du fournisseur SEB@ r met t ent déatteindr
guadratiques moyenmnes de | 6ordre de 0, 3

Les substrats sont des échantillons de silice de diametres 25, 5010kt do6®pai s s
respectives 25, 10mm. Les substrats de silice propres sont mis dans des boites de transport
m®t al l i gues dont | e syst me de maintien de |

2.1.2 Le nettoyage par aspersion

Afin de garantir | a raeepessubstrats anBilicd, untn@toydge | 0 «
automatique par aspersion est réalisé dans un premier temps.

Dans une enceinte en inox, les piéces a nettoyer sont maintenues dans un collier de serrage
en aluminium t®fl on®, fiexu®& “deunl O6peanncieeirn tceo. u |k
rotatifs permettent dbasperger |l es ®chantil

“5 http://www.heraeusjuarzglas.com/en/downloads/heraeusquarzglas_1/Downloads.aspx
“5 http://www.corning.com/docs/specialtymeisds/pisheets/H0607_hpfs_Standard_ProductSheet.pdf
473J. Fermé, D. Valla, N. FerrieDaur i os, J. N®auport, V. Beau,

ALIL fus
productiono, Proc. of SPIE, vol. 5252, p.35, 2004
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cours des différentes étapes du cycle de nettoyage que sont le lavage puis le rincage. Une
photo de la machine a aspersiohdemnéfigure 2-1.

Figure 2-1: Photo de la machine a aspersion

Le programme de nettoyage n°l utilisé pour les échantillons en silice est décrit dans le
tableaw2-2. Il utilise du RBS 50 comme produit lessiviel et duren@id.

1% lavage 2*"®lavage 3*lavage
40°C 35°C 30°C
Tableau 2-2: Programme de nettoyage des échantillons deisi

Le séchage se fait sous le flux laminaire de la salle blanche en sortie de rédakire
Apres cette étape, undragwipe @fL.L3 © | 6 ®t hanol est r®ali s®
Le programme de nettoyage utilisé pées 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% lavage 2°"®lavage Rincage
30°C 35°C 30°C
Tableau2-3: 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 iquilse dé
suivant la procédure suivante

1. un papier optique est maintenu sur | a s
bande.

2.1l e papier optigqgue maintenu par | es extr@
du composant . L a dgressivemeédieessdyé ®vipd) avacdelreste st

du papier non imbibé.
3. le papier optique qui adhére a la surface, accroche tous les résidus qui sont en
surface.

Apres nettoyage, les échantillons sont emballés dans des boites métalliques qui auront été
préalableme nt nettoy®es et | 6ensemble est mis en
déroule dans un environnement I1SO 5.

2.2 Le traitement antireflet par procédé sgkel

Certainséchantilonsd e si |l i ce sont rev°tus doéun trait
sd-gd*®. Ce procédé permet de fabriquer un gel inorganique par des réactions chimiques
simples et a température ambiante. Nous utilisons un mélange de précurseurs ioniques (sels)
et/ou moléculaires (alcoxydes) en solution, appetdlz que nous faisons éler, les
réactions chimiques étant de type hydrolgeadensation. Il y a alors synthése inorganique de
particul es submicrom®triques insolubl es. L6
viscosité tres élevée, est appelé gel.

Avant le traitement, lesubstrats sont nettoyés manuellement successivement avec les
produits suivant acétone, éthanol, soude, d&gionisée, eau savonneuse, eau désiopisée
enfin éthanol. Pour les traitements-gm@l des optiques LIL ouMJ, le sol est une solution de
silice colloidale (colloidesde20m de diam tre en moyenne) et o

sur |l es substrats sous forme: déun film suiva
1 le trempageaetrait (ou dip coating),
T Il 6enduction | aminaire,
T Il 6enducti on coeatingh. i fuge (ou spin

Al ors qgque pour l e premier principe, l es de

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

Le spin coatingreprésentée sur kigure 2-2, eg la technique employée pour traiter les
échantillons utilisés dans le cadre de cette étillie.consiste a déposer quelques gouttes de

|l a solution sur |l e substrat de silice en ro
s 0 ®t a llaefornsed @ sfilm mince elle mouille la surfacePour une solution sajel

donn®e (concentration, viscosit®é), l a vites
“8H. Floch, P. Belleville, I. Priottonfi S@d opt i c al coating for | asero, I, I

Bull., vol. 74, n°10, 11, 12, 1995
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d®pos®. Le film est homog ne si |l a surface
préalable.
'
Figure 2-2:Schéma de principe du spin coating

Le revétement saj e | est m®caniquement fragile, cobes
déune phase de dur ci ss e mdmduement gar edpositioniaglese me n t
vapeurs ddammoni ac

Ces traitements sont réalisés au CEA/ Le Ripault selon un profduiele précis mis au
point pour les optiques LIL/LMJ.

2.3 Les techniques de contamination

Dans ce paragraphe, les moyens utilisés pourofgamination des échantillons sont
présentés. Le premier est une technique en phase liquide alors que le second est en phase
gazeuse.

231 Lé6enduction centrifuge (spin coating)

Afin de r®aliser des d®p!'ts de contestmi nant
utilisée. Le spin coating est réaligeéecun équipemen$pecialty Coatingystem P6700La
solution wutilis®e pour |l a contamination est
| 6®chantill on sous | 6act i uenen eneironhementfde typee c en
ISO6.

2.3.2 La contamination en étuve

Dans dbéautres <cas, des exp®riences de cont
sbagitt soit
T dé6®tudier | 6i mpact du d®gazage de mat ®r

cadre de cettétude) sur une optique

1 soit de saturer avec la molécule donnée une atmosphere confinée dans laquelle se
trouvait le composant optique

Les tests de contamination en phase gazeus
maintenu en position verticale ssa tranche est positionné a coté du matériau ou du bécher
de liquide sous test et enfermé dans une enceinterem de 5 litresCe systeme permet de

pr ®server | 6 ®t uve doune contaminati on e xt
““PBel |l evil |l e, Hhardéningaf porous Bilkaramtveficictave coatidygdroc. of SPIE, vol. 2288,

p. 25, 1994

*9p. Belleville, H. FlochProcédé de fabrication de couches minces présentant des propriétés optiques et de

r®si stance ~° | 6abr a®87cdéposéBarle®@EAt fran-ais nA93 03
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reproductibilité denote ex p®r i ence de contaminati on, | 6er
chaque expérience de contamination avec le programme de nettoyagbied @-3).
Leséléments sont alors mis en étuve qui suit le programmefideite 2-3.

d (;
70 [~y

S >
ambiante g 6 30 t (h)
Figure 2-3: Programme de dégazage des matériaux

Ce programme consiste en une montée en température de 6 heures a 70°Qylptéswn
de 24 heures de dégazage a cette température. Le retour a température ambiante est brutal afin

de faciliter |l a condensation sur |l es surfac
ult ®r i eurement. Compte temws de elnac epmndiet iemn vk
d®gazage, nous pouvons consi d®rer que seul e

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 a de la Spectrométrie de
Masse (CPGSM)

La Chromatographie en Phase Gazeuse per met

Cette technique sb6appl i gueaperiseg pacananffagessans s u s
d®composition. Le m®l ange de solut®s ~ anal
un i njecteur gui est port® ° une temp®ratur

m®| ange est tr an scplonnetg@cea un gaz vecte®.rDans cette colanne] a
une substance active appelé phase stationnaire qui peut étre liquide ou solide est présente. Le
gaz porteur est inerte vésvis des solutés et de la phase stationnaire. Les différentes
molécules vont seséparer et sortir de la colonne les unes apres 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 spectrometre de masse identifie et quantifie ehacun d
constituants.

2.4.2 La Spectroscopie hfraRouge de Réflexion Absorption par M odulation de
Polarisation (PM-IRRAS)

La spectroscopie InfrRouge de Réflexion Absorptisdh( | RRAS) a permi s doa
détection defilms de plus en plus minces (épaisseur siepée a 100A), déposés sur des
substrats métallique€ et t e techni que est bas®e sur | 6an

L. A. Nafie, ACircular polarisation spetwrewvoh34Zopy of
p. 83, 1995
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surface doun m®t al . En effet, la r®f 1 exion
métal induit un déphasage du champ éleggrincident qui dépend de son état de polarisation

et de | 6angl e déincidence. Des simul ati ons
différentes composantes des champs électriques polarisés perpendiculairement (s) ou
parall |l ement Ccp) mantplkan dodencsiedére | 6i ntens
non null e au voisinage du m®t al et qudell e

I 6i nci dence spactrascopiecclRRARNE umiEre polarisée gst envoyésous
incidence gastrasante sur une couche mince déposée surhstratimétallique. & spectre
de réflectivité de la ache mince sur le substrat est enregistré et normadiséapport au
spectre du substrat seul . L O spectres gnirositt dese me n t
fluctuations in®vitables du maffedtealaycualité gut i que
spectre IRRASCette technique permet de mesurer des épaisseurs de film supérieur a 500
angstr®°ms. Mais |l e fait de nes flrtastesdiées & oi r
| 6environnementé)( viaipreiutre dodcemsui,d &@Cabl ement | a
La spectroscopie infreouge de réflexiorabsorption par modulation de la polarisation

améliore de plusieurs ordres de grandeur la détectivité des abserptomsurface, en
distinguant efficacement les absorptions polarisées de surface desweitgses provenant de
| 6environnemen tLa gpextrodcdpi® intnaege dei réfleximm absorptiompar
modulationde polarisatiorfPM-IRRASY** combine tras techniques

1 la spectroscopie IRRAS

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

polarisation du champ électrique entre les polarisation s et p
1 le traitement électronique qui va permettre de filtrer, démoduler et de traiter

mathématiquement le signal recu par le détectgﬁr.: - R
R R +R
Ce traitement permet une normalisation en temps réel du signal, ce qui permet de
sbaffranchir des fluctuations temporelles du
tecmi que per met de discriminer |l es absorptiol
absorptions isotropes de | 6environnement . L ¢

grandeur par rapport a la technique classique IRRAS.

2.5 Analyse morphologique

2.5.1 Le microscope optique classique

Le microscopeoptiqueLeica DMLMe st uti |l i s® pour | 6observat
nettoyage, contamination ou irradiation. Ce microscope est situé en sallg. IS©
microscope est pourvu du logici€lltrex qui permetle d ®n o mbr ement doobj
surface homog ne donn®e, suite © | 6enregist
cours du balayage delLée af asaatrdarced @d®t dl6®Trhaqd i

2T Buffeteau, B. Desbat, J.-Mspedirascopyeof surfadefand udineni z at i on
films : expermental procedure and quantitative analysfspplied Spectroscopyol. 45, p. 380, 1991

37, Buffeteau, BDesbat, D. Blaudez, J.M. TurléGalibration procedure to derive IRRAPectra from PM

| RRAS s, pppled Spectioscopypol. 54,p. 1646, 2000

-42-



2. Matériel et méthodes

mi ni mal e de | 6obj @dtectar avdd det équipdmenpestsfandtiinide d e
| 6 0bj ec tTaldleauB-4).i Lk iprécBion(verticaledépend de la précision de la vis
micrométrique servant a la mise au point du microscope, elle esirde 1

Microscope Leica DMLM

Objectif 5x 10x 20x

Résolution latérale x 1,717 pum/pixel 0,8576um/pixel 0,717um/pixel

Résolution latérale y 1,717 pm/pixel | 0,8576um/pixel 1,717um/pixel

Taille minimum de
détection de particules 5,151 pm 2,5728 pm 1,2876 um

Précisionverticale lum 1 pum lum

Tableau2-4: Car act ®r i stigues techniques du microscope Lei

2.5.2 Le microscope Nomarski
Le microscope a contraste interférentiel ou rNarski* appartient a la famille des
techniques de dédoublement. Ce dispositif de microscopie interférentiel est pfiggeaté

2-4. LOi d®e est de faire interf®rer | edbtondes
gue | es ondes issues de | 6obj et déune part
faisceau | umineux ®cl aire au travers doéun po
polarisé et réfléchi par la lame arrive alors sous incidence nosmais prisme de Wollaston

45A de ces axes propres. ! est s®par ® en
orthogonalement selon les axes du prisme de Wollaston, et formant un petit angle. Les deux
rayons sont alors focalisés avecunobjecti- | a surface de | 6®chant.i
| 6®chantill on, il s sont s®par®s spatial ement
de | ongueur ddonde. Sui vant les mili-@aux tr
subissentunge¢hasage di ff®rent ~ cause de | 6®pai sse
des diff® rences de phase Adpbuns rra®fodnexpam rsa
collectionpal 6 obj ect i f , |l es deux rayons savamtder ecom
traverser |l a | ame s®paratrice. Le °fdeadesxc eau t
du prisme de Wollaston, et a 90° du premier polariseurAi n s i | 6i nterf ®r e
topographi es de | a sur face drélseel ®ee Bgured 6 u n e
déinterf®rences obtenue au foyer de |l a | ent

différence de phase entre les rayons, un contraste positif ou négatif sera créé révélant ainsi des
structures.

“G.Nomarski, fAMicrointerf ®rom tr &adiiinfof. BpoOsl1S185 ~ onde
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Caméra

. Analyseur
Eclairage
m Lame séparatrice
Polariseur

Prisme de Wollaston

Objectif
|
I P
! Echantillon

Figure 2-4: Schéma de principe du microscope Nomarski

2.5.3 La microscopie confocale

En microscopie optiqgue classique, pour quou
le volume focal du systéme optice . Lorsqudoun objet est ®pais,
est inclin® par rapport ) | 6objecti fEn seul e
mi croscopie confocal e, |l a profondeur de <cha

d 6 i maoptenisé. e

La surfaceest éclairéeon plus par un faisceau de lumiére blanche, mais par un rayon
laser, concentré par une lentille, qui balaie la surface en positionnatrou devant le
d®t ecteur , dans | e pl an f oc &insi sealslgsuppotof’is au p
provenant du plan focal passémtrouet parti ci pent ~ |l a formati o
confocal a balayage laser est donc un microscope optique qui a la propriété de réaliser des
images de tres faible profondeur de chaappelées gections optiques. En positionnant le

pl an focal objectif ) di ff® r ents niveaux de
r®al i ser une s®rie doimage ~ partir desquell
est obtenueLlebal ayage par l e | aser se fait ) | 6a
détecteurs utilisés sont des tubes ploto |l t i pl i cateurs (PMT), | 6

mesur ®e et nNum®r i s®e en fonctionestkkemdde posi
principe du microscope confocal est donné stiglare 2-5.
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Source laser

Trou doex:

Objectif

Plan focal

Lumiére provenant du plan focal
Lumiere provenan 6 un au

Figure 2-5: Schéma de principe du microscope confocal

Echantillon

Photomultiplicateur

Trou de sortie

Miroir dichroique

Au cours de cette thése, noumas utilisé deux types de microscopenfocallaser. Le
Lasertec 1LM2WD®> et le Leica DMR TCS SP2 permettent de faire des images en trois

di mensi ons. Cependant, | e Lasertec noOo®tant
|l 6axe z, idi mMo®tche tspad®plomcer dans | e volum
Le tableau2-5 donne les spécifications techniques duasertec 1LM2WD dans nos
conditions doéutilisation.
Lasertec 1LM21WD
Objectif 50x
Longueur 633 nm
Résolution latérale 300 nm
Résolution verticale 100 nm
Tableau 2-5: Caractéristiques techniques dlLaserteclLM21WDdans | es condi ti ons doéu

Le tableau2-6 donre les spécifications techniques tdaica DMR TCS SPalans nos

conditions doéutil:/

5 www.lasertec.co.jp
% www.leicamicrosystems.com

sati on.
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Confocal
Leica DMR TCS SP2
Objectif 20X
Longueur d 458nm
Résolution latérale 280nm
Résolution verticale 770nm

Tableau 2-6: Caractéristiques techniques duLeica DMR TCS SP2d a ns |

es conditions

Avec le LeicaDMR TCS SP2 il était également possible de faire de la microscopie
confocale de fluorescence. Dans ce cas, seul le signal de fluoressende igetit volume
excité est collecté par le photomultiplicateur.

2.5.4 La microscopie a force atomique
Le microscope a force atomique utilisé dans le cadre de cette étude est un

The

rmomi croscope autop

de silice.
La microscopie a force atomicqii€Atomic Force Microscopy, AFM) consiste a imager

robe CP

R e s e antillons . [ |

une surface gr©ce aux forces doéinteraction
Le sch®ma g®n®r al déun minésunldigurepee ~ f or ce
Détecteur 4
photodiodes
laser T R — Phase
»  Amplitude
mesurée
Signal de
référence
Actionneur
piézoélectrique
. . ointe/microlevier
échantillon
piézoscanngr  signal z Controle <
(x,y,2) _ g z «— Set point
Imagede (consigne)
topographie image
ou de hauteur doampl
Figure 2-6: Schéma général du microscope a force atomique
G. Binnig, C. F. Quate, fAtomic Force Microscopebo,
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Les forces doi nt er:des foices me répsion & coure rport¢egles s on't
forces de Van der Walls, les forces électrostatiques, et les forces capillaires.

LOAFM est:constitu®e
T ddun syst me pi®zo®l ectrique scanner pl

permet | e d®pl acemérts de ol GRdh aricitli loms s
f ddune sonde AFM qui est une micropointe
T dédun syst me de d®tection qui per met | a

sur la pointe. Un laser est focalisé sur la face arriere du levier réfléshi sur un

détecteur constitué de quatre photodiodes. La position sur le détecteur permet de
guantifier | a d®&fl ection du | evier. (! €
spot réfléchi au centre des quatre photodiodes.

Il existe deux moes de fonctionnementle mode statique et le mode dynamique qui
comprend le mode necontact 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 intermtént, le systeme pointmicrolevier est mis en oscillation grace a
un actionneur piézélectrique. Il est soumis a une oscillation forcée a fréquence donnée,
proche de la fréquence de vibration propre du systéme. Définissons quelques parameétres.

L6 amgdédlibre Aiest | 6amplitude dooscillation de | a
avec | a surface. Lmbeasmip | i @ aardpe | idteu drae sdubroes cA | |
bal ayage de | 0®chantill on. LOi nter aciftei on de
| 6ampl i t ude dsetpeintlou ehsigre rcorresphoad acune valeur de la force
imposée pour la mesure donc a une amplitude imposée. En imagerie, au cours du balayage x

Y, l a hauteur de | 6®chantil |l oenmeengt qadntlrétaj®
per manence pour gue | 6ampl i tude de mesur e

Loenregistrement du mouvement du pi ®zoscanne
(topographie).

Apr s |l dacqui si ti onruhdeaitdmént poargpemettre la rehiselat e f
pl at de | 6i mage de topographi e. Les d®f aut
déplacements non planaires du piézoélectrique.

En fait, trois types doéi mages sont accessib

1 de topograptdou image de hauteur
1 de phase qui correspondent au déphasage entre le signal envoyé par le

pi ®zo0®l ectrique et |l a r®ponseedeée | 0asse
avec la surface
T déamplitude qgui repr ®sentent Ibeuclevar i at

ddobasservi ssement .
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2.6 La déflexion photothermique
La déflexion photothermiqdeest une technique utilisée pour mesurer les pertes par

absorption (intensité mesurée sur intensité |nC|d?n9e jusquo des niveaux
0

del & or d r’elLa mhéhode @e déflexion photothermique est une méthode qui consiste a
mesurer la déviation du faisceau sonde due a I'‘échauffement d'un échantillon absorbant par

l'intermédiaire du faisceau pompe L6 ®c hant i | | on e s penodugeTf f ® pe
intensit®. Léoabsorption de | 6®chantillon sot
qgui condui t " |l a formation de gradients dbo
traversant la zone chauffé est alors dévié. Un détecteursiteopanesure la déviation de ce

fai sceau. Gr©ce © une proc®dure do®t al onnag:
permet de remonter ° une valeur db6absorption

Plusieurs configurations de montages sont possibles. La configuration réflexionugue no
présentons est celle utilisée dans le cadre de cette thése.

Faisceau pompe :
. Détecteur
Faisceau sonde de

/ position

Echantillon

Figure 2-7: Schéma de principe de la déflexion photothermique dans la configuration réflexion

Le faisceau sondefrél ®c hit © |l a surface de | 6®chantil
La résolution spatiale en profondeur dépend de la profondeur de pénétration thermique qui est
proportionnelle © | 6inverse de | a fr®gquence
spatiale | at®rale est | i® au diam tre du f ai

2.7 Lestests de Tenue au Flux Laser (TFL)

Aprés contamination, les échantillons sont soumis aux tests de tenue au flux laser sur des
bancs dbéendommage mmmmcs$ sort aispenibles al ICEASCGESTA.r Pour
| 6ensembl e des tests de tenue au flux | aser
LUTIN a ®t ® choi si, car il est | e plus comp:
de dur ®e d 6 b e chapdre, mous dédirons ce banc et la métrologie de
| 6endommagement | aser.

2.7.1 Le banc LUTIN
Le schéma de fonctionnement du banc LUTIN est donné §iguta 2-8.

M. Commandré, P. RochBCharacterisation of optical coatings for photothermal defléxipn A pQptics, e d
vol. 35 p.5021, 1996
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Lentille de
focalisation
Mepepild $ M3
4
Laser P an
v s
—wm L
Module source laser Laser alignement !
Caméra
b (I cCD

Module de mesure du faisceau

— ¢ Panneaux de
protection

Module porte échantillon |:| ‘

| 1 est
échantillon.

A
A~ -3 Photocathode
M6 & et | (profil temporel)

I

Cellule p)'l‘oél@(‘ll'iqllj W A ’

énergie
g

Porte échantillon

Figure 2-8: Banc de tenue au flux laser LUTIN

compos® de |l a source | aser, déun mod

1 La source laser est un laser Coherent Infinity,,YW&G impulsionnel, a mode
longitudinal. Ces principalesaractéristiques sont listéesddssous:

Vv
Vv
Vv

L6®nergie en sondtie | aser est de 200
Le diamétre du faisceau en sortie est den®

Le faisceau e s t -rouge® te@mnipl@ur deafréquende &va n f r a
permettre dbéobtenir mm. da lbrpunegwire ud 6 arOd¢
présente sur la chaine laser LIL est de %] donc Iégérement différente

de celle du banc doéendommagement | as
jamai s pr®sent® de comportement diff G
nous consind®r an o acgu diel di f f ®r ence.

La fréquence de répétition maximale est deH@ mai s nous | 6ut
une fréquence de 1z

La dur ®e ®quivalentasdéCmptibesidoan ®8 d
est proche de | a dur ®e doestdpd. Bi on d
est possi ble de prendre en compte ce:
peut °tre ajust ®e e 1" générdlementadiniseune |
pour des dur ®es doipmpul si on sup®rieur

*D. Du, X. Liu, G. Korn, J. Squier, G. MourofiLaserinduced breakdown by impact ionization in SiO2 with
pulse widths from 7 ns to 1505sApplied Physic Letter, vol. 64, 8071,1994

%0B.C. Stuart, M.D. Feit, A.M. Rubenith B.W. Shore, M.D. PernjLaser induced damage in dielectrics with
nanosecond to subpicosecond pulses, Phys. Review letters yol.224.8,1995
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V Le profil temporel est donné surfigure 2-9.

Profil temporel a 355 nm

04
0.35 {A\ durée équivalente : 2,5 nﬁ
0,3 F
’c;-‘ o,25§ I i
3 ol PN
T o1 N\
o ? \
B 01
0,05 } \
o — Y N———
20,05 B
0 2 4 6 8 10 12 14
temps (ns

Figure 2-9: Profil temporel du faisceau laser du banc d'endommagement LUTIN

1 Le faisceau est focalisé avec une lentille de focale f=8000 af i n ddatt e
l es densit®s dé®nergi e n®cessaeastrdes pou
30c m, et pui sque | 6®pai ss eanylapmlussanced ®c h ar
suivant | 6axe de propagation est. const
Le profilsmt i al du faisceau sur | 6®chantil]l
un diameétre de 600m a 1/e2 et 420 m - 1/ e. Pr s de 50%
contenue dans les pieds du faisceau qui sont responsables des fluctuations
do®nergi e. Une Ilafgug2d0.est donn®e sur
C ofil s - 355
3000
1 A |
2 2000 L
% 1500 } 1&
& 1000 ¢
E 500 /f[ k
0.2 0.3 0.4 0.5 0.6
distance (cm)
Figure 2-10: Coupe du profil spatial du faisceau laser du banc d'endommagement LUTIN
®1p. Grua, H. Bercegol, L. LamaignérePJMorreeuw, S. Palmier-ll. Ruiller, B. Bertussi, D. Herbert,
AfPessure field and temporal scaling for | aser damage
Letter
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Le modul e de mesur e dusudcession decdaagnosecs ¢t Cc 0 n
de miroirs de fuitePar le biais din miroir de fuite, une partie du faisceau laser

atteint une cellule pyroéleatyiu e q u i mesure | 6®nergie d
donnée est comparée a la valeur absolue donnée par le cal@emélébut de test.

Une photocathode mesure le profil temporel du faiscééne caméra CCD est

pl ac®e ~ une position optiquehaecanéra®qui v
estcouplée a un analyseur de faisceau qui indique a chaque tir le prédisdeau
(distributons pat i al e de | 6®nergie et diam tre)
composantAi nsi , l e profil spati al exact obt
faisceau sont mesurés. Enfim laserd 6 a | i gHe-8lende faible éneig permet

de sobdbassurer du bon pdapdldachemmaopigme nt des ¢

1 Le module porteééchantillon comporte une platine de déplacement automatique
suivant les trois axes. laserd 6 a | i gpermenaussi le repérage de la zone
irradiéepal a source | aser. Pendant | e test
est positionné en position verticale. Nous désignons face<avant> la face
déentr ®e du facaarremdagace de sorti@. harfacegcontaminée
peut étre placée enda avantfigure 2-11-(a)) ou en face arrierdigure 2-11-

(b)), cela sera précisé a chaque tests.

>
>

(@) (b)

Figure 2-11: Irradiation avec le contaminant (représenté par des points jaunes) en face avant (a) ou en

face arriére (b)

Les procédures de test utilisées au cours de cette thése sont

le testmonocoup | | s 6 er gnisite a dn@ fluenceaddrinée.

1 R-on1: Pour cette procédure, plusieurs sites sont testés individuellecteadgue

site est irradi ® avec une rampe do®nerg
parameétres importants sont la fréquence des tirs, le mod®isites et le pas en
®nergie de | a rampe. Une courbe de prob
la fluence est obtenue.

le rasterscefi Cette procédure consiste a irradier de fagon quasi uniforme une
grande surface par r esceawlaser derpetite taillesauune e s s |
fluence de consigne. Elle vise a simuler un faisceau de grande dimension. Pour
cette proc®dur e, | 6®chantill on est d®

628.

Schwart z, M. D. Fei
analysis for th [

, M. R. Kozl ows ki , R. P. Mo u s

t
e qua ty assurance of National l gni ti
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vertical ement pendant t ofigire2tl2 Celdestlpeauy age ¢C
étre réalisé a différentes fluences. Chague dommage qui est apparu est associé a la
fluence correspondante afin de tracer des courbes de densité de dommage en
fonction de la fluence.

P = =

Wﬁ— faisceau laser

47— échantillon

~

Figure 2-12: Procédure de test rasterscan

En rasterscan, une zone de | 6®chantillo
choisie. Cependant, au cours du balayage de la zone, la fluence varie alesu
fluctuations du faisceau pendant l es ti
fluence réelle, il faut absolument tenir compte de ces fluctuations. Pendant le test, le
prof il spati al, temporel, | 6®nergte de
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 aprés irradiation avec uncoeres

taille minimale de dommages détectable au macroscope est de 1Gum.
superposition des cartographies de domm:
chaque dommage une valeur de fluence. L i
attribuée a la flueremaximale la plus proche de cedi

Ces données sont ensuite traitées suivant la procédure décrite dans le paragraphe suivant.

2.7.2 Le traitement des données

Lamaigner& a décrit cette procédure de traitement des données dans un article paru en
2007. La pemiére partie du traitement consiste a calculer la densité réelle de dommages. La
densité de dommages a une fluence donnée est calculée comme le rapport du nombre de
dommages apparu a cette fluence sur la surface totale scannée a cette fluence. ©dei caus
la forme gaussienne du faisceau, a 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 faiscessiegatorrespondant a 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
di stance r au pic sb6ébexprime comme

83L. Lamaignére, S. Bouillet, R. Cozhinoux, fiAn accurate, repeatable , and well characterized measurement of
laser damage density of optical matedals Revi ew of scientific instruments,
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3 . a Jo Q
Equation 2-1 F(r)=F exp% 8
g —_

Fp est la fluence du pic du faisceau
La densit® de domma g«F,)eounpueerflience dohnagée ®mea s ur ®e

. _ N(F)
Equation 2-2 ay(F))=——
n(F,)S,

a9
Ou N est le nombrele sites endommageés a la fluengeeFn le nombre de tirs a cette

fluence.

Cependant, cette densité de dommages expérimentale mesurée ne refléte pas la densité de

dommage r®ell e de | 6optique. En effet, comm
[0endommagement | aser est i ® -~ | a pr ®sence
concentration, |l a composition et |l a | ocali se
| 6autre. Avec un rasterscan, nouqui amment éééons e |

irradiés a des fluences suffisantes pour les faire évoluer en dommage. Cependant, a cause de

la forme gaussienne du faisceau, du recouvrement, ou du dépointé, tous les défauts
pr®curseurs pr®sents dans debdnospitti &su ed on®noenrtg i pea
a leur seuil de claquage. Sur figure 2-13, seuls les défauts 1 et 4 verront une fluence
suffisante pour provoquer leur claquage. Le traitement a pour but de remédier a ces lacunes et
decalculer la densité de dommages réelle D(F).

A
Fluence

Lol Tsel deéfaut précurseur
= el

-
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 ~ |l a fluence de coupur €
dommage varie suivant une loi de puissance pour des fluences supéritufbseace 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 sensibleewr devia
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fluence mais 7 | 6i rradiation | aser. 1 est
précurseurs ont été révélés. Par conséquent, dans ce cas, la densité de dommage réelle est
d o n n ® équatian2-2. | 6

Dans | e cas doébune variation suivant wune | o
fluence suffisante pour produire | eur cl aqu:
dommage en fonction de la fluence est donnée par la refation

— b < .
a.(F,)=a(F,) Equation 2-3
U et b sont ®val u®s en faisant une interp

expérimentale mesurée en fonction de la fluence.
Lamaignéré&” montre que la densité de dommage réellaless:

D=bg¢ Equation 2-4

! faut ensuite ®valuer | 6erreur statisti gl
test déendommagement | aser est cenmad®to®val uer
Or , pendant nos t es tus sew échamtilom mentesjcdhtervalld del a s e r

confiance permet de comparer deéghantillons censés étre identigues T o u't ddabo
| 6hypoth se dbébune r ®part iad Ceziapoar coRs#duencergee d e s
nous supposong u 6 i | néy a pas dbéinteraction entre |
de dommages suit atoi de Poisson, un intervalle de confiance sur la densité de dommages a

été établi en fonction du nombre de domma)g®t ect ® exp ®r i ment el ement

de |l a surface effectivement baddreyl®®mbdeadeas ¢ ha
tirs). Le do®t ail des calculs nbest pas pr ®ci s®
références2.

L 6 e r faite isur les valeurs de fluenast del 6 or dr e d elLe brinéipal - 2 1

contributeur de cette erreur est lié a la mesure de la surface équivalente via la cantéra CCD

8. Lamaignére, M. Balas, R. Courchinoux, T. Duv&lC. Poncetta, S. Reyné, B. gssi, H. Bercegol,
fiParametricstudy of laser induced damage density measurement: towards reproduatibilitys o Joumialsof ~
Applied Physics
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Les échantillons utilisédans cette étude sont en silice +#i@itée ou traitée antireflet p
procédé segel. lls sont de méme qualité de polissage que les optiques en silice de

Un nettoyage en machine ° aspersion su
reproductibilit® du nettoyage. La cont
gazeuse en étuve, soit en phase liquide par spin coating. Des analyses chimiques per
de wvalider | @ contaminat i on-trate de cA@miratol
organiques sont tr s difficiles. Les t
assez sensibles. La @@S et la spectroscopie infrauge PMIRRAS nous ont donn
satisfaction. Concernant | 6d® tmatigres odyaniqué
différentes techniques microscopiques ont été utilisées en fonction de la taille du d
sbagit de | a microscopie optique <cl ass

nous d®crivons ®gal e mentlaserlutdisé poarmncette dtide st
procédure de traitements des données.

-55.-



3. Analyse des enviroements a risque

-56-



3. Analyse des enviroements a risque

3 Analyse des environnements a risque

3.1 Etude de | 6i mpact de | 06enwv.i.r.onnemento-sur | a

3.1.1 Prélevement de la contamination organique aéropOrtEe........ccouuuurrreeeeeiinrnnrrnrnrrreeeeensd ~59-

a Rappel des résultats des prélevements effectués en.2004..............ccoovceeeeeeeeeeeeeniieens +.59-

a Protocole des prélévements de la campagne-2003...............cccuvvvevreerieeminnninnnnneneeeeeens =59-

a Résultats des prélevements de la campagne-2008.................coooveeiiiiceeeeee e eeceeeeiinnd =60-

312 Exposition dbéoptiques..dans..l.b.at.mas.ph..r-r&-du SCF

u Protocole eXPeriMeNtal............ooiiiiiiiiiieee et :63-

u Résultats des analySes BUES..........oocuuiiiiiiiiiiiiieeee ettt eeea e et e e e enas :63-

3.1.3 Résultats des tests de tenue au fIUX LASEL..........coooiiiiiiieci e ~63-
3.2 Etude de | 6i mpact de |:d6asdupolypropyléne meelt de st o«

e I AT I PSSR - 64-

1 307205 N | 1 o To [ Tox 1o o O SUURSRTSRPRPPPPPREY o Lo T

3.2.2 Analyse de la nature chimique des especes en surface..........cccccoccvemiviieeeeriniiieeeee .2 68 -

U ANAIYSE GCIMS ...t ettt s bbb e e eanr et e e as =.68-

SPECroSCOPIE PNRRAS. ...ttt s b eeneneee s ~72-

[T od U 1S3 o] o PR = 73-

3.2.3  Analyse de la morphologie du AEPAL..........oouuiiiiiiiiieer e 2 74-

Anal yse doéun ®cha.nt.i.l.l.an..ap.r....s..net.t.o.y.atde
Analyse doéun ®chant..l.l.on..apr...s..cont.ami-mati on

C:!\’c:c:c:c:c:c:!\)c:c:c

Comparaison de courbes de forces entre échantillons propre et contaminé................~.78-

Observation de partiCUIES............oouviviuiiiiiecciiri s ee e e eeeeveveeer e sessn e e e e e e s aeeeneneea 7 B0 -

Observation des échantillons traités antirefletg@l............ccccccccviiiiiiieci.n. 82 -

AFM 2 DIAN. .. e eeeeee e e D2

3.2.4 Reésultats des tests de tenue au flUX LaSEr.........cooeiiiiiiieene e ~83-
Echantillons de silicenus compar ai son doéune zone propre et d

g LT a1 =Tod o F= 1 ]| o USSR =84 -

a Echantillons de SIICE NUS.........ccoueiveeeeeeetieeeeeeeeeeeeeeeeeeeteeeeieeeeseaeenssessestessssessessenneessenm 85 -

u Echantillons de silice nuscouplage avec mesure AFM...............coooveueeveeeeeeeeveeeeerennns -.89-

u Echantillons de silice nuscouplage avec mesure @IS ............c.coveeveeeiveiieeseeeeeeeeeenns =91-

3.2.5 Observation’AFM aprés irradiation [ASer............ccuuuiiiiiiiiieeeiiiiieiirrre e e s eeeersresreeaeeed -~ 94 -

-57-



3. Analyse des enviroements a risque

Deux environnements ont été identifiés comme étant a risque dans le cycle de vie des
optiques a cause de leur confinement, de la durée importante de présence des composants
dans ces derniers, et des risques de dégaliéd a la présence de nombreux matériaux. I

sbagit des environnements de | a cha " ne | aser
Le suiwvi de | a contamination sur | 6ensembl
2003 et avril 2005. Un rappel des résultats de cette camapsaga fait. En 2007 et 2008, au

cours doébune seconde campagne, une ®tude plu
Conversion de fr®quence et de Focalisation a
sont les plus touchées par les probléeme e nd o mmagemenin. | ®daut i e 3p
| 6i mpact de l a contamination organi que pou
protocole de préléevement de la contamination aéroportée et les résultats des analyses sont
présentés dans ce chapitre. pd u s , des ®chantillons dbéopti

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
ete effectes.

Concernant | 6anal yse de | denvironnement d e
dégazage des matériaux utilisés pour le stockage. G.“Ravelontré une dégradation du
seuil de tenue au flux laser a6Ghm sur des miroirs diélectriques HISIO, contaminés par
le dégazage de leurs boites de stockage en polypropylene. Or, le polypropyléne est le matériau
utilis® pour | 6armature des cadres de suppor
résula t s , |l a qualification de diff®rents polyp
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 etdys protocoles de
gualification ainsi que les résultats sont présentés dans ce chapitre. Parallelement, notre étude
a ®t® r®alis®e afin do®t udi er | 6i mpact sur
polypropyléne. Nous avons étudié en particuligpdé/propylene 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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31 Etude de | 0i mpact <deainélasernvi ronnement sur
3.1.1 Prélevement de la contaminatiororganique aéroportée

1] Rappel des résultats des prélevements effestne2004

Dans divers endroits stratégiques de la LIL, des mesures detmioation organique
aéroportée ont été conduites gaméhenneuX La concentration en composés organiques
volatils a été mesurée a divers endroits de la chaine laser et dans les salles propres. Les
composés identifiés appartenaient aux familles des alcanes, alcenes, alcools, esters,
aromatiques, siloxanes et phtalates.eUorte variabilité spatibemporelle a été mise en

®vi dence. Les sources de <cette contaminati
d®gazage des mat®riaux dans | 0environnement
nettoyage et la maintenanc€ e s pr® vements ont per mi s |
contamination gl obal de |l a LIL mais no®tait
réellement présents sur les composanpt i que s . Coest l a raison p
toute particuliére até portée aux condensables (aromatiques, siloxanes et phthalates) plus

susceptibles de se retrouver sur |l es surfac

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.

1] Protocole des prélevements de la campagne 220008

Un suivi de la pollution organiqf®p r ® s ent e dams dlud StCio g st d¢
r®@cemment afin dobéen ¢ o mpQGesamnalyses ont &c@dalisées par o0 n
| 6 ent MERArenvsomnement Les prélevements sont réalis@s giégeage sur des
cartouches &nax GR pour les composés semi ouinofatils; i sbagit doesp
poids moléculaire est supérieur a g/thol. Pour chacune des analyses, un blanc rendant
compte du stockage et du transpoltesofttétai t f a
effectués sur une semajrsur une pédde de juin 2007 a février 2008 soit 26 semaines de
prélevement. La masse de chaque composé analysé est comparée au volume prélevé afin de
calculer | a concentration moyenne dans | 6atm
fin de la campagne, lesrtouches sont récupérées et analyseées chez TERA environnement.

Tous les prélevements ont été analysés par couplage {désorption thermique
chromatographie gazeuse / spectrométrie de masse} -8PGavec un équipement
Turbomatrixi Clarus 500 Perkin ElmeiLes limites de détection et de quantification sont
respectivement a environ 0,0/l et 0,04ng/l. Les conditions de désorption thermique et
ddoanal yse sontableal®dInn®es dans | e

% G. Guéhenneux, M. Veillerot, |. ToverfiEvaluationo f t he ai r
Nuclear Instrument and Methods in Physics Research A vol. 557, p. 676,
. Tovena, K. BiePAimé, A. Pereirafi Or gani ¢ mol ecul
Me g a J cenimenication au congrés Pharmatex 08, DuB98

borne mol ecul ar cont
2006
r contamination in t
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Température de désorption 350C
Durée de désorption 15 min
Colonne chromatographique BPX5 (25m/0,15mm/25um)
Balayage en masse 40-525 uma

Tableau 3-1: Conditions de désorption thermique / chromatographique pour analyse TE5C-MS

1] Résulats des prélevements de la campagne 22008

Les résultats montrent la présence de composés de la famille des alesnesygénés,
des aromatiqueslesphtalates dessiloxanes etles composés azoté® tableau3-2 précise la
nature des composeés retrouvés en plus forte concentration pour les différentes familles ainsi
gue | 6origine de chacune des famill es.

Familles Liste des composées

Heptane Octane; NonanejUndecang Decane Dodecane Tridecaneg
Alcanes Tetradecane PentadecangHexadecaneCigHsg; CooHaz; CoiHusa; CooHas ;
CosHag ; CogHso ; CosHso

2-Ethyl-1-hexanol; 2,4-bis(1,:dimethyletlyl) phénol; alcool benzylique

Alcools Isopropanb(IPA) ; 3-methyt,2-phenol butanoic acid;-ethoxy2-propanol

Benzoic acid, 2thylhexyl ester Acetic acid, butyl estePentanedioic acid,

Esters .
dimethyl ester

1-Methoxy-2-propyl acetatdPGMEA) ; Benzaldehyde Methyl isobutyl
ketone (MIK);Acetophenong2,2,4Trimethyl1,3-Pentanediol Diisobutyrate
Aldéhydes | (TXIB); Octanaj Nonanal,Decanal; Butanal; Eucalyptol; 3-Hexene2-one
C7/H1603 ; Bicycloheptan2-one, 6,6dimet; Phenylmaleic anhydride ;
Cyclohexadiene, dionfimethy

Benzeéneg Toluene; Ethylbenzene o-xylene; Pineng Limoneng
Propylbenzene 3-ethyl toluéne 4-ethyl toluene 1,3,5trimethyl benzéne
2-ethyl tolueng 1,2,4trimethyl benzenel, 2, 3trimethyl benzeneCyoH14;(1-
pentylhexylybenzeng1-butylheptyl}benzene(1-propyloctylrbenzeng(1-

ATOmatigUes | 11 onyl) benzene(1-pertylheptyl}-benzene(1-butyloctylybenzéne(1-
propylnonylybenzeng(1-ethyldecyl}benzéne(l-pentyloctyl}benzene (1-
hexylheptyl}benzenepiisopropylnaphtalene (1;)Diisopropylnaphtalene
(2) ; Diisopropylnaphtalene (3,4,5,6)

Phthalates Dimethylphtralate; Diethylphthalate Dibutylphthalate

BenzenebutylphthalateDioctylphthalate Di-n-octylphthalate

Hexamethylkyclotrisiloxane, Octamethyicyclotetrasiloxang Decamethw
Siloxanes | cyclopentasiloxane)odecamethytyclohexasiloxane Tetradecanethyt
cycloheptasiloxaneHexadecamethytyclooctasiloxane

Azotés Isocyanatecyclohexane Isothiocyanatecyclohexane,

Tableau 3-2: Composés organiques retrouvés sur la LIL classés par famille

lesjont s de maintien des optiques sont soup-
siloxanes les matériaux plastiques type PVC le sont pour les phtalates. Enfin, le nettoyage, la
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mai ntenance, | e d®gazage des pesomtesponsableset de

de la présence des autres compo¥eés

LoOo®volution temporelle de |l a concentratior

donnée sur ldigure 3-1. La composition de | 6atntrstableoh r e

dobune semaine ° | autre en dehors des <conc

probabl ement | i ®es ° doéi mportantes op®ration
35

30

N
ul

N
o

[Eny
(&)

[Eny
o

Concentration total en ppbv

0
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26

semaine de prélévement

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 oxygenés qui regroupestdes, les alcools, et les
aldéhydes, sont classés suivant deux catégories 1 et 2, la premiére correspondant aux
composés PGMEA, benzaldehyde et alcool benzylique et la seconde catégorie aux autres
composés. Les composés oxygénés de la catégorie 1lageiment majoritaires et
responsables du pic de contamination obtenu

7. TovenaPecault, LP e pi n, P. Kaluzny, M. Radi | i mandamtnsad ay,s eA.d uL
ri sque de contamination chimique des mat®riaux organi
2008

8. Pepin, D. Lopez, |. ToverBecaultfiQualification des matériaux organiques du LMJ par dégazage controlé

et analyse chimique des molécules dégazéesCont ami ndexpert 2009, Paris, Port
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Ophthalates
W azotés

Osiloxanes

[@alcanes

concentration totale (ppbv)

W aromatiques

B oxygénés 2

W oxygénés 1

Figure 3-2: Evolution de la concentrationde composés organiques par famillau cours du temps

Pour la plupart des péces, les pressions de vapeur sont bien supérieures aux pressions
partielles (cf. annexe 1)Concernant lephtalates, lafigure 3-3 représente lepressions
partielles des molécules de cette famille guit ét¢é mesurées comparés aux pressions

partielles de chacune doéentre ell es.
1,2E-07
Pression de vapeur saturante du DOP trouvé dans la littérature
1,0E-07
o
-Q A
E 8,0E-08 A
2 ﬂ \ & //‘.
@
£ 6,0E-08 Al A S
© / \
o
5 V
‘% 4,0E-08
w
g
Q.
2,0E-08 -
0,0E+OO T T T T T IIAI T T T T T T T T T T T T I“# T T T 1
12 3 45 6 7 8 9 10111213 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26
n° semaine
=—=Dimethylphthalate ===Diethylphthalate =—Dibutylphthalate
Benzenebutylphthalate ==Dioctylphthalate ==Di-N-OctylPhthalate

Figure 3-3: Pressiors partielles des phtalates pour les différents prélevements dans le SCF

Ces analyses montrent que le dydghtalate est lanolécule de la famille des iates
présente en plus forte concentration avec une valeur moyenne d6Z thbar. La zone en
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vert repr®sente | dintervalle des®mbalbd@irs de
"mbar]®®7%"17273 trouvées dans la littérature. Ceci montre que la pression partielle en DOP est
proche de la pression de vapeur saturdPdae conséquente risque de condensation de cette
molécule est non négligeable.

312 Exposition doéoptiques dans | 6atmosph re

1] Protocole expérimental
Des échantillons de silice revétdsO un t r a-get amtimedlet & 3ys ®lt r epr ®s e n
des optiques en silice du SCF ont été exposés a la contamination organique-de Dekli

couples doéo®chantillons ont ®t ® r®cup®r ®s t ol
des anbses en GEMS et des tests de tenue au fl ux
| 6®vol ution de | 6adsorption des contaminant s

|l aser au cours du temps afin ®vent gehttte ment
de contamination critique pour la tenue au flux laser.

1] Résultats des analyses @@S
Lé6®chantill onnage est r®al i s® par extracti
pr ®sence doéultrasons. Le s ol v aportionsksdivarntesr act i o

40% méthanol (CKD, 6756-1)

20% chloroforme (CHG| 67-66-3)

20% éthyle acétate HgO,, 141-78-6)

20% hexane (EH14, 11054-3)

La solution obtenue est alors analysée erME&Cet comparée au blanc de la verrerie.

Les organigues meswéont du 2,2,4 Trimethyk1,3-pentanediol diisobutyrate(TXIB) et
des composés de la famille des phtalates.

3.1.3 Reésultats des tests de tenue au flux laser

Des tests de tenue au flux laser ont été réalisés en Riodel au CEA Grenoble. Les
conditions expémentales des tests sont une irradiation ar8b%en polarisation Sgvec un
angle de tir de 22° par rapport a la face arfierep o u r une dur @g und 6i mpu
fréquence de tirs de Mz et un nombre total de 200 sitésa figure 3-4 montreque la tenue
au flux est dégradée significativementad8i s dbéexpositi on.

% Callahan, Ma et al, Water related environnemental fate of 129 priority polivaiutsie |1, EPA-440/479

029B. Washington DC, 1979

®Daubert, Te & Danner, Rp, Physicaid thermodynamiproperties of pure chemicals: data compilation

volume 4, Design institute of chemical engineers. Hemisphere pub. corp. New York, 1989

"L Giams et al, phthalatetes, PCB and DDT residues en gulf of Mexico atmosphere, atmosphere environment,
14:659, 1980

?Howards, Ph et al, Measurement of water solubilities octamtér partition coefficient and vapour pressures

of commercial phthalates ester, Environ. Tox. Chent5361, 1985

3s.C. Sommer, Clean construction protocol for the National Ignition Facility Beampath and utilities, 48
Institute of environemental sciences and technologiy, Anaheim, CA ApM&81 2002
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90

—+— Sil-ColAR@3W Référence

—— Sil-ColAR@3W exposé 3 mois
Sil-ColAR@3W exposé 6 mois

—+— Sil-ColAR@3W exposé 12 mois

Sil-ColAR@3W exposé 12 mois Il

Sil-ColAR@3W exposé 18 mois

—+— Sil-ColAR@3W exposé 18 mois Il
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Figure 3-4: Résultats deR-on-1 (355nm) d'échantillons de silice traités sehel ant-refleta3y e xpos ®s
dans le SCF entre 3 et 18 mois

32 Etude de |1 6i mpact de Icé@sewmpolypropyléneeatueeht de
PPDWST

Au cours des différentes étapes de leur fabrication, les composants optiques sont
frequemment déplacés et soumeanombreuses manipulations. Un emballage spécifique est
nécessaire pour garantir leur intégrité. Cet emballage, préBguté 3-5 se compose de
cadres de protection individuelle permettant la manipulation des optejude conteneurs
pouvant accueillir plusieurs cadres et assurant le transport et le stockage.

Conteneur de transport

Flasqe en polycarbonate

Butée élastomeére

Cadre en polypropyléne

Figure 3-5: Emballage des composants optiques
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Les cadres sont tuecen golyprapyemes desibbtées en élastomere sur
l esquel |l es | 6optique repose sur l a tranche
protection de la zone utile du composant.

3.2.1 Introduction

Compte tenu desésultats des expériencesRavef®, une attention toute particuliére a été
apport®e au polypropyl ne. Ainsi, dans |l e ca
de dégazage de différents types de polypropylénes proposés par le fabriéantréalisés.

Pour ces tests, afin de réduire la contamination de surface des échantillons de
pol ypropyl ne donn®s par | e fabricant, I1's s
de bain ° wultrason avec pongeduit | essiviel et

Léanal yse des compos ®sGCMB.gPaux haqueepsiypropyl@a |l i s ®
proposé par le fabricant, une premiere température de désorption a 30°C peltdsuit/Rde
trois désorptions a 50°C pendant 1h30 est faite. Ce protocole permistidguer les especes
chimiques issues de la contamination de surface de celles provenant du matériau brut.

Des différences de dégazage trés nettes entre les échantillons de polypropyléne ont été
observées. Les polypropylenes choisis pour la fabricates cadres des optiques du LMJ,
avaient différentes contraintes dont un faible taux de dégazage. Le choix de polypropylenes
ayant un faible taux de dégazage est un principe de précaution. En effet, une des données
d®t er mi nant e est ufludlasergadégazageuwde ces polyptopylénexet las
études sont actuellement en cours.

Dans | e cadre de cette th se, nous avons G
polypropyléne naturel PPDWST. Dans un premier temps, une analyse deslesalégazées
par ce polypropyléne a été effectuée par ThelDésorptioni Chromatographie Gazeuse
Spectrométrie de Masse. (ABC-MS). Un thermoréacteur RDT320 en acier inoxydable
ayant subit un traitement doéi nisérpbualgtherneohi mi g
désorption. Sa capacité est de 47t r e s . L6O®t ude de d®gazage
reconstitu®. Avant | a mesur e, l e vol ume dob6ai
en génie des procédés modélisent que pour la géométréacteur utilisée, la contamination
apportée par le laboratoire est évacuée a @u99%pour ce renouvellement. Différentes
temp®ratures de d®gazage, d®bi ts et temps d
produits sont ensuite analysés apdEsorption thermique par chromatographie gazeuse
couplée a de la spectrométrie de masse (Turbe@lasss 500 Perkin Elmer). La limite de
guantification (plus petite valeur ~ partir
une fidélité suffs ant e) e st myepar kodnposed.rLes quiartitésldégazees sont
exprimees en masse de molécules dégazées par unité de masse de polypropylene.

Lafigure3-6r epr ®sente | e taux de degpgpstianadplEEtetpour
di ff® entes temp®ratures. La quantit® doéespg
température.
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Figure 3-6: Taux de dégazage du polypropyléne pour différents temps d'exposition, déleit différentes

températures

La figure 3-7 compare les especes dégazées a 30°C pendant 48h et 70°C pendant 24h.
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Figure 3-7: Comparaison de lanature chimique des espéeces dégazées a 70°C pendant 24h et a 30°C

pendant 48h
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