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Abstract - -  Monte-Carlo simulation of the laser-ablated particle transport under vacuum and background gas. The expansion 
of the plasma plume created during the interaction between an excimer laser and a copper target is studied by a Monte-Carlo 
simulation. The global shape of the plume is followed in time using a three dimensional algorithm, allowing the simulation of the 
expansion both under vacuum and background gas. The laser energy absorption by the plume of evaporated particles is found to 
have dominant effects on the plume shape. An approximation of these effects is made by taking into account a kinetic energy 
transfer in the plume through the recombination of ionized and excited particles by collisional recombinative processes. Results 
of the simulation of the expansion under vacuum are compared with experimental results obtained by fast photography of the 
plume and time of flight measurements. First results of the simulation by a Monte-Carlo method of the plasma plume expansion 
under residual pressure show clearly the snowplow of the leading edge of the plume and the background particles deficiency in 
the dense region of the plume. ~ Elsevier, Paris. 
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R6sum~ - -  L'expansion clu panache plasma c r~  Iors de I'interaction entre un laser ~ excim~res et une cible de cuivre est ~tudi~e 
par une simulation de type Monte-Carlo. L'~volution temporelle des dimensions du panache est suivie grace ~ un algorithme 
tridimensionnel permettant de simuler I'expansion, ~. la fois sous vide et sous atmosphere r~siduelle. L'absorption de I'~nergie 
du faisceau laser incident par le panache de particules ~vapor~es exerce des effets dominants sur I'aspect du panache. Une 
approximation de ces effets est effectu~e en consid~rant la recombinaison des esp~ces ionis~es et excit~es par des processus 
collisionnels, conduisant ~ un gain en ~nergie cin~tique dans le processus d'expansion. Les r~sultats de la simulation de I'expansion 
sous vide sont compares avec des r~sultats exp~rimentaux obtenus par imagerie r~solue en temps du plasma et par mesure 
du temps de vol des esp~ces excit~es. Les premiers r~sultats de la simulation par une m~thode Monte-Carlo de I'expansion du 
panache plasma sous atmosphere r~siduelle mettent clairement en ~vidence la compression du gaz ambiant au-dessus du panache, 
ainsi que le d~ficit en particules ambiantes dans la zone la plus dense du panache. © Elsevier, Paris. 
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Nomenclature 

d hau teur  dans le panache par  rappor t  
/~ la surface de la cible . . . . . . . . . . . . . .  

fs fonction de distr ibut ion des vitesses 
des partieules 6vapor~es 

k eonstante de Bol tzmann . . . . . . . . . . . .  
m masse d 'une particule de cuivre . . . . .  
n~ densit~ de particules au dessus de la 

surface de la cible . . . . . . . . . . . . . . . . . .  

r coordonm}e dans la direction parall~le 
la surface . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  

r0 rgwon de l ' impact laser sur la surface 

* Correspondance et tir~s ~t part.  
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t empera ture  de la surface . . . . . . . . . . .  K 

vitesse thermique des particules ~va- 
por~es . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  m . s -  1 

vitesse de la particule dans la direction 
x . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  m.s  -1 

vitesse de la particule dans la direction 
y . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  m . s - 1  

vitesse de la particule dans la direction 
z . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  m.s -1 

coordonn~e dans la direction normale 
/~ la surface 

intervMle de temps  utilis~ dans la 
simulation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  s 

du%e de l ' impulsion laser . . . . . . . . . . .  s 
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!. INTRODUCTION 

Les techniques de d~p6t de couches minces sont 
tr~s nombreuses et suscitent actuellement un grand 
infarct dans de nombreux domaines. Parmi elles, 
la photoablation d'une cible massive par un laser 

excim~res [1] a d~j/t permis d'obtenir des d~p6ts 
poss~dant de tr~s bonnes propri6tSs [2, 3]. 

Cependant, tous les  ph~nom~nes mis en jeu lots 
du processus d'ablation laser ne sont pas encore 
parfaitement mMtris~s. Afin de mieux comprendre les 
phSnom~nes de croissance de la couche mince, il apparait 
n~cessaire de contr61er le transport des esp~ces de 
la cible jusqu'au substrat. En raison du fort tanx 
d'~vaporation, les particules subissent suffisamlnent 
de collisions pour que les distributions finales des 
particules (prhs du substrat) soient tr~s diff6rentes des 
distributions initiales. 

Des modules ont 5t6 dSvelopp6s pour d~crire l'ex- 
pansion de la bulle de mati~re 6ject~e [4-6] £ partir 
des 5quations de la dynamique des fluides. Cependant, 
ces approches ne sont valables que lorsque la densit~ 
de particules est suffisamment ~lev6e pour que le gaz 
puisse 6tre consid6r6 comme un fluide contilm. PrOs du 
substrat, of~ s'effectue la croissance de la couche mince, 
la densit6 de mati~re ~ject~e est relativement faible, ce 
qui ne permet pas de valider cette hypoth~se. 

Dans cet article, nous pr6sentons une simulation 
Monte-Carlo 3-D du transport des esp~ces an-dessus de 
la cible lorsque ce transport s'effectue sous vide ou sous 
atmosph6re r6siduelle. 

Jusqu'g maintenant, les simulations Monte-Carlo ont  
~t~ utilis6es pour ~tudier l'effet des collisions entre 
les particules 6vapor6es sous vide [~10] / t u n  taux 
d'6vaporation relativement faible par rapport ~ celui 
obtenu par ablation laser. 

Une simulation de l'expansion du panache dans des 
conditions similaires /~ celles rencontr~es lors de la 
r6alisation de couches minces par ablation par laser 
UV d'une cible massive a 5t~ d6velopp~e. Les r~sultats 
obtenus lorsque l'expansion s'effectue sous vide sont 
compares avec les r6sultats exp~rimentaux. 

Cette m6thode est ensuite ~tendue an cas oh l'ex- 
pansion s'effectue sous une atmosphere r~siduelle d'ar- 
gon. Le transport de particules ~vaporSes en prSsence 
d'une atmosphere r~siduelle lors tie l'interaction entre 
un faisceau laser impulsionnel et une cible solide a 
d~j£ ~t5 6tudi~ par une m~thode Monte-Carlo du type 
trajectoires al6atoires [11, 12], ne permettant pas une 
description du mouvement collectif des particules ~va- 
por~es dans le gaz ambiant, ni du mouvement 6ventuel 
des particules du gaz ambiant. Les r~sultats mettent 
clairement en ~vidence le transfert d'6nergie entre les 
particules 5vapor6es de la cible et les partieules du gaz 
ambiant. Le mouvement des particules du gaz ambiant, 
n~glig5 lors de la description par une approche du type 
trajectoires al~atoires [11, 12], est ~galement clairement 

observe. L'approche propos6e semble donc 6galement 
adapt~e/t la simulation de l'expansion sous atmosphere 
r~siduelle des particules ~vapor~es lors de l'interaetion 
entre un faiseeau laser impulsionnel et une eible. 

2. MOD#LE 

L'expansion du panache de inati~re 4ject4e est 
simulde par une procddure de type Monte-Carlo basde 
sur la r4solution de l'dquation de Boltzmann [131. 

Compte tenu du nombre 41ev4 de partieules ~vapor~es 
pendant l'impulsion laser (~ 10'~), le panache est simul~ 
en dimensions r4duites [14], le nombre de partieules 
simuldes 6tant alors considdrablement dinlinu4. Cette 
r~duction d'dchelle passe par un adimensionnement de 
tousles param~tres utilis4s dans le caleul. Les vitesses 
sont adimensionn4es par rapport ~ vt, vt 4tant la vitesse 
thermique des particules issues de la surface, d4finie 
par : 

y rgm 

oh k est la constante de Boltzmann, T~ est la tempe- 
rature de la surface de la cible et m est la masse des 
particules de cuivre. 

Le temps est divis~ par la dur~e de l'impulsion laser 
~-; les distances sont adinlensionn~es par rapport au 
produit (vt T). 

2.1. Expansion sous vide 

La m~thode d~velopp~e pour simuler l'expansion 
sous vide a ~t~ pr~sent~e en d~tail dans la r~f~rence 
[14]. Nous en rappellerons uniquement les principales 
caract~ristiques. L'id4e prineipale est la dissociation du 
mouvement des particules et des collisions pendant un 
intervalle de temps At [13]. L'4coulement ~tant suppos6 
axi-cylindrique, le volume de simulation au-dessus de la 
eible est divis~ en cellules rep4r6es par deux coordonn~es 
z, orthogonale au plan de la surface, et r, parall~le gee 
m~me plan. 

La simulation commence quand toutes les eellules 
sont vides. Pendant la durde de l'impulsion laser, les 
particules sont dva.por6es h partir d'une surface se 
pr4senta~lt sous la forme d'un disque de rayon r0. Le flux 
de partieules issues de eette surface prend en eompte 
une distribution radiale d'dnergie du faisceau laser. La 
profondeur de mati~re ~vaporde a dtd ddterminde g 
partir de mesures rdalis4es lors de l'interaction entre 
un laser g exeimi:~res KrF et une eible massive de 
cuivre. L'6volution temporelle de ta profondeur ~vapor~e 
pendant l'impulsion laser a dtd estimde par un calcul 
numdrique d'interaetion thermique laser impulsionnel 
cible de cuivre [15]. 

Le processus d'interaetion est suppos4 purement 
thermique. Ainsi, les vitesses des particules 6vapor6es 
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sent choisies de fagon aldatoire parmi une dis t r ibut ion 
semi-maxwellienne des vitesses [16] : 

~ m (v~ 2 + v~ + 
f.~ = ( 2 1 t k T ~ / m ) a / 2  exp 2 k T ,  

oil v~ > 0, - o c  < v~:, v u < +co,  n~ est la densit6 de 
partieules pr6s de la surface et T~ est la temp6rature  de 
snrface. 

Compte  tem~ du flux 61evd de particules dvapor6es, 
la temp6rature  de la surface de la cible est estim6e en 
consid4rant la pression exerc6e par  les part icules ~va- 
pordes it par t i r  de la loi de Clausius Clapeyron [17]. La 
valeur obtenue est voisine de la temp6rature  crit ique du 
cuivre (8 000 K): trbs sup~rieure g la temp4rature  de va- 
porisat ion dans les conditions norinales de temp6rature  
et de pression. Les simulations ont done dt~ effectu6es 
en consid~rant une dis t r ibut ion semi-maxwellienne des 
vitesses initiales des part icules g une temp6rature  de 
surface 6gale '~ la temp6rature  critique du cuivre. 

Le d@lacelnent  et les interactions des part icules ainsi 
dvapordes sous vide sent ensuite calculds par intervalles 
de temps successifs At. Les collisions entre part icules 
5jeet6es sent ealcul~es g l ' int6rieur d 'une ill~ille cellule 
par  la mdthode du compteur  de temps [18}, les deux 
particules pouvant  effectuer une collision darts la cellule 
~tant choisies de fagon pseudo-ah~.atoire 'g l 'a ide d 'un  
test,  dit  test  , ,d 'aeceptance r6jection,,, sur le produi t  
de la vitesse relative des deux partieules par  la section 
efficace de collision. La section efficace de collision 
d~pend de l '&lergie raise en jeu lors de la collision, 
e, g travers une loi e n e  1/2, eonforme g 1'6volution de 
cette section efficaee avec e. L'angle de ddviation des 
t ra jectoires  apr~s la collision est choisi de flu;on al6atoire 
parini une dis t r ibut ion uniforme dans tout  l 'espace de 
simulation. 

2.2. Expansion sous a tmosphere  
r~siduel le 

Lors de l 'expansion sous une atinosphbre r6siduelle 
d 'argon,  la m6thode de simulation est sinfilaire g celle 
pr6sent6e prt~cddemment, les t rajectoires  des part icules 
de cuivre (6vapor6es) et des pax'ticules d 'a rgon (gaz 
ambiant)  ~tant ca.lcul6es parall~lement. L 'approche 
propos6e ne distingue pas de phases temporelles 
pendant  lesquelles seules les interactions entre part icules 
6vapor6es ou entre part ieule dvapor6e et part icule du 
gaz aml)iant sent  calcul~.es. Les diff6rentes interactions 
peuvent intervenir simultandment,  quei que soit le d61ai 
auxquelles elles sent  ealcul~es. La phase d '~vaporat ion 
des part icules de cuivre est simul~e de la m&ne fa~on 
que prdc6demment. Les posit ions initiales des part icules 
du gaz ambiant  dans le volume simul6 sent ddtermindes 
de fagon al5atoire. 5 par t i r  de la pression rdsiduelle 
de gaz ainbiant.  Dbs que la phase d '6vaporat ion des 
particules de cuivre eommence, les part icules d 'argon 
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sent simuldes de la m~me fa~on que les part icules de 
cuivre, en dissoeiant le mouvement et les collisions 
sur un intervalle de temps At.  Les collisions entre les 
diff6rentes part icules sent calcul6es par la mdthode du 
compteur  de temps [18], la probabil i t6 respective de 
chaque type  de collision (cuivre-cuivre,  cuivre argon ou 
a r g o n  argon) 6tant d6termin6e g par t i r  de la section 
efficace de collision et de la densit~ de particules 
de l'esp~ce consid6r6e. Un test  al6atoire bas6 sur le 
rappor t  de ees probabil i t6s est utilis~ pour d6terminer 
le type de collision '~ calculer. Cet te  approche, plus 
coflteuse en terlne de temps de caleul, permet  de simuler 
s imultan&nent  les t ra jectoires  des part icules 6vapor~es 
et des part icules du gaz ambiant .  Elle ne n6cessite done 
aucune approximat ion sur, par  exemple, le d6plaeelnent 
des part icules du gaz ambiant  apr~s une collision, eomme 
il est n6cessaire d 'en effectuer pour une m6thode Monte- 
Carlo de t ra jectoires  alSatoires [16, 17]. Cet te  condition 
est n~cessaire, compte tenu du fort taux  d '~vaporat ion 
consid~r(~, ct done de la forte densit~ de particules dans 
le panache de mati~re dvapor6.e. 

Le volume de simulation est divis~ en 60 000 celhfles 
de dimensions variables. A des ddlais ~lev~s par  rappor t  
au d~t)ut de l ' impulsion laser, la densit6 dans la bulle de 
mati~re 6jectde a tr~s fortement diminu& Afin de l imiter 
les erreurs statist iques,  le nombre de particules de cuivre 
utilis6 dans la simulation est. augment6 progressivement 
.jusqu"g une valeur de 960 000. De la m&ne fagon, lors 
de l '5tude sous atmosph~;re r~siduelle, le nombre de 
part icules du gaz ambiant  simul6.es est auglnent6 dans 
le m&ne rapport .  

Notre programme d 'expansion sous vide a 6t6 test~ 
en comparant  les r6sultats d 'une version modifi4e pour 
la description d '6coulement 'g faible taux  de d6sorption 
avec les r6sultats fburnis par  tin modble Monte-Carlo 
1-D [9] et une approche analyt ique [19]. La vitesse 
d '6eoulement est reprodui te  avec un excellent accord. 

3. RESULTATS 

L'expansion du panache plasma cr66 lors de l ' inter- 
action entre un laser 'a excim~res et une cible de cuivre 
a 6t6 4tudi6e par la simulation Monte-Carlo  pr6sent6e 
prdc6demment.  Dans un premier temps, les rdsultats 
concernant l 'expansion sous vide sent prdsent6s et com- 
par6s avec des r6sultats exp~rimentaux. Ensuite,  les 
prenfiers rdsultats eoncernant l 'expansion sous une at- 
mosphere r6siduelle (l 'argon sent expos6s et discut6s. 

3.1. Expansion sous vide 

Afin d'effectuer uue comparaison quant i ta t ive  avec 
les observations exp6rimentales,  nous avons r~alis6 un 
diagnostic du panache plasma cr66 lors de l ' interact ion 
entre un laser g excim~res KrF  et une cible de 
euivre. Avant  (te pr6senter les r6sultats obtenus par 
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la simulation, nous prdsenterons les principaux rdsultats  
expdrimentaux obtenus par  imagerie r6solue en temps 
du panache et par  spectroscopic optique d'dmission. 

3 .1 .2 .  R ~ s u l t a t s  e x p ~ r i m e n t a u x  

Un laser /~ excim~res KrF  (Lambda  Physik 
EMG 150), dont les principales caractdrist iques sont 
une longueur d 'onde de 248 nln et une durde d ' impul-  
sion de 20 ns, est focalisd sur une cible de cuivre plaede 
dans une enceinte g ultravide. L'angle d ' incidence du 
faisceau laser sur la cible est voisin de 45 °, la surface 
d ' impac t  dtant  renouvelde entre chaque t ir  laser. En rai- 
son des contraintes de notre algorithme, un diaphragme 
circulaire est placd au centre du faisceau laser, de fa~on 
5 sdlectionner uniquenient la par t ie  centrale du faiseeau. 
La fluence laser utilisde est de 17 J.cm -~, le diambtre de 
l ' impaet  laser sur la cible est de 464 p.m et la profondeur 
moyenne de matibre dvapor6e est de l 'ordre de 0,1 gin. 
Les inesures ont dt~ rdalisdes sous une pression rdsiduelle 
de 5 Pa d'air .  

Le disposit if  d ' imagerie  rdsolue en temps du panache 
se compose d 'une camdra ICCD (Princeton Instru- 
ments) et d 'un  object i f  Nikkor (domaine spectral  : 350- 
800 nm). Les mesures par  speetroscopie optique d'dmis- 
sion rdsolue en temps et spat ia lement  ont dtd rdalisdes 
en formant l ' image du plasma sur les fentes d 'entrde 
d 'un  monochromateur  /~ haute  rdsolution (THR 1000 
Jobin-Yvon),  dquipd d 'un  photomult ip l ica teur  ~ temps 
de montde trbs rapide (RCA 726.5). Le signal est ensuite 
dirigd vers un digital iseur (2440 Tektronix).  La synchro- 
nisation entre l ' impulsion laser et les acquisitions est 
assurde par un g6ndrateur de ddlai (DG 535 Stanford 
Research Systems). 

L' imagerie du panache permet  de suivre l 'dvolution 
temporel le  des dimensions du p lasma de mati~re 6jeetde 
'~ travers la ddsexcitation radiat ive des diff~rentes 
esp~ces dans le domaine spectral  350 800 nm. 

Des photographies du panache oat  ~t~ r6~alis~es 'h 
diff6rents d~lais aprbs le ddbut de l ' impulsion laser. 
Le temps d ' intdgrat ion du signal a 6t~ fix~ 5~ 5 ns, et 
ehaque photographic  correspond '~ un t i r  laser. Elles 
sont p%sentdes sur la figure 1. 

Dans les premiers instants  de l 'expmlsion, le p lasma 
se compose d 'une zone trbs lumineuse 5 la surface de la 
cible, puis il croit dans les trois directions de l 'espace, 
la zone la plus hunineuse s 'dloignant progressivement 
de la surface. Au-delg d 'un  ddlai supdrieur ~ 800 ns, les 
dintensions de la bulle lumineuse dilninuent fortement, 
du fail de la diminution de l 'exci tat ion des part icules 
par  collisions ~lectroniques [20]. Le panache s 'dtend 
l ibrement au- dessus de la eible [21]. La hauteur  dn front 
de la bulle p lasma 6volue lindairement avec le temps, ce 
qui conduit  g une vitesse moyenne d 'expansion voisine 
de 2.104 m-s -1. L'dvolution temporelle de la hauteur  
a t te inte  par  le centre de masse du panache lumineux 
est lindaire, de la m6me fa~on que l '6volution temporel le  
de la hauteur  a t te inte  par  le front du panache. La 

laser 

(a) (b) 
Figure 1. Images du panache plasma formd Iors de I'interac- 
tion entre un laser ~ excim~res ()~KrF = 248 nm, fluence laser 
= 17 J.cm -~) et une cible de cuivre ~. diff~rents intervalles 
de temps apr~s le d~but de Fimpulsion laser : a) 200 ns, 
b) 500 ns. Taille de I'image = 3 cm × 3 cm. 
Figure 1. Temporally resolved images of the plasma plume 
created above a copper target by an excimer laser 
(AKrF = 248 nm, laser fluence = 17J.cm -~) at different 
delays after the beginning of the laser pulse: a) 200 ns, 
b) 500 ns. Size = 3 cm x 3 cm. 

vitesse moyenne d 'expansion du panache ddduite de 
cette dvolution est de 8,6.10 s m.s -~ 

Aria d 'obteni r  une eomparaison plus ddtaillde avec la 
simulation, nous avons ~tudi~, par  spectroscopic optique 
d'6mission, l '~volution temporelle de l ' intensit~ dmise/~ 
une longueur d 'onde donn6e par  une fine tranehe de 
plasma, situde h une distance d de la surface de la 
cible. Les mesures de temps de vol spectroscopique 
des part ieules permet tent  d 'accdder 'h la fonction de 
dis t r ibut ion des vitesses (dans la direction orthogonale 
5 la surface de la eible) des particules. Ces r6sultats 
seront p%sentds et compa%s directement avee eeux 
issus de la simulation dans le paragraphe suivant. 

I1 faut cependant  noter que cette dtude exp~ritnentale 
eoncerne uniquement la eomposante lumineuse du 
plasma (espbces dmettrices),  tandis  que les %sultats  de 
la simulation correspondent '~ l 'ensemble des part icules 
simuldes. Cependant ,  il a dtd montr6 rdcemment [20] 
qu'/~ des ddlais sup~rieurs ~t 400 ns et pour des distances 
supdrieures h 4 mm de la cible, le p lasma est composd 
pr ineipalement  de part icules neutres excitdes g des 
niveaux d'dnergie relat ivement faible. Nous pr6sentons 
ci-dessous les %sultats  obtenus par la simulation Monte- 
Carlo 3-D, ainsi que les Inodifieations apportdes g notre 
mod61e pour obtenir  une comparaison satisfaisante. 

3 .1 .3 .  R e s u l t a t s  d e  la  s i m u l a t i o n  

La simulation a ~t6 effectude dans des conditions 
identiques g celles utilis6es pour l 'dtude expdrimentale,  
5~ savoir une fluence laser de 17 J.cm -2, un impact  laser 
sur la cible de 464 lam de dialn~tre et une profondeur 
de mati~re dvapor6e dvoluant avec le temps et la 
posit ion radiale sur le spot.  dont la valeur moyenne 
est 0,1 gin. La d.urde de l ' impulsion laser est de 20 as. 
Le mouvement de ces part icules a 6td suivi pendant  
1 gs, la taille des cellules et le pas de temps ayant 6td 
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modifi6s plusieurs lois pendant la simulation, La figure 2 
pr6sente la distribution de densit6 dans le panache 5  ̀un 
d61ai de 500 ns apr~s le d6but de l'impulsion laser. 
Le panache est constitu6 d 'une partie dense, qui se 
d6tache progressivement de la surface, mais la bulle reste 
cependant toujours en contact avec la surface. Une 6rude 
quantitative montre que les vitesses des particules, donc 
les dimensions du panache, sont tr~s inf6rieures 5  ̀celles 
obtenues exp6rimentalement (la simulation conduit 5  ̀
une hauteur du front du panache de 2,4 mm pour un 
d~lai de 500 ns aprhs le d6but de l'impulsion laser ; celle 
d6duite de l '6tude exp~rimentale est de 9,8 mm). Nous 
avons attribu6 ce d6saceord 5  ̀la pr6sence de particules 
charg6es dans le panache. L'6nergie incidente du faisceau 
laser peut 5tre en partie absorb6e par la bulle, de densit6 
de particules ~lev6e, par diff6rents processus [22, 23]. Le 
taux d'ionisation dans le plasma 5. la fin de l'impulsion 
laser peut atteindre 100 %. De nombreux processus 
61astiques et in61astiques doivent alors, en principe, 
6tre pris en consideration. En raison de la complexit6 
des processus mis en jeu, il est difficile de simuter 
le plasma dans son int6gralit6. Nous avons introduit 
dans notre module une source d'6nergie permettant  
une approximation du gain en 6nergie darts le processus 
d'expansion [14]. Afin de prendre en compte l 'absorption 
du laser par le plasma, nous avons suppos~ qu'une 
quantit6 d'6nergie 6tait transport6e par les particules 
lourdes. 

7 

6 

5 

1-1"3 

Figure 2. Simulation de la distribution de densit~ de particules 
dans le panache 500 ns apr~s le d~but de I'impulsion laser 
(expansion sous vide), Iorsque le panache est transparent au 
rayonnement laser. Taille de I'image = 5 mm x 5 mm. 

Figure 2. Simulation of the particles density distribution in 
the copper plume at a delay of 500 ns after the beginning of 
the laser pulse (expansion under vacuum) when the plume is 
transparent to the laser beam. Size = 5 mm × 5 mm. 

Ainsi, certaines particules, correspondant aux ions 
qui se recombinent par des processus collisionnels, four- 
nissent de l'~nergie cin6tique aux particules du panache. 
L'6nergie interne qu'elles transportent est convertie en 
6nergie cin~tique, apr~s un nombre arbitraire de col- 
lisions suppos6 compris entre 1 et 3. L' instant  oh va 
s'effectuer ce transfert d'6nergie est ehoisi parmi une 
distribution pseudo-al~atoire, qui tient compte de la di- 
minution de la densit~ dans le panache avec le temps. 
La comparaison simulation-exp6rience [14] indique que 
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35 % des particules transportent une quantit6 d'6nergie 
6gale ~ l'~nergie d'ionisation du cuivre, ce qui revient 
5 dire que cette proportion d'ions initiaux redistribuera 
son ~nergie aux antres particules pendant leur recombi- 
naison par des processus collisionnels. Cela correspond 
5  ̀une fraction de 6 % de l'6nergie incidente du faiscean 
laser, qui est absorb6e par le panache de mati~re ~ject6e 
et redistribu6e sous forme d'6nergie cin6tique dans le pa- 
nache pendant la recombinaison retard6e dans le temps 
des ions et particules excit~es. Ce r~sultat est en bon 
accord avec des calculs num6riques [24] sur l 'expan- 
sion du panache cr66 lors de l 'irradiation 5  ̀une fluence 
de 25 J.cm -2 d 'une cible d 'aluminium par un laser 5  ̀
excimhres. 

L'6nergie interne des autres ions est suppos6e perdue 
par 6mission de rayonnement. I1 est donc clair que 
ces approximations ne permettent pas de consid6rer les 
pertes radiatives dans le panache. Ces collisions, au 
cours desquelles se recombinent les ions, sont calcul6es 
comme des collisions indlastiques, les interactions 
grandes distances, dues 5  ̀ la pr6sence de particules 
charg6es, 6tant toujours ignor~es. 

La simulation est effectu6e dans les m~mes conditions 
que pr6c6demment, except6 la pr6sence de ces particules 
ionis6es. La figure 3 repr~sente la distribution de la 
densit~ de particules dans la bulle de mati~re fiject6e 
5  ̀ diff6rents d61ais (200, 500 ns). Les dimensions de 
chaque image (3 c m x  3 cm) sont les m6mes que sur la 
figure I. A la fin de l'impulsion laser, la densit6 suit une 
d6croissance exponentielle avec la distance par rapport 
5  ̀la surface. 

L'aspect du panache est similaire 5  ̀ celui observ6 
exp6rimentalement. Toutefois, les dimensions trans- 
verses de la bulle sont inf6rieures dans le cas de la 
simulation : le plasma semble s'6tendre pr6f6rentielle- 
ment dans la direction orthogonale ~ la cible. De la 
m~tne fa~on que pour l'6tude exp6rimentale, nous avons 
suivi l'6volution temporelle de la hauteur du front du 
panache et de la position du centre de masse de la bulle 
de mati~re 6ject6e. Les vitesses d'expansion d6duites 
de ces observations sont, respectivement, 1,6.104 m.s -~ 
et 7,8.10 ~ m.s -a. Compte tenu des approximations ef- 
fectu6es, les valeurs obtenues sont en assez bon accord 
avec eelles d6duites de l'~tude exp6rimentale (valeurs 
respectives de 2.104 m.s -~ et 8,6.10 a m.s-~). 

La distribution de vitesse des particules dans la 
direction normale 5  ̀la cible a 6t6 d~termin6e en simulant 
des eourbes de temps de vol 5̀  diff6rentes hauteurs dans 
le panache. La comparaison de ces r6sultats permet 
de v6rifier nos hypotheses quant 5̀  la redistribution de 
l'6nergie cin6tique entre les particules eontenues dans la 
bulle de mati~re 6ject6e. 

La figure 4 repr6sente l'6volution temporelle du nom- 
bre de particules passant £ une hauteur de 5 mm dans le 
panache: ainsi que l'6volution exp~rimentale. L'accord 
entre ces 6volutions est satisfaisant. La m~me com- 
paraison a 6t~ effectu6e 5  ̀ diff6rentes hauteurs d dans 
le panache. PrOs de la surface de la cible (d < 4 mm), 
tes r6sultats ne sont pas en aussi bon accord, notamment 
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Figure 3. Simulation de la distribution de densite de particules 
dans le panache pour diff6rents intervalles de temps apr&s 
le d6but de I'impulsion laser (expansion sous vide), Iorsque 
environ 6 % de 1'6nergie incidente du faisceau laser est 
absorb6e dans le panache et redistribu6e dans I'expansion 
au cours de ta recombinaison des ions. a) 200 ns, b) 500 ns. 
Tai l lede I'image = 3  cm × 3  cm. 

Figure 3. Simulation of the density distribution in the copper 
plume at different delays after the beginning of the laser pulse 
(expansion under vacuum), with about 6 % of the incoming 
laser energy absorbed in the plume and redistributed into 
the expansion through the recombination of ionic species. 
a) 200 ns, b) 500 ns. Size = 3 cm × 3 cm. 

en ce qui concerne les particules les moins 6nerg6tiques. 
Seule la position temporelle du maximum de la courbe 
est correctement reproduite par la simulation. Les 
approximations effectu6es ne semblent pas suffisantes 
pour d6crire compl~tement le gain en 6nergie cin6tique, 
de nombreux processus susceptibles d'induire des 
transferts d'~nergie n 'ayant pas ~t~ consid~r6s. A des 
distances sup~rieures 5 4 mm de la cible, la simulation 
reproduit correctement les distributions de vitesse des 
particules, £ la fois sur la position temporetle du 
maximum de la courbe et sur l'allure de l'Svolution, 
ce qui tend £ confirmer la validit~ de nos hypotheses. 

3.2.  E x p a n s i o n  sous  a t m o s p h e r e  
r 6 s i d u e i l e  

La m6thode de simulation sous vide a 6t~ ~tendue au 
cas o/1 l'expansion du panache se fair sons une pression 
r~siduelle d 'argon de 100 P~. La simulation est effectu6e 
dans les m~mes conditions que pr6c~demrnent (fluenee 
laser de 17 J.cm -e, 6 % de l'~nergie incidente du faisceau 
laser 6taut convertie en 6nergie cin~tique dans le panache 
all cours de la recombinaison retard6e dans le temps des 
ions et des particules excit~es), except~ la presence de 
particules d 'argon dans l'espace au-dessus de la cible. 
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Figure 4. Simulation (symboles) et evolution exp6rimentale 
des courbes de temps de vol des particules de cuivre h une 
hauteur de 5 mm dans le panache obtenu par I'irradiation par 
un laser KrF, h une fluence de 17J.cm - ;  (expansion sous 
vide). 

Figure 4. Simulated (symbol) and experimental (full line) time 
of fl ight curves of copper particles at a distance of 5 mm 
above the target obtained after a KrF laser irradiation at a 
fluence of 17 J.crn -~ (expansion under vacuum). 

Les collisions entre ces diffSrents types de particules 
sont calcul~es par la m~thode pr6sent~e au § 2. 

La figure 5 pr6sente la distribution de la densit~ 
de particules dans le panache de mati~re 5ject~e, qui 
correspond '~ la distribution de densit~ des particules 
de cuivre, ainsi que la distribution de densit~ de 
partieules du gaz ambiant (argon), 5, diffSrents d~lais 
apr~s le d~but de l'impulsion laser. Ces r~sultats mettent 
elairement en ~vidence les effets des collisions entre les 
particules ~vapor~es et les particules du gaz ambiant. 
Les trajectoires des particules de cuivre sont tr~s 
sensibles/~ l ' introduction d 'un gaz environnant [16, 17]. 

Plus pr~cis~ment, au d~but de l'expansion, en raison 
de la densit~ 5lev~e de particules dans le panache de 
mati~re ~ject~e et de la difference d'~nergie cin~tique 
entre les particules ~vapor~es et les particules du gaz 
ambiant, les particules d 'argon sont <<poussSes- en 
dehors du volume occup~ par les particules de cuivre, la 
zone centrale du panache ~tant dSficitaire en particules 
du gaz ambiant. 

,~ des d~lais plus ~levSs, les particules d'argon, ainsi 
dSplac~es, sont comprim~es dans une zone de densit~ 
plus importante, ce qui a pour effet immSdiat de freiner 
le panache de matibre ~vapor~e lors de l'interaction. 

La vitesse de propagation du front dn panache est 
donc considSrablement diminu~e par rapport au cas 
oi~ l'expansion s'effeetue sons vide, cette diminution 
r~sultant directement de l'effet de -chasse-neige- du 
front du panache. La vitesse instantan~e de propagation 
du front du panache dSduite de la hauteur atteinte 5 un 
d~lai de 1 gs est voisine de 1.10 ~ m.s -1 ('h comparer avec 
la valeur de 1.6.10 4 m.s -~ obtenue lors de l'expansion 
sous vide). Ces observations qualitatives sont en 
bon accord avec les observations exp~rimentales de 
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Figure 5. Simulation de la distribution de densite de particules 
Iorsque I'expansion s'effectue sous une pression r~siduelle de 
100 Pa d'argon ; distribution de densit~ des particules de 
cuivre (a) (b) (c) et distribution de densitfi d'argon (d) (e) (f), 
diff~rents d~lais : (a) (d) 200 ns, (b) (e) 500 as, (c) (f) 800 ns. 
-faille de I'image = 3 cm x 3 cm. Les dimensions du volume 
simul~ (rectangle sombre) sont inf~rieures aux dimensions de 
I'image. 
Figure 5. Simulation of the density distribution for the 
expansion under a residual argon pressure of 100 Pa; 
density distribution of copper particles (a) (b) (c) and density 
distribution of ambient gas particles (d) (e) (f), at different 
delays after the beginning of the laser pulse: (a) (d) 200 ns, 
(b) (e) 500 ns, (c) (f) 800 ns. Size = 3 cm x 3 cm. The 
simulated volume size (dark rectangle) is lower than the 
image size. 

l 'expansion du panache sous atmosphbre rdsiduelle, qui 
met tent  en 6vidence une perte  d'6nergie des part icules 
6vapor6es due aux collisions avec les part icules du gaz 
ambiant  et ce fameux effet de -chasse-neige, ,  [25 27]. 

Cet te  mdthode de sinmlation de l 'expansion d 'un  
panache plasma crd6 par  abla t ion laser senlble done 
bien appropride g la description de l 'expansion sous 
atnlosph~re r6siduetle. En effet, le fair de ne pas n6gliger 
le mouvement des part icules du gaz ambiant  aprbs les 
collisions avec les part icules 6vapor6es par  abla t ion laser 
a perlnis l 'observation, g notre connaissanee pour la 
premi6re fois par  une m6thode Monte-Carlo,  de la zone 
de compression situ6e au-dessus du panache. 

4 .  C O N C L U S I O N  

Nous avons pr6sentd une simulation par une ap- 
proche Monte-Carlo de l 'expansion sous vide et sous 

atmosphere rdsiduelle du panache cr66 lors de l ' interac- 
t ion entre un laser inlpulsionnel et une cible de cuivre. 

Dans un premier temps,  une 6rude de l 'expansion 
sous vide a mis ell 6vidence l ' influence de l 'absorpt ion 
d 'une part ie  de l'finergie incidente du faisceau laser 
dans le panache et la redis t r ibut ion retard6e dans le 
temps de cet te  6nergie sous forlne d'dnergie cindtique. 
Une comparaison satisfaisante avec les r6sultats issus de 
l '6tude exp6rimentale a 6t6 effectu6e, no tamment  en ce 
qui concerne les dis t r ibut ions en 6nergie cindtique des 
part icules dans la direction normale g la surface. 

Dans un second temps, nous avons prdsent~ une ex- 
tension de la nldthode de simulation, afin de l 'appliquer  

l 'expansion d 'un  panache d 'ab la t ion  laser sous at- 
mosphbre r6siduelle. Une nouvelle approche permet tan t  
de calculer les interactions entre les diff~rents types de 
part icules est propos(~e. Elle autorise l '6tude simultan~e 
du mouvement collectif des part icules dvapor6es de la 
cible et du mouvement collectif 6ventuel des particules 
du gaz alnbiant,  ce qui ne peut  6tre effectu6 par  une 
sinmlation Monte-Carlo du type  t ra jeetoires  al6atoires. 
Les rSsultats issus de la simulation met tent  clairelnent 
en 6vidence les effets des collisions entre les part icules 
6vapor6es et les part icules du gaz ambiant.  La vitesse de 
propagat ion du front du panache est consid6rablelnent 
diminude par  rappor t  au cas Oil l 'expansion s'effec- 
rue sous vide, ce qui r6sulte directement  de l'effet de 
, ,  chasse-neige,, du front du panache. En outre, en raison 
de la densit6 de part icules 61ev6e dans le panache de 
mati6re 6ject6e au d6but de l 'expansion, la zone cen- 
trale du panache apparMt ~tre d6ficitaire en particules 
du gaz ambiant .  Cet te  m6thode de simulation appara i t  
done appropri6e et nous a permis, £ notre colmaissance 
pour la premiere ibis, de r6aliser la simulation de l 'ex- 
pansion sous a tmosphere  r6siduelle d 'un  panache cr6~ 
par  ablat ion laser. Une 6tude plus approfondie de Fin- 
fluence, par  exemple, de la pression ou de la nature  du 
gaz ambiant  peut  done maintenant  ~tre envisag~e, avec 
d'~videntes applicat ions dans le domaine de l '~labora- 
t ion de couches minces par  ablat ion par laser. 
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Mon te -Ca r lo  s imula t ion of  the  laser-abla ted  par t ic le  t r a n s p o r t  unde r  v a c u u m  and  backg round  gas 

This paper deals with a Monte-Carlo simulation of 
the laser-induced plasma plume expansion under both 
vacuum and background pressure. A method which 
authorizes the simulation with no size restrictions on 
laser spot width or ablated depth is presented. 

For thermal vaporization of copper atoms by a KrF 
laser beam irradiation, at a laser flux of 17 J.cm -2, 
the evolution of the density and particles velocity 
distributions with time were studied. It is found that 
laser energy absorption by the plume of ejected species 
has dominant effects on the global features of the 
plume. A fraction of about 6 % of the incoming laser 
energy redistributed into kinetic energy through the 
recombination of ionic species leads to simulated results 

of tile expansion under vacuum in good agreement with 
experimental investigations of tile plume (figure ~). 

In the second part, the method is extended to the 
simulation of the expansion under a residual argon 
pressure of 100 Pa. A method of collisions computing 
is proposed, in order to calculate sinmltaneously all 
possible interactions (Cu Cu, Cu Ar, Ar Ar). This 
allows us to follow both the motion of the evaporated 
particles and the background gas particles. Results show 
clearly the snowplow of the leading edge of the plume 
(figure 5), due to collisions between ejected and ambient 
ga.s particles. It is shown that the high density region in 
the phlme is deficient in argon particles, which results 
from the motion of argon particles outside the plume, 
due to the differences in kinetic energy of these different 
species. 
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