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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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Résumé — L'expansion du panache plasma créé lors de Pinteraction entre un laser 3 exciméres et une cible de cuivre est étudiée
par une simulation de type Monte-Carlo. L'évolution temporelle des dimensions du panache est suivie grice a un algorithme
tridimensionnel permettant de simuler I'expansion, a la fois sous vide et sous atmosphére résiduelle. L'absorption de I'énergie
du faisceau laser incident par le panache de particules évaporées exerce des effets dominants sur laspect du panache. Une
approximation de ces effets est effectuée en considérant la recombinaison des espéces ionisées et excitées par des processus
collisionnels, conduisant a un gain en énergie cinétique dans le processus d'expansion. Les résultats de la simulation de I'expansion
sous vide sont comparés avec des résultats expérimentaux obtenus par imagerie résolue en temps du plasma et par mesure
du temps de vol des espéces excitées. Les premiers résultats de la simulation par une méthode Monte-Carlo de I'expansion du
panache plasma sous atmosphére résiduelle mettent clairement en évidence la compression du gaz ambiant au-dessus du panache,
ainsi que le déficit en particules ambiantes dans la zone la plus dense du panache. © Elsevier, Paris.
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Nomenclature

T température de la surface........... K

d hauteur dans le panache par rapport vy vitesse thermique des particules éva-
alasurface delacible.............. m POTEES « oo vt m-s—!

fs fonction de distribution des vitesses Vg vitesse de la particule dans la direction
des particules évaporées 2T m-s~!

k constante de Boltzmann............ J K1 Uy vitesse de la particule dans la direction
m masse d'une particule de cuivre .. ... kg Y e m-s~1

Ns densité de particules au dessus de la v, vitesse de la particule dans la direction
surface de la cible.................. m~3 B m-s~?!

r coordonnée dans la direction paralléle z coordonnée dans la direction normale

alasurface........................ m a la surface

ro rayon de I'impact laser sur la surface m At intervalle de temps utilisé dans la
simulation. ............... ... .. S
T durée de V'impulsion laser........... s

™ Correspondance et tirés a part.
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1. INTRODUCTION

Les techniques de dépdt de couches minces sont
trés nombreuses et suscitent actuellement un grand
intérét dans de nombreux domaines. Parmi elles,
la photoablation d’une cible massive par un laser
a excimeéres [1] a déja permis d’obtenir des dépbts
possédant de trés bonnes propriétés [2, 3].

Cependant, tous les phénomeénes mis en jeu lors
du processus d’ablation laser ne sont pas encore
parfaitement maitrisés. Afin de mieux comprendre les
phénomenes de croissance de la couche mince, il apparait
nécessaire de controler le transport des especes de
la cible jusqu’au substrat. En raison du fort taux
d’évaporation, les particules subissent suffisamment
de collisions pour que les distributions finales des
particules (prés du substrat) soient tres différentes des
distributions initiales.

Des modeles ont été développés pour décrire l'ex-
pansion de la bulle de matiére éjectée [4-6] a partir
des équations de la dynamique des fluides. Cependant,
ces approches ne sont valables que lorsque la densité
de particules est suffisamment élevée pour que le gaz
puisse étre considéré comme un fluide continu. Pres du
substrat, olt s’effectue la croissance de la couche mince,
la densité de matiére éjectée est relativement faible, ce
qui ne permet pas de valider cette hypothese.

Dans cet article, nous présentons une simulation
Monte-Carlo 3-D du transport des espéces au-dessus de
la cible lorsque ce transport s’effectue sous vide ou sous
atmospheére résiduelle.

Jusqu’a maintenant, les simulations Monte-Carlo ont
été utilisées pour étudier l'effet des collisions entre
les particules évaporées sous vide [7—10] & un taux
d’évaporation relativement faible par rapport a celui
obtenu par ablation laser.

Une simulation de 'expansion du panache dans des
conditions similaires & celles rencontrées lors de la
réalisation de couches minces par ablation par laser
UV d’une cible massive a été développée. Les résultats
obtenus lorsque l'expansion s’effectue sous vide sont
comparés avec les résultats expérimentaux.

Cette méthode est ensuite étendue au cas ou l'ex-
pansion s’effectue sous une atmospheére résiduelle d’ar-
gon. Le transport de particules évaporées en présence
d’une atmosphere résiduelle lors de V'interaction entre
un faisceau laser impulsionnel et une cible solide a
déja été étudié par une méthode Monte-Carlo du type
trajectoires aléatoires [11, 12], ne permettant pas une
description du mouvement collectif des particules éva-
porées dans le gaz ambiant, ni du mouvement éventuel
des particules du gaz ambiant. Les résultats mettent
clairement en évidence le transfert d’énergie entre les
particules évaporées de la cible et les particules du gaz
ambiant. Le mouvement des particules du gaz ambiant,
négligé lors de la description par une approche du type
trajectoires aléatoires [11, 12}, est également clairement

observé. L’approche proposée semble donc également
adaptée & la simulation de ’expansion sous atmosphére
résiduelle des particules évaporées lors de l'interaction
entre un faisceau laser impulsionnel et une cible.

2. MODELE

L’expansion du panache de matiere éjectée est
simulée par une procédure de type Monte-Carlo basée
sur la résolution de l'équation de Boltzmann [13].

Compte tenu du nombre élevé de particules évaporées
pendant 'impulsion laser (= 10'%), le panache est simulé
en dimensions réduites [14], le nombre de particules
simulées étant alors considérablement diminué. Cette
réduction d’échelle passe par un adimensionnement de
tous les parametres utilisés dans le calcul. Les vitesses
sont adimensionnées par rapport a v, vy étant la vitesse
thermique des particules issues de la surface, définie

par :
|8k Ty

vy =4 ——

nm

ou k est la constante de Boltzmann, T, est la tempé-
rature de la surface de la cible et m est la masse des
particules de cuivre.

Le temps est divisé par la durée de 'impulsion laser
7 ; les distances sont adimensionnées par rapport au
produit (ve 7).

2.1. Expansion sous vide

La méthode développée pour simuler l'expansion
sous vide a été présentée en détail dans la référence
[14]. Nous en rappellerons uniquement les principales
caractéristiques. L’idée principale est la dissociation du
mouvement des particules et des collisions pendant un
intervalle de temps At [13]. L’écoulement étant supposé
axi-cylindrique, le volume de simulation au-dessus de la
cible est divisé en cellules repérées par deux coordonnées
z, orthogonale au plan de la surface, et r, paralléle 4 ce
méme plan.

La simulation commence quand toutes les cellules
sont vides. Pendant la durée de I'impulsion laser, les
particules sont évaporées & partir d'une surface se
présentant sous la forme d’un disque de rayon ry. Le flux
de particules issues de cette surface prend en compte
une distribution radiale d’énergie du faisceau laser. La
profondeur de matiere évaporée a été déterminée i
partir de mesures réalisées lors de l'interaction entre
un laser & excimeres KrF et une cible massive de
cuivre. L’évolution temporelle de la profondeur évaporée
pendant I'impulsion laser a été estimée par un calcul
numérique d’interaction thermique laser impulsionnel —
cible de cuivre [15].

Le processus d’interaction est supposé purement
thermique. Ainsi, les vitesses des particules évaporées
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sont choisies de fagon aléatoire parmi une distribution
semi-maxwellienne des vitesses [16] :

B N m (v + vl + v?)
== Rty P 2k T.

ol v, > 0, —00 < ¥y, vy < 400, ns est la densité de
particules pres de la surface et T est la température de
surface.

Compte tenu du flux élevé de particules évaporées,
la température de la surface de la cible est estimée en
considérant la pression exercée par les particules éva-
porées a partir de la loi de Clausius -Clapeyron [17]. La
valeur obtenue est voisine de la température critique du
cuivre (8 000 K), trés supérieure a la température de va-
porisation dans les conditions normales de température
et de pression. Les simulations ont donc été effectuées
en considérant une distribution semi-maxwellienne des
vitesses initiales des particules & une température de
surface égale & la température critique du cuivre.

Le déplacement et les interactions des particules ainsi
évaporées sous vide sont ensuite calculés par intervalles
de temps successifs At. Les collisions entre particules
éjectées sont calculées a l'intérieur d'une méme cellule
par la méthode du compteur de temps [18], les deux
particules pouvant effectuer une collision dans la cellule
étant choisies de fagon pseudo-aléatoire 4 'aide d'un
test, dit test «d’acceptance-réjection», sur le produit
de la vitesse relative des deux particules par la section
efficace de collision. La section efficace de collision
dépend de l'énergic mise en jeu lors de la collision,
e. & travers une loi en ¢Y/2, conforme & I'évolution de
cette section efficace avec . L’angle de déviation des
trajectoires apres la collision est choisi de fagon aléatoire
parmi une distribution uniforme dans tout 'espace de
simulation.

2.2. Expansion sous atmosphere
résiduelle

Lors de I'expansion sous une atmosphere résiduelle
d’argon, la méthode de simulation est similaire & celle
présentée précédemment, les trajectoires des particules
de cuivre (évaporées) et des particules d’argon (gaz
ambiant) étant calculées parallélement. L’approche
proposée ne distingue pas de phases temporelles
pendant lesquelles seules les interactions entre particules
évaporées ou entre particule évaporée et particule du
gaz ambiant sont calculées. Les différentes interactions
peuvent intervenir simultanément, quel que soit le délai
auxquelles elles sont calculées. La phase d'évaporation
des particules de cuivre est simulée de la méme facon
que précédemment. Les positions initiales des particules
du gaz ambiant dans le volume simulé sont déterminées
de fagon aléatoire, & partir de la pression résiduelle
de gaz ambiant. Deés que la phase d’évaporation des
particules de cuivre commence, les particules d’argon
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sont simulées de la méme fagon que les particules de
cuivre, en dissociant le mouvement et les collisions
sur un intervalle de temps At. Les collisions entre les
différentes particules sont calculées par la méthode du
compteur de temps [18], la probabilité respective de
chaque type de collision (cuivre-cuivre, cuivre-argon ou
argon--argon) étant déterminée a partir de la section
efficace de collision et de la densité de particules
de l'espece considérée. Un test aléatoire basé sur le
rapport de ces probabilités est utilisé pour déterminer
le type de collision & calculer. Cette approche, plus
colteuse en terme de temps de calcul, permet de simuler
simultanément les trajectoires des particules évaporées
et des particules du gaz ambiant. Elle ne nécessite donc
aucune approximation sur, par exemple, le déplacement
des particules du gaz ambiant apres une collision, comme
il est nécessaire d’en effectuer pour une méthode Monte-
Carlo de trajectoires aléatoires [16, 17]. Cette condition
est nécessaire, compte tenu du fort taux d’évaporation
considéré, et done de la forte densité de particules dans
le panache de matiere évaporée.

Le volume de simulation est divisé en 60 000 cellules
de dimensions variables. A des délais élevés par rapport
au début de I'impulsion laser, la densité dans la bulle de
matiere éjectée a tres fortement diminué. Afin de limiter
les erreurs statistiques, le nombre de particules de cuivre
utilisé dans la simulation est augmenté progressivement
jusqu'a une valeur de 960 000. De la méme fagon, lors
de T'étude sous atmosphére résiduelle, le nombre de
particules du gaz ambiant simulées est augmenté dans
le méme rapport.

Notre programme d’expansion sous vide a été testé
en comparant les résultats d’une version modifiée pour
la description d’écoulement & faible taux de désorption
avec les résultats fournis par un modeéle Monte-Carlo
1-D [9] et une approche analytique [19]. La vitesse
d’écoulement est reproduite avec un excellent accord.

3. RESULTATS

L’expansion du panache plasma créé lors de I'inter-
action entre un laser a excimeéres et une cible de cuivre
a été étudiée par la simulation Monte-Carlo présentée
précédemment. Dans un premier temps, les résultats
concernant ’expansion sous vide sont présentés et com-
parés avec des résultats expérimentaux. Ensuite, les
premiers résultats concernant ’expansion sous une at-
mosphere résiduelle d’argon sont exposés et discutés.

3.1. Expansion sous vide

Afin d’effectuer une comparaison quantitative avec
les observations expérimentales, nous avons réalisé un
diagnostic du panache plasma créé lors de I'interaction
entre un laser a exciméres KrF et une cible de
cuivre. Avant de présenter les résultats obtenus par
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la simulation, nous présenterons les principaux résultats
expérimentaux obtenus par imagerie résolue en temps
du panache et par spectroscopie optique d’émission.

3.1.2. Résultats expérimentaux

Un laser & excimeéres KrF (Lambda Physik
EMG 150), dont les principales caractéristiques sont
une longueur d’onde de 248 nm et une durée d'impul-
sion de 20 ns, est focalisé sur une cible de cuivre placée
dans une enceinte a ultravide. L’angle d’incidence du
faisceau laser sur la cible est voisin de 45°, la surface
d’impact étant renouvelée entre chaque tir laser. En rai-
son des contraintes de notre algorithme, un diaphragme
circulaire est placé au centre du faisceau laser, de fagon
a sélectionner uniquement la partie centrale du faisceau.
La fluence laser utilisée est de 17 J-cm ™2, le diameétre de
I'impact laser sur la cible est de 464 pm et la profondeur
moyenne de matiere évaporée est de 'ordre de 0,1 pum.
Les mesures ont été réalisées sous une pression résiduelle
de 5 Pa d’air.

Le dispositif d’imagerie résolue en temps du panache
se compose d'une caméra ICCD (Princeton Instru-
ments) et d’'un objectif Nikkor (domaine spectral : 350~
800 nm). Les mesures par spectroscopie optique d’émis-
sion résolue en temps et spatialement ont été réalisées
en formant I'image du plasma sur les fentes d'entrée
d'un monochromateur & haute résolution (THR 1000
Jobin-Yvon), équipé d’un photomultiplicateur & temps
de montée trés rapide (RCA 7265). Le signal est ensuite
dirigé vers un digitaliseur {2440 Tektronix). La synchro-
nisation entre I'impulsion laser et les acquisitions est
assurée par un générateur de délai (DG 535 Stanford
Research Systems).

L’imagerie du panache permet de suivre I’évolution
temporelle des dimensions du plasma de matiére éjectée
a travers la désexcitation radiative des différentes
especes dans le domaine spectral 350-800 nm.

Des photographies du panache ont été réalisées a
différents délais apres le début de l'impulsion laser.
Le temps d’intégration du signal a été fixé & 5 ns, et
chaque photographie correspond & un tir laser. Elles
sont présentées sur la figure 1.

Dans les premiers instants de 'expansion, le plasma
se compose d’'une zone trés lumineuse a la surface de la
cible, puis il croit dans les trois directions de l'espace,
la zone la plus lumineuse s’éloignant progressivement
de la surface. Au-dela d’un délai supérieur & 800 ns, les
dimensions de la bulle lumineuse diminuent fortement,
du fait de la diminution de lexcitation des particules
par collisions électroniques [20]. Le panache s’étend
librement au- dessus de la cible [21]. La hauteur du front
de la bulle plasma évolue linéairement avec le temps, ce
qui conduit & une vitesse moyenne d’expansion voisine
de 2:10* m-s~'. L’évolution temporelle de la hauteur
atteinte par le centre de masse du panache lumineux
est linéaire, de la méme fagon que I'évolution temporelle
de la hauteur atteinte par le front du panache. La

laser 3 cm

(a) (b)
Figure 1. Images du panache plasma formé lors de l'interac-
tion entre un laser a exciméres (Ak,r = 248 nm, fluence laser
= 17 J-cm™2) et une cible de cuivre i différents intervalles

de temps aprés le début de Fimpulsion laser : a) 200 ns,
b) 500 ns. Taille de I'image =3 ¢m X 3 cm.

Figure 1. Temporally resolved images of the plasma plume
created above a copper target by an excimer laser

(A\krF = 248 nm, laser fluence = 17 J-cm™2) 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 déduite de
cette évolution est de 8,6-10° m-s~!.

Afin d’obtenir une comparaison plus détaillée avec la
simulation, nous avons étudié, par spectroscopie optique
d’émission, 'évolution temporelle de 'intensité émise a
une longueur d’onde donnée par une fine tranche de
plasma, située & une distance d de la surface de la
cible. Les mesures de temps de vol spectroscopique
des particules permettent d’accéder a la fonction de
distribution des vitesses (dans la direction orthogonale
a la surface de la cible) des particules. Ces résultats
seront présentés et comparés directement avec ceux
issus de la simulation dans le paragraphe suivant.

Il faut cependant noter que cette étude expérimentale
concerne uniquement la composante lumineuse du
plasma (espéces émettrices). tandis que les résultats de
la simulation correspondent & I'ensemble des particules
simlées. Cependant, il a été montré récemment [20]
qu’a des délais supérieurs & 400 ns et pour des distances
supérieures & 4 mm de la cible, le plasma est composé
principalement de particules neutres excitées & des
niveaux d’énergie relativement faible. Nous présentons
ci-dessous les résultats obtenus par la simulation Monte-
Carlo 3-D. ainsi que les modifications apportées & notre
modele pour obtenir une comparaison satisfaisante.

3.1.3. Résultats de la simulation

La simulation a été effectuée dans des conditions
identiques & celles utilisées pour I’étude expérimentale,
a savoir une fluence laser de 17 J-cm ™2, un impact laser
sur la cible de 464 um de diameétre et une profondeur
de matiére évaporée évoluant avec le temps et la
position radiale sur le spot. dont la valeur moyenne
est 0,1 pm. La durée de 'impulsion laser est de 20 ns.
Le mouvement de ces particules a été suivi pendant
1 s, la taille des cellules et le pas de temps ayant été
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modifiés plusieurs fois pendant la simulation. La figure 2
présente la distribution de densité dans le panache a un
délai de 500 ns apres le début de limpulsion laser.
Le panache est constitué d'une partie dense, qui se
détache progressivement de la surface, mais la bulle reste
cependant toujours en contact avec la surface. Une étude
quantitative montre que les vitesses des particules, donc
les dimensions du panache, sont trés inférieures a celles
obtenues expérimentalement {la simulation conduit &
une hauteur du front du panache de 2,4 mm pour un
délai de 500 ns apres le début de I'impulsion laser ; celle
déduite de 'étude expérimentale est de 9,8 mm). Nous
avons attribué ce désaccord a la présence de particules
chargées dans le panache. L'énergie incidente du faisceau
laser peut étre en partie absorbée par la bulle, de densité
de particules élevée, par différents processus [22, 23]. Le
taux d’ionisation dans le plasma & la fin de I'impulsion
laser peut atteindre 100 %. De nombreux processus
élastiques et inélastiques doivent alors, en principe,
étre pris en considération. En raison de la complexité
des processus mis en jeu, il est difficile de simuler
le plasma dans son intégralité. Nous avons introduit
dans notre modele une source d’énergie permettant
une approximation du gain en énergie dans le processus
d’expansion [14]. Afin de prendre en compte I'absorption
du laser par le plasma, nous avons supposé qu'une
quantité d’énergie était transportée par les particules
lourdes.

1x10Y
1x10'
1x10%
1x10%
panxcnf3

5 mm

Figure 2. Simulation de la distribution de densité de particules
dans le panache 500 ns aprés le début de l'impulsion laser
(expansion sous vide), lorsque 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 X 5 mm.

Ainsi, certaines particules, correspondant aux ions
qui se recombinent par des processus collisionnels, four-
nissent de I'énergie cinétique aux particules du panache.
L’énergie interne qu’elles transportent est convertie en
énergie cinétique, aprés un nombre arbitraire de col-
lisions supposé compris entre 1 et 3. L’instant ol va
s'effectuer ce transfert d’énergie est choisi parmi une
distribution pseudo-aléatoire, qui tient compte de la di-
minution de la densité dans le panache avec le temps.
La comparaison simulation-expérience [14] indique que
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35 % des particules transportent une quantité d’énergie
égale a l’énergie d’ionisation du cuivre, ce qui revient
a dire que cette proportion d’ions initiaux redistribuera
son énergie aux autres particules pendant leur recombi-
naison par des processus collisionnels. Cela correspond
& une fraction de 6 % de ’énergie incidente du faisceau
laser, qui est absorbée par le panache de matiére éjectée
et redistribuée sous forme d’énergie cinétique dans le pa-
nache pendant la recombinaison retardée dans le temps
des ions et particules excitées. Ce résultat est en bon
accord avec des calculs numériques [24] sur l'expan-
sion du panache créé lors de Pirradiation a une fluence
de 25 J-cn™? d’une cible d’aluminium par un laser a
excimeres,

L’énergie interne des autres ions est supposée perdue
par émission de rayonnement. Il est donc clair que
ces approximations ne permettent pas de considérer les
pertes radiatives dans le panache. Ces collisions, au
cours desquelles se recombinent les ions, sont calculées
comme des collisions inélastiques, les interactions &
grandes distances, dues a la présence de particules
chargées, étant toujours ignorées.

La simulation est effectuée dans les mémes conditions
que précédemment, excepté la présence de ces particules
ionisées. La figure 3 représente la distribution de la
densité de particules dans la bulle de matiere éjectée
a différents délais (200. 500 ns). Les dimensions de
chaque image (3 cm x 3 cm) sont les mémes que sur la
figure 1. A la fin de I'impulsion laser, la densité suit une
décroissance exponentielle avec la distance par rapport
a la surface.

L’aspect du panache est similaire & celui observé
expérimentalement. Toutefois, les dimensions trans-
verses de la bulle sont inférieures dans le cas de la
simulation : le plasma semble s’étendre préférentielle-
ment dans la direction orthogonale a la cible. De la
méme fagon que pour I'étude expérimentale, nous avons
suivi I'évolution temporelle de la hauteur du front du
panache et de la position du centre de masse de la bulle
de matiere éjectée. Les vitesses d’expansion déduites
de ces observations sont, respectivement, 1,6-10% m-s~?
et 7,810° m-s~'. Compte tenu des approximations ef-
fectuées, les valeurs obtenues sont en assez bon accord
avec celles déduites de 1'étude expérimentale (valeurs
respectives de 2-10* ms™* et 8,6-10° m-s™!).

La distribution de vitesse des particules dans la
direction normale & la cible a été déterminée en simulant
des courbes de temps de vol A différentes hauteurs dans
le panache. La comparaison de ces résultats permet
de vérifier nos hypotheses quant 3 la redistribution de
I'énergie cinétique entre les particules contenues dans la
bulle de matiére éjectée.

La figure 4 représente I'évolution temporelle du nom-
bre de particules passant & une hauteur de 5 mm dans le
panache, ainsi que I’évolution expérimentale. L’accord
entre ces évolutions est satisfaisant. La méme com-
paraison a été effectuée a différentes hauteurs d dans
le panache. Pres de la surface de la cible (d < 4 mm),
les résultats ne sont pas en aussi bon accord, notamment
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+ 1x10'¢
5x10%
1x10'%
5x10"?

partxcem?
3cm

(a)

Figure 3. Simulation de la distribution de densité de particules
dans le panache pour différents intervalles de temps aprés
le début de l'impulsion laser (expansion sous vide), lorsque
environ 6 ¥ de I'énergie incidente du faisceau laser est
absorbée dans le panache et redistribuée dans l'expansion
au cours de la recombinaison des ions. a) 200 ns, b) 500 ns.
Taille de I'image =3 cm X 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 X 3 cm.

en ce qui concerne les particules les moins énergétiques.
Seule la position temporelle du maximum de la courbe
est correctement reproduite par la simulation. Les
approximations effectuées ne semblent pas suffisantes
pour décrire complétement le gain en énergie cinétique,
de nombreux processus susceptibles d’induire des
transferts d’énergie n’ayant pas été considérés. A des
distances supérieures & 4 mm de la cible, la simulation
reproduit correctement les distributions de vitesse des
particules, a la fois sur la position temporelle du
maximum de la courbe et sur I'allure de I’évolution,
ce qui tend & confirmer la validité de nos hypothéses.

3.2. Expansion sous atmospheére
résiduelle

La méthode de simulation sous vide a été étendue au
cas oit 'expansion du panache se fait sous une pression
résiduelle d’argon de 100 Pa. La simulation est effectuée
dans les mémes conditions que précédemment (fluence
laser de 17 J-cm™2, 6 % de 'énergie incidente du faisceau
laser étant convertie en énergie cinétique dans le panache
au cours de la recombinaison retardée dans le temps des
ions et des particules excitées), excepté la présence de
particules d’argon dans l'espace au-dessus de la cible.

1
5 — expérimental
4 - simulation
-
05 +
0 t t {
4] 500 1000 1500 2000
Time (ns)

Figure 4. Simulation (symboles) et évolution expérimentale
des courbes de temps de vol des particules de cuivre a une
hauteur de 5 mm dans le panache obtenu par l'irradiation par
un laser KrF, a une fluence de 17 J-cm™2 (expansion sous
vide).

Figure 4. Simulated (symbol) and experimental (full line) time
of flight 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-cm ™2 (expansion under vacuum).

Les collisions entre ces différents types de particules
sont calculées par la méthode présentée au § 2.

La figure 5 présente la distribution de la densité
de particules dans le panache de matiere éjectée, qui
correspond a la distribution de densité des particules
de cuivre, ainsi que la distribution de densité de
particules du gaz ambiant (argon), & différents délais
apres le début de I'impulsion laser. Ces résultats mettent
clairement en évidence les effets des collisions entre les
particules évaporées et les particules du gaz ambiant.
Les trajectoires des particules de cuivre sont trés
sensibles a I'introduction d'un gaz environnant [16, 17].

Plus précisément, au début de 'expansion, en raison
de la densité élevée de particules dans le panache de
matiere éjectée et de la différence d’énergie cinétique
entre les particules évaporées et les particules du gaz
ambiant, les particules d’argon sont «poussées» en
dehors du volume occupé par les particules de cuivre, la
zone centrale du panache étant déficitaire en particules
du gaz ambiant.

A des délais plus élevés, les particules d’argon, ainsi
déplacées, sont comprimées dans une zone de densité
plus importante, ce qui a pour effet immédiat de freiner
le panache de matiére évaporée lors de I'interaction.

La vitesse de propagation du front du panache est
donc considérablement diminuée par rapport au cas
olt 'expansion s’effectue sous vide, cette diminution
résultant directement de l'effet de «chasse-neige» du
front du panache. La vitesse instantanée de propagation
du front du panache déduite de la hauteur atteinte & un
délai de 1 s est voisine de 1-10* m-s~! (& comparer avec
la valeur de 1.6:10* m-s~! obtenue lors de 'expansion
sous vide). Ces observations qualitatives sont en
bon accord avec les observations expérimentales de
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Figure 5. Simulation de la distribution de densité de particules
lorsque I'expansion s’effectue sous une pression résiduelle de
100 Pa d’argon ; distribution de densité des particules de
cuivre (a) (b) (¢) et distribution de densité d’argon (d) (e} (f), a
différents délais : (a) (d) 200 ns, (b) (&) 500 ns, (c) (f) 800 ns.
Taille de I'image =3 c¢cm x 3 cm. Les dimensions du volume
simulé (rectangle sombre) sont inférieures 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 (@) (b) (¢} 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 X3 cm. The
simulated volume size (dark rectangle) is lower than the
image size.

I'expansion du panache sous atmosphere résiduelle, qui
mettent en évidence une perte d’énergie des particules
évaporées due aux collisions avec les particules du gaz
ambiant et ce fameux effet de «chasse-neige» [25-27].

Cette méthode de simulation de Pexpansion d'un
panache plasma créé par ablation laser semble donc
bien appropriée a la description de I'expansion sous
atmosphere résiduelle. En effet, le fait de ne pas négliger
le mouvement des particules du gaz ambiant apres les
collisions avec les particules évaporées par ablation laser
a permis l'observation, & notre connaissance pour la
premiere fois par une méthode Monte-Carlo, de la zone
de compression située au-dessus du panache.

4. CONCLUSION

Nous avons présenté une simulation par une ap-
proche Monte-Carlo de 'expansion sous vide et sous
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atmosphere résiduelle du panache créé lors de l'interac-
tion entre un laser impulsionnel et une cible de cuivre.

Dans un premier temps, une étude de l’expansion
sous vide a mis en évidence l'influence de 'absorption
d'une partie de l'énergie incidente du faisceau laser
dans le panache et la redistribution retardée dans le
temps de cette énergie sous forme d’énergie cinétique.
Une comparaison satisfaisante avec les résultats issus de
I'étude expérimentale a été effectuée, notamment en ce
qui concerne les distributions en énergie cinétique des
particules dans la direction normale a la surface.

Dans un second temps, nous avons présenté une ex-
tension de la méthode de simulation, afin de 'appliquer
a l'expansion d'un panache d’ablation laser sous at-
mosphere résiduelle. Une nouvelle approche permettant
de calculer les interactions entre les différents types de
particules est proposée. Elle autorise I’étude simultanée
du mouvement collectif des particules évaporées de la
cible et du mouvement collectif éventuel des particules
du gaz ambiant, ce qui ne peut étre effectué par une
simulation Monte-Carlo du type trajectoires aléatoires.
Les résultats issus de la simulation mettent clairement
en évidence les effets des collisions entre les particules
évaporées et les particules du gaz ambiant. La vitesse de
propagation du front du panache est considérablement
diminuée par rapport au cas ol l'expansion s’effec-
tue sous vide, ce qui résulte directement de 'effet de
«chasse-neige» du front du panache. En outre, en raison
de la densité de particules élevée dans le panache de
matiere éjectée au début de P'expansion, la zone cen-
trale du panache apparait étre déficitaire en particules
du gaz ambiant. Cette méthode de simulation apparait
donc appropriée et nous a permis, & notre connaissance
pour la premiére fois, de réaliser la simulation de l'ex-
pansion sous atmosphere résiduelle d’un panache créé
par ablation laser. Une étude plus approfondie de I'in-
fluence, par exemple, de la pression ou de la nature du
gaz ambiant peut donc maintenant étre envisagée, avec
d’évidentes applications dans le domaine de 1’élabora-
tion de couches minces par ablation par laser.
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Abrigded English Version

Monte-Carlo simulation of the laser-ablated particle transport under vacuum and background 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 the expansion under vacuum in good agreement with
experimental investigations of the plume (figure 4).

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 simultaneously 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
gas particles. It is shown that the high density region in
the plume 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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