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Introduction

Depuis I’avénement de 1’ére industrielle au milieu du XIX® siecle, ’humanité ne cesse d’accroitre
sa consommation en énergie, notamment d’origine électrique. En outre, le réchauffement climatique,
lié en grande partie a I’utilisation d’énergies fossiles, rend aujourd’hui plus que jamais nécessaire de
trouver une nouvelle source d’énergie a la fois propre et stire. La fusion thermonucléaire contrdlée est

une solution envisagée et fait I’objet de nombreux travaux de recherche a travers le monde.

La fusion thermonucléaire controlée

L’ objectif de la fusion thermonucléaire contrdlée est de recréer sur la Terre les réactions nucléaires
se produisant a I’intérieur des étoiles. Pour cela, il faut amener un combustible composé d’éléments
légers a fusionner. La réaction de fusion couramment envisagée fait intervenir le deutérium (D) et
le tritium (T), deux isotopes de 1’hydrogene. Cette réaction deutérium-tritium (D-T) donne naissance
a un noyau d’hélium-4, qui posséde une énergie de liaison élevée de 3,52 MeV, et a un neutron de
14,06 MeV.

Reproduire des réactions de fusion auto-entretenues sur Terre est un challenge a la fois scientifique
et technologique. Un plasma doit &tre formé et porté a des températures et des densités tres élevées.
Ces conditions doivent ensuite étre maintenues pendant un temps suffisamment long pour obtenir un
rendement important. Dans le cas ol I’on considere que le mélange D-T produit des réactions de fusion
a partir d’une température de 10 keV, la valeur de la densité ionique nijo, a atteindre, et le temps T

pendant lequel cette densité doit étre maintenue sont définis par le critere de Lawson [1] :
RionT > 2 x 10 [s/cmﬂ (1.1)

Suivant ce criteére, deux voies ont été envisagées pour créer un plasma dans ces conditions extrémes :

la premiere utilise un confinement magnétique, la seconde un confinement inertiel. Le confinement
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magnétique maintient un plasma i des densités supérieures 2 10'* ions par cm?, pendant des temps de
I’ordre de la seconde [2]. Dans cette these, nous allons nous intéresser plus particulierement a la fusion
par confinement inertiel, pour lequel le plasma est fortement comprimé jusqu’a des densités de 10%° par

cm?® durant un instant trés court (=~ 50 — 100 ps).

Le confinement inertiel

Les perspectives concernant I’utilisation d’un confinement inertiel ont commencé a voir le jour apres
I’invention du laser ! dans les années 1960. Des équipes francaises, russes et américaines [3, 4, 5] ont
alors eu I’'idée d’utiliser des lasers de puissance pour obtenir les conditions expérimentales nécessaires a
la création des réactions de fusion. En effet, ceux-ci permettent de délivrer une puissance importante sur
un instant tres court, et de la focaliser sur de petits volumes. Ils sont donc bien adaptés a la production
des hautes densités d’énergies requises pour initier les réactions de fusion thermonucléaire. Les diffé-
rents travaux de recherches menés jusqu’a présent dans cette voie ont conduit a la construction de deux
installations laser de fortes énergies : le NIF 2 aux Etats-Unis et le LMJ 3 en France.

Le procédé conduisant a la fusion par confinement inertiel consiste a initier des réactions auto-
entretenues au coeur d’une capsule sphérique contenant le combustible deutérium-tritium. La capsule
est accélérée en son centre de facon a porter le coeur du combustible a des densités et des températures
suffisantes pour créer un point chaud central. Ce point chaud génére des particules alpha qui redéposent
leur énergie dans le combustible adjacent et propagent les réactions de fusion thermonucléaire. Afin
d’éviter une décompression du plasma qui diminuerait le rendement, le point chaud central est confiné
par le reste du combustible plus dense et moins chaud. Le combustible se sépare ainsi en deux zones
comme représentées sur la figure (1.1). En son centre, le point chaud de rayon Ry ne représente que
quelques pourcents de la masse totale du combustible. Il possede une densité py, et une température
Ti, qui doivent satisfaire aux conditions d’allumage. En périphérie, le combustible est dense et froid,
d’épaisseur R, — Ry, de densité p. > py et de température 7c < Tj,.

Les conditions d’allumage du point chaud nécessitent d’atteindre une température supérieure a
120 MK, et une densité surfacique p,R), supérieure a 0,4 g/cm? [6]. Cette derniére condition contraint
le volume de combustible a allumer et la densité a laquelle il doit étre porté. Pour une quantité de com-
bustible contenue dans une sphere de rayon 0,03 mm environ, on estime qu’il est nécessaire d’atteindre

des densités supérieures 2 100 g/cm?. 1l existe de la méme facon une condition sur la vitesse d’implo-

1. Light Amplification of Stimulated Emission Radiation
2. National Ignition Facility
3. Laser Mégajoule
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Ry R, R Ry R, R
FIGURE 1.1 : Schéma de principe du modele d’allumage par point chaud.

sion de la capsule. Lorsque celle-ci est trop faible, toute I’énergie apportée pour comprimer la capsule
se dissipe trop rapidement pour former le point chaud. On estime que les vitesses d’implosion doivent
étre proches de 400 km/s.

Pour répondre aux contraintes liées a 1’allumage, la capsule est de petite taille, de quelques mil-
limetres de diametre. Elle se compose d’un matériau ablateur sur sa partie externe, et d’'un mélange
deutérium et tritium sous phase cryogénique, puis gazeuse en son centre. Le matériau ablateur permet
d’atteindre les vitesses d’implosion nécessaires a 1’ignition. La capsule est ainsi mise en vitesse par
I’ablation de sa couche externe, suite a 1’absorption d’un rayonnement énergétique fourni par le laser.
Sous I'effet de I’irradiation, la matiere est chauffée brutalement et s’évapore. Par réaction, une pres-
sion d’ablation se crée (effet fusée) et lance une onde de choc centripete. Le choc se propage alors en
avant du front d’ablation. Notons qu’une compression par choc engendre une augmentation importante
d’entropie qui dissipe 1’énergie sous forme de chaleur. Afin de confiner le point chaud, le combustible
D-T cryogénique doit étre fortement comprimé tout en restant froid. On minimise alors I’augmentation

d’entropie en générant une succession de chocs dans la capsule.

Séquencement des chocs dans la capsule

La stratégie adoptée par le NIF et le LMJ est d’initier quatre chocs successifs. Cette succession de
chocs est obtenue en profilant la loi d’irradiation laser et constitue une contrainte sur le dimensionnement
de I'installation laser. La figure (1.2) présente le profil de puissance laser tel qu’utilisé sur le NIF [7].
Tout d’abord, un pic laser d’une puissance de 12 TW initie un premier choc. Ce choc se propage dans

la matiere non comprimée. Apres un certain temps (= 10 ns), un second pic laser d’une puissance de
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o 4¢me pic laser

4 \

100 = 3¢me pic laser

6 \

i 1°" pic laser 2°™e pic laser

2/ N\

Puissance laser [TW]
+

1 T T T
0 5 10 15 20
Temps [ns]

FIGURE 1.2 : Exemple de profil de puissance laser employé sur le NIF [7].

11,5 TW, puis un troisieme de 50 TW initient un deuxiéme et un troisieme choc dans la capsule. Ces
chocs se propagent dans la matiere pré-comprimée par le premier choc. Ils se déplacent plus rapidement
et finissent par le rattraper. La coalescence des trois premiers chocs s’effectue quelques microns apres
le débouché du combustible D-T cryogénique de facon a comprimer efficacement ce dernier tout en
chauffant le moins possible. Enfin, une rampe de montée en puissance initie un quatrieme choc, d’une
puissance maximale de 420 TW. Le quatrieme choc arrive dans le combustible plus tard que les trois
précédents (=~ 1 ns). Il entraine avec lui I’'implosion de la capsule et contribue a 1’allumage du point
chaud. La vitesse d’implosion doit alors étre la plus élevée possible, typiquement de 1’ordre de 400 km/s.

La figure (1.3) montre la trajectoire des quatre chocs dans 1’ablateur et le D-T cryogénique d’une
capsule envisagée pour le LMJ ou le NIF. Comme expliqué, les trois premiers chocs doivent coalescer
quasiment au méme instant en sortie du D-T cryogénique de facon a avoir le taux d’entropie le plus
faible possible. Cependant, la coalescence doit avoir lieu assez tot apres le débouché de I’interface D-T
cryogénique-gaz et ce, afin d’éviter une décompression trop importante du D-T cryogénique. Dans le cas
des capsules NIF, les spécifications sur le séquencement des chocs ont été explicitées par D. Munro [8],
puis par H. Robey [9] et O. Landen [7]. La chronométrie des chocs doit étre précise a +50 ps, la vitesse
des chocs a 2% pres, et la position de la coalescence des trois premiers chocs doit avoir une incertitude
inférieure au micrometre.

Notons également que la chronométrie des chocs et leurs vitesses dépendent de la nature de la
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DT cryogénique

0 5 10 15 t[ns]
FIGURE 1.3 : Trajectoire lagrangienne des quatre chocs dans une cible de FCI [6].

capsule. Des simulations hydrodynamiques sont alors réalisées pour le dimensionnement de la capsule
ainsi que du profil de puissance laser. Celles-ci font notamment intervenir les équations d’état de chaque

matériau composant la capsule.

Schéma d’allumage de la capsule

Deux schémas sont couramment envisagés pour comprimer la capsule a ’aide d’un rayonnement.
On distingue alors ’attaque directe de 1’attaque indirecte [10]. Cette derniére est mise en oeuvre sur les
grandes installations laser telle que le NIF et le LMJ.

Dans un schéma d’attaque directe, la capsule est directement irradiée par le rayonnement laser.
Cette méthode présente le risque d’un éclairage inhomogene qui conduit au développement d’instabilités
hydrodynamiques au niveau du front d’ablation et réduit I’efficacité de la compression.

Dans un schéma d’attaque indirecte, la capsule est insérée dans une cavité de numéro atomique Z
élevé, communément appelée hohlraum. Les faisceaux du laser irradient les parois interne de la cavité.
Du rayonnement X est alors produit et fournit une compression uniforme de la capsule sur toute sa
surface. Le principe de I’attaque indirecte est présenté sur la figure (1.4).

Lors de I’interaction entre le laser et les parois internes du hohlraum, un plasma est créé en surface.

L’énergie laser est alors absorbée, puis une partie est réémise sous forme de rayonnement X. L’absorp-
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Cavité en or

Rayonnement de la cavité

-~
" DT N /Rayons
\ ) \ laser
~ - ‘

v

FIGURE 1.4 : Représentation d’une capsule dans un schéma d’attaque indirecte. Elle est composée d’un ablateur
entourant le combustible D-T, et est insérée dans une cavité en or. L’interaction des faisceaux laser avec les parois
de la cavité permet de générer un rayonnement X, capable de comprimer de facon uniforme la capsule contenant

le combustible a imploser.

tion et la conversion de 1’énergie laser sont d’autant plus importantes que la longueur d’onde du laser est
faible et que le numéro atomique du matériau constituant la paroi est élevé. Des matériaux lourds comme
Ior (Z =79) ou I'uranium (Z = 92) sont ainsi utilisés. La cavité est ensuite remplie avec un gaz d’élé-
ments légers (généralement un mélange d’hydrogene-hélium) ce, afin de limiter la détente des parois
qui entrainerait le déplacement des surfaces émissives X et créerait des inhomogénéités d’irradiation.
Notons également que ’interaction laser-plasma se traduit par I’apparition d’instabilités paramé-
triques. Celles-ci entrainent la rétrodiffusion du laser et impliquent une perte d’énergie. De plus, elles
engendrent un rayonnement X dur, comme celui provenant de la bande M de I’or. Ce rayonnement
pénetre en profondeur dans la capsule et préchauffe le combustible D-T cryogénique. Ce phénomene
augmente 1’entropie et favorise la croissance des instabilités hydrodynamiques qui réduisent I’efficacité

globale de I’'implosion.

Les matériaux ablateurs

Les matériaux légers comme les plastiques (CHO) non dopés et dopés avec des éléments de Z
moyen, comme le germanium (Ge) ou le silicium (Si), sont des ablateurs envisagés pour les capsules
de FCI. Leurs faibles densités initiales permettent d’obtenir de grandes vitesses d’ablation, ce qui ré-
duit le développement d’instabilités hydrodynamiques de type Rayleigh-Taylor [10] au niveau du front
d’ablation.

Dans le schéma d’attaque directe, des recherches sur les plastiques bromés [11] et dopés au germa-

nium et au silicium [12, 13] ont montré que la présence d’atomes de Z moyens inclus dans I’ablateur
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Outer radius
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CH
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CH + 1% Si
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FIGURE 1.5 : Dimensionnement d’une capsule d’étude de FCI développé pour le NIF utilisant un gradient de

dopant au silicium dans son profil radial [14].

plastique réduit I’empreinte du laser et crée un front d’ablation radiatif devant le front d’ablation. Ces
deux mécanismes augmentent la vitesse d’ablation et adoucissent le profil de densité du plasma d’éjec-
tion stabilisant le front d’ablation.

Dans un schéma d’attaque indirecte, 1’utilisation de plastiques dopés permet également d’absorber
une partie du rayonnement X dur de la cavité et protege les couches internes de la capsule du préchauf-
fage. Cependant, ces ablateurs ont une densité supérieure a celle d’un plastique non dopé. La vitesse du
front d’ablation est alors réduite et le profil de densité plus raide, ce qui favorise le développement des
instabilités de Rayleigh-Taylor ablatives [10]. Pour remédier a ce probléme, on utilise un gradient de
dopant tel qu’illustré sur la figure (1.5). La couche externe est composée de plastique non dopé d’une
épaisseur d’environ 140 um permettant de maximiser les vitesses d’implosion et de stabiliser le front
d’ablation. Différentes couches de plastique dopé au silicium CH(Si) se succeédent ensuite avec un taux
de Si en pourcentage atomique croissant dans un premier temps, puis décroissant, de facon a maintenir
une couche de plastique non dopé en contact avec le combustible cryogénique. Les couches les plus do-
pées absorbent le rayonnement X dur et compriment la couche non dopée en contact avec le combustible
de maniere a minimiser le saut de densité. Cette structuration de la couche d’ablateur permet ainsi de
protéger le combustible D-T du préchauffage tout en minimisant les instabilités hydrodynamiques.

Des capsules basées sur ce principe ont été développées par des équipes américaines [15, 16, 17,
18, 19], et francaises [20]. Tout d’abord, les dimensionnements ont introduit du plastique dopé au ger-
manium (CHOGe). Cependant, les premieres expériences sur le NIF n’ont pas permis d’atteindre les
conditions d’allumage de la capsule, les vitesses d’implosion étant de 25% inférieures aux valeurs re-
quises [14]. Par la suite, d’autres dimensionnements ont été entrepris a partir du plastique dopé au
silicium (CHOSI). Le seuil d’absorption de cet élément chimique est a une énergie plus élevée que le
germanium (figure 1.6). La part de rayonnement thermique qui atteint le front d’ablation est alors plus
importante. De plus grandes vitesses d’implosion sont ainsi produites dans du CHOSi bien que ces

propriétés d’absorption vis-a-vis de la bande M de I’or soient identiques au CHOGe.
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FIGURE 1.6 : Comparaison des opacités du CHOGe (en vert) et du CHOSI (en rouge) issues de [21]. La zone
en rouge correspond au rayonnement X dur de la bande M de 1’or produit par la cavité. Le seuil d’absorption
de la couche K du silicium y est plus proche que celui de la couche L du germanium. Cela augmente la part du

rayonnement thermique qui atteint le front d’ablation.
Les équations d’état

Parmi les nombreux parametres qui doivent étre maitrisés durant I’implosion d’une capsule de FCI,
nous allons nous intéresser aux équations d’état des matériaux ablateurs. Celles-ci sont utilisées sous
forme tabulée dans les codes hydrodynamiques pour dimensionner les expériences de fusion par confi-
nement inertiel. De récentes études ont notamment montré leur importance sur la chronométrie des
chocs [9, 22], ainsi que sur la croissance des instabilités hydrodynamiques prédite par ces codes [23, 24].

Les équations d’état tabulées sont construites de facon a décrire un domaine trés étendu du dia-
gramme de phase. Plusieurs modeles analytiques sont alors utilisés et assemblés. Ces modeles décrivent
chacun une région spécifique du diagramme de phase. Des méthodes d’interpolations sont ensuite ap-
pliquées pour décrire les régions intermédiaires.

Nous allons nous intéresser a une région restreinte du diagramme de phase, appelée la matiere dense
et tiede que 1’on délimitera par des températures comprises entre 1 et 100 eV et des densités comprises
entre 1072 et 10 fois la densité standard. Ce régime de plasma est difficile a étudier puisqu’il combine
des aspects de matiere chaude, tels que I’ionisation ou le comportement fluide, et des aspects de matiere
froide, comme la dégénérescence des électrons. De plus, il se trouve a la frontiere des différentes modéli-
sations théoriques. Aucun des modeles implémentés dans les tables ne permet de le décrire précisément.
Des interpolations et des corrections semi-empiriques sont alors utilisées mais ne fournissent qu’une es-
timation approchée des propriétés thermodynamiques. Des données expérimentales et numériques sont

alors nécessaire pour corriger les équations d’état tabulées dans ce régime.
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Plusieurs études expérimentales ont ainsi été réalisées sur les matériaux ablateurs. Elles ont fourni
des mesures le long de I’Hugoniot principale* portant sur la pression, la densité, et la température,
ainsi que sur la réflectivité du front de choc. La plupart de ces expériences ont porté sur le polystyréne
commercial [25, 26, 27, 28] et le plastique bromé [29]. Des mesures ont recemment été effectuées sur
des matériaux plus représentatifs des ablateurs des capsules de FCI [30, 31].

En parallele, le développement des supercalculateurs a permis une meilleure description de la ma-
tiere dense et tiede par des méthodes ab initio. Celles-ci peuvent étre utilisées dans un régime ou 1’expé-
rience est difficile pour ajouter des données sur lesquelles adapter les modeles analytiques. Dans le cas
des ablateurs plastiques, des simulations de dynamique moléculaire quantique ont produit des données
d’équation d’état et ont permis le calcul des coefficients de transport le long d’isochores [32, 33], ainsi
que sur 1’Hugoniot principale [34, 35], et sur une région étendue du diagramme de phase [36, 37, 38].
Ces simulations permettent également le calcul spécifique de la réflectivité optique qui a été appliqué a
différents matériaux [39, 40, 41, 42]. Ces prédictions ont pu étre directement comparées aux résultats

expérimentaux, et ont donné des informations sur les propriétés électroniques des matériaux étudiés.

1000 T

100

d'ablation A94é LMJ (Mbar)
L

10 |

FIGURE 1.7 : Pression au front d’ablation dans une capsule LMJ. Les zones hachurées montrent les domaines

accessibles sur les installations LULI2000 et GEKKO XII utilisées dans le cadre de ce travail de these.

4. L’Hugoniot représente les états thermodynamiques atteints lors d’une compression par choc. Plus de détails seront

donnés dans la suite du manuscrit.
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Les objectifs de la these

Ce travail s’inscrit dans la continuité des travaux antérieurs sur les ablateurs plastiques. Nous nous
sommes particulierement intéressés a deux matériaux ablateurs synthétisés pour les capsules du Laser
Mégajoule : le plastique non dopés (CHO) et le plastique dopé avec 2,4% de silicium (CHOSI).

L’ objectif principal de ce travail est d’améliorer la modélisation semi-empirique utilisée dans les
tables d’équations d’état. Pour ce faire, nous nous sommes concentrés sur un domaine restreint du dia-
gramme de phase qui peut €tre atteint sur des installations laser de tailles moyennes. Ce domaine se
caractérise par des pressions de quelques mégabars et des températures de quelques électronvolts. Il est
pertinent vis-a-vis de la fusion par confinement inertiel puisqu’il correspond aux conditions atteintes
lors de la premiere phase de I’'impulsion laser (figure 1.7).

Tout d’abord, nous avons défini un modele d’équation d’état tabulée pour les ablateurs plastiques.
Notre choix s’est concentré sur le modele QEOS [43] qui est un modele de référence simple d’utilisation.
Qui plus est, il est entierement analytique, paramétrable et donc facilement modifiable.

Ensuite, nous avons utilisé la dynamique moléculaire quantique pour obtenir des états thermodyna-
miques dans le régime d’étude. Cette méthode permet de simuler un ensemble d’atomes en interaction
sans aucune hypothese sur 1’état du systeme ; les forces interatomiques étant déterminées par un calcul
quantique des électrons. De plus, contrairement au modele QEOS qui se base sur le concept d’atome
moyen, les liaisons interatomiques peuvent €tre décrites. Cette méthode constitue ainsi un bon moyen
d’analyse des équations d’état.

Nous avons commencé par construire une courbe froide qui a été intégrée au modele QEOS. Nous
avons ensuite construit des courbes d’Hugoniot qui décrivent les états atteints lors d’une compression
par choc. Ces calculs ont notamment mis en avant I’influence de la dissociation sur la forme des courbes
d’Hugoniot et different fortement des modeles d’équation d’état habituellement utilisés. Nous avons
donc poursuivi la modification du modele QEOS en intégrant la dissociation sous une forme analytique.

Enfin, des séries de mesures réalisées lors de trois campagnes expérimentales sur les installations
LULI2000 a Palaiseau et GEKKO XII a Osaka au Japon nous ont permis de confirmer les résultats
numériques, ce qui nous permettra en conclusion de formuler des perspectives d’évolution des études

présentées ici.
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16 Introduction
2.1 Introduction

Des codes hydrodynamiques sont utilisés pour dimensionner les expériences de fusion par confi-
nement inertiel. Ces codes utilisent des équations d’état tabulées pour chaque matériau composant une
capsule de FCI. Ils fournissent une prédiction, en amont, des différents phénomenes physiques qui se
produisent durant I’implosion de la capsule et une interprétation, en aval, des résultats expérimentaux
obtenus. Parmi les phénomenes étudiés, la chronologie des chocs et la croissance des instabilités hydro-
dynamiques sont sensibles aux équations d’état utilisées par les codes. Par exemple, T. Boehly [22] a
montré que 1’équation d’état du deutérium cryogénique impacte directement la chronologie des chocs
prédits par un code hydrodynamique 1D. Pour cela, des simulations utilisant trois équations d’état dif-
férentes ont été comparées a des mesures de vitesses de choc. De plus, D. Clark [23] a montré que
I’équation d’état de 1’ablateur affecte la croissance des instabilités hydrodynamiques prédites par les
codes. En particulier, il a mis en avant I’effet sur ces instabilités des écarts en densité sur I’Hugoniot
principale, dans un régime de pression entre 0 et 10 Mbar. Une courbe d’Hugoniot plus compressible
entraine une croissance plus importante des instabilités hydrodynamiques.

Les équations d’état tabulées des ablateurs doivent €tre construites sur un domaine tres étendu,
typiquement pour des densités comprises entre 10~ et 10* fois la densité solide, et des températures
comprises entre 0 et 10° Kelvin. Cette contrainte provient du schéma d’implosion de la capsule, au
cours duquel la matiére se transforme et passe par plusieurs états thermodynamiques. Différents modeles
théoriques, décrivant chacun une région du diagramme de phase, sont alors assemblés. Ces modeles font
directement intervenir des parametres expérimentaux, ou bien sont ajustés afin de restituer des mesures.
On parle alors d’équations d’état semi-empiriques. Des méthodes d’interpolation sont utilisées pour
assembler les différents modeles.

Parmi les équations d’état tabulées existantes, les tables SESAME et QEOS ! peuvent étre utilisées
dans les codes hydrodynamiques. Les tables SESAME [44] ont été développées au Los Alamos National
Laboratory a partir des années 1970. Elles constituent une bibliotheque d’équations d’état recensant de
nombreux matériaux et utilisent des modeles paramétrés par des données expérimentales. L’équation
d’état 7592 du polystyrene est la table SESAME qui se rapproche le plus des ablateurs plastiques.
Cependant, tout comme I’ensemble des tables SESAME, elle n’est pas paramétrable. Elle doit étre
prise telle quelle, sans possibilité de modification. A I’inverse, les tables QEOS sont basées sur un
modele qui fournit une méthode pour construire I’équation d’état tabulée de n’importe quel mélange.

Ce modele a été proposé par R. More en 1987 [45]. 1l est entierement analytique et paramétrable. C’est

1. Quotidian Equation Of State
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un modele simple d’utilisation, qui ne dépend que de la masse molaire atomique A et de la charge Z des
éléments chimiques. Dans le cas des matériaux plastiques qui sont des mélanges, le modele QEOS est
paramétrable par le (A) et le (Z) moyen, c’est 1a qu’il est particulierement intéressant pour décrire un
mélange. Nous nous servirons donc de ce modele comme référence pour le comparer aux simulations de
dynamique moléculaire quantique et aux expériences qui seront présentées dans les chapitres suivants.
Dans la section 2.2, nous expliquerons la facon dont sont construites les équations d’état tabulées
dans le modele QEOS. Dans les sections suivantes, nous détaillerons les modeles théoriques introduits
dans ces tables. En particulier, nous décrirons les modeles utilisés pour le calcul des propriétés ioniques
(section 2.3), et électroniques (section 2.4). Nous serons ainsi amenés a expliquer la facon dont nous

modifierons les équations d’état tabulées des ablateurs étudiés (section 2.5).

2.2 Structure de ’équation d’état

Afin de comprendre la méthode introduite dans le modele QEOS pour construire une équation d’état

tabulée, nous allons définir certaines propriétés d’un systeme thermodynamique.

Définitions : Une équation d’état d’un systeme a 1’équilibre thermodynamique est une relation entre
différentes grandeurs physiques (appelés variables d’état) qui déterminent son état. Il peut s’agir par
exemple d’une relation entre sa température 7', sa pression P et son volume V.

Un potentiel thermodynamique peut &tre défini, a partir de certaines variables d’état. La connaissance
de ce potentiel permet d’obtenir I’ensemble des grandeurs physiques du systeme. Il existe différents
potentiels thermodynamiques, qui correspondent aux différents jeux de variables d’état utilisés. En effet,
bien qu’il existe une multitude de variables d’état, toutes ne sont pas nécessaires a la description de son
état. On détermine ainsi un jeu de variables indépendantes, a partir desquelles les autres variables seront
calculées. Le choix des variables d’état indépendantes conditionne celui du potentiel thermodynamique.
Par exemple, on associe a la densité massique p et la température 7', I’énergie libre de Helmholtz F, qui

vérifie les relations :

p
dF = pdp — 8dT. 2.2)

L’énergie libre est définie a partir de 1’énergie interne E du systeme, et de son entropie S. De la différen-
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tielle de F (relation (2.2)), nous pouvons déduire la pression et I’entropie du systeme, telles que :

JdF
P(p,T) :p2<) : (2.3)
p)r
oF
S(p.T)=—(5-) - 2.4)
oT o
En injectant la relation (2.4) dans (2.1), nous obtenons une expression de I’énergie interne, sous la
forme :
d (F
E(p,T)=-T*>">- (=) . 2.5
(p.T) 57 <T>p (2.5)

Ainsi, toutes les quantités thermodynamiques, qui composent une équation d’état, sont calculées a

partir de I’énergie libre pour une densité et une température donnée.

Cohérence thermodynamique : Pour s’assurer que les quantités thermodynamiques utilisées soient
cohérentes entre elles, le potentiel thermodynamique doit vérifier la relation :

0%F d*F

9paT ~ aTap 2.6)

Cela revient a vérifier que dF est une différentielle totale exacte. En développant, on obtient :

o2 (9E) _p(2F
(3,1 (3),

Cas du modele QEOS :  Afin de simplifier le calcul des équations d’état, le modele QEOS de R. More
suppose que les électrons et les ions sont des quantités additives. On sépare ainsi le potentiel thermody-
namique en deux contributions, qui seront traitées séparément. Cette décomposition des contributions
s’écrit pour 1’énergie libre de Helmholtz d’un corps pur, en fonction de la densité p [g/cm?] et de la

température 7 [K ou eV 2], suivant :
F(p)T) :Eon(p7T)+Féle(PaT)7 (28)

ou Fy désigne 1’énergie libre électronique, et Fi, I’énergie libre ionique. Par linéarité de I’opérateur
dérivation, la décomposition des contributions électroniques et ioniques a I’énergie libre (2.8) est aussi
valide pour la pression et pour 1’énergie interne.

Chaque contribution est calculée dans le cadre d’un modele d’atome moyen. Les modeles de Debye
et de Cowan sont utilisés pour la contribution ionique. Le modele semi-classique de Thomas-Fermi est
utilisé pour la contribution électronique. Le systéme d’électrons est alors traité dans le champ de force

central induit par les noyaux qui sont figés. En pratique, la résolution du systeme électronique s’effectue

2. 1eV~11604,5K
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dans un volume de rayon fini autour du noyau, c’est-a-dire dans une sphere ionique représentative des
atomes du systeme.

Le principal inconvénient du concept d’atome moyen est I’absence de forces de liaisons entre les
atomes. En particulier, le modele de Thomas-Fermi surestime la pression, pour des densités et des tem-
pératures proches des conditions normales. Par exemple, a la densité solide (p = pop) et a température
ambiante (Tp = 300 K), la pression électronique est de I’ordre du Mbar, au lieu d’une valeur attendue
attendue de 1 bar (= 10~ Mbar). Une correction semi-empirique a alors été ajoutée a la décomposition
des contributions (2.8). Elle est notée Feo et définie & température ambiante 7y pour corriger la courbe
pression-densité sur I’isotherme a Ty = 300 K. Cette courbe dépend des interactions interatomiques. Le
fait de la restituer permet ainsi de prendre en compte les effets dus aux liaisons chimiques dans le modele

QEOS. L’équation (2.8) devient ainsi :

F(p,T) = Fon(p,T)+ Fae(p,T) + Feore (P)- (2.9)

De la méme maniére, cette décomposition des contributions s’écrit pour la pression, et pour 1’énergie

interne, comme :

P(va):[)ion(va)‘i‘Péle(p?T)+Pcorr(p)a (2~10)

E(va):Eion(p7T>+Eéle(p7T)+Ecorr<p)~ (2~11)

Nous allons maintenant revenir sur chacun des mode¢les introduits dans les tables QEOS.

2.3 Contributions ioniques

Le diagramme de phase des ions est séparé en une phase solide et une phase liquide. Ces phases sont
délimitées par une température de fusion, calculée a partir de la loi de Lindemann. Le calcul de la phase
solide s’effectue a 1’aide du modele de Debye et le calcul de la phase liquide par le modele de Cowan.
La figure (2.1) présente le diagramme de phase de 1’ablateur CHO, non dopé. Comme nous le verrons
dans cette section, ce diagramme est enticrement caractérisé par trois parametres qui sont des fonctions
uniques de la densité massique p. Ces parametres sont : la température de fusion Tfysion, la température

de Debye Op, et le coefficient de Griineisen solide 7s.

Expression des grandeurs thermodynamiques : On exprime les propriétés thermodynamiques a par-
tir de grandeurs adimensionnées, calculées dans le cadre de 1’atome moyen. L’ énergie libre des ions Fip,

rapportée a la masse totale du mélange considéré, s’écrit alors :

N,
BFon(p,T) =~ f(p.T), (2.12)
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FIGURE 2.1 : [llustration du diagramme de phase des ions dans le modéle QEOS.

ot, f(p,T) est I’énergie libre adimensionnée, .#;, est le nombre d’Avogadro 3, A est la masse molaire
atomique moyenne du mélange considéré, et f = 1/kgT, avec kg la constante de Boltzmann*. De la

méme facon, les contributions ioniques de 1’énergie interne et de la pression s’écrivent sous la forme :

N,
BEin(p.T) = —Te(p.T). (2.13)
Pion(paT) _ ‘/VQ/

B

Y p(p.T). (2.14)

ol, e(p,T) et p(p,T) sont, respectivement, I’énergie interne adimensionnée et la pression réduite.

2.3.1 Phase solide : le modele de Debye

Dans la phase solide, on utilise le modele de vibration de Debye pour le calcul des quantités thermo-
dynamiques des ions. Ce modele s’inscrit dans le cadre de 1I’approximation harmonique, ce qui permet

d’exprimer simplement la densité des états de vibration, puis I’énergie et la pression correspondantes.

Approximation harmonique : La mati¢re solide est assimilée a un réseau cristallin dont les sommets
(les atomes) vibrent autour de leurs positions d’équilibre. On décrit le déplacement des atomes dans
chaque direction par un oscillateur harmonique. L’étude des Nj,, atomes constituant un cristal a trois

dimensions se ramene alors a celle d’un systeme de 3N, oscillateurs harmoniques indépendants.

3. Ny =6,02214179 x 102 mol !
4. kg =1,38065043 x 10710 erg/K
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On suppose que les oscillations du réseau sont quantifiées et se comportent comme des quasi-
particules : les phonons. Les propriétés thermodynamiques des ions sont alors déterminées par le spectre

6

de fréquence des phonons. L’énergie libre moyenne du spectre de phonons® s’écrit dans le cadre de

I’approximation harmonique, sous la forme :
1
F = —ksTlog(Z) = ~Up+5 Y hv(k) +ksT Y. log {1 _ e*hv(kaBT} (2.15)
K k

otl, h est la constante de Planck’, et v(k) la fréquence d’un mode propre de vibration repéré par le
vecteur d’onde k. En pratique, on remplace les sommes par des intégrales, ce qui nous donne pour
I’énergie libre :

Vi
F=E, +kBT/ ! 1og{1 - e—hv<k>/’<BT}g(v)dv (2.16)
0

avec, Eg = —Up+ % Y hv(k) I’énergie du point zéro. Le nombre d’état de vibration ayant une fréquence
comprise entre v et v +dv est noté g(v)dv. La fréquence maximum vy est donnée par la condition de
normalisation : [,™ g(v)dVv = 3Non.

La résolution de 1’équation (2.16) nécessite de connaitre le spectre de fréquence g(v). Ce dernier
peut étre obtenu soit expérimentalement, par diffusion inélastique de rayons X ou de neutrons, soit de
facon analytique, en introduisant des approximations supplémentaires. Dans le modele QEOS, nous

utiliserons I’approximation de Debye [46].

Approximation de Debye : Les quanta de vibrations du réseau cristallin obéissent a la relation de
dispersion linéaire @ = UKk, dans laquelle D est la vitesse moyenne du son, @ = 27V est la pulsation,
et k le vecteur d’onde. Le nombre d’états de vibration ayant une pulsation comprise entre ® et @ + d®
est :

g(0)do = o(k)dk, 2.17)

ou, o(k)dk est le nombre d’états dans I’espace des points k contenus dans une coquille sphérique
d’épaisseur dk, entre k et k4 dk. Si I’on considere que le volume du cristal est égal au volume molaire
V, et que le cristal contient n.#,, atomes, ol n est le nombre d’atomes par unité de volume, alors le

spectre de vibration s’écrit dans le modele de Debye, suivant :

3nZV *

5. Le spectre de fréquence correspond a la courbe de la densité d’états de vibration par rapport a la fréquence de vibration

du réseau.
6. Les phonons étant des bosons, on considere la distribution de Bose-Einstein dans les formules de physique statistique

usuelles.
7. h=6,6262x 10~%7 erg
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FIGURE 2.2 : [llustration d’un spectre de vibration (densité d’état) pour le periclase (courbe noire), comparé au

spectre de Debye (courbe en pointillée noire), issue du livre de J-P Poirier [46].

Ce spectre a une forme parabolique, et possede une pulsation de coupure wp désignée, par abus de
langage, fréquence de Debye. Les modes de fréquence possibles sont alors caractérisés par : (k) < @p.
On définit une température caractéristique associée a cette pulsation de coupure, appelée la température
de Debye Op, suivant : kg®p = hwp. La figure (2.2) est un exemple du spectre de vibration des per-
iclases dans le cas de I’approximation de Debye. On remarque que ce spectre (courbe en pointillés
noire) est différent d’un véritable spectre de vibration (courbe en trait plein noire). Il s’agit bien d’une

approximation qui nous permet de calculer les états de vibrations dans un solide.

Expression de I’énergie dans le modele de Debye : L’énergie interne adimensionnée s’écrit, sous la

forme :
®p(p)\ , 906n(p)
T)=3D = 22
esol.(pv ) 3 < T + 8 71 (2.20)
ou, D est la fonction de Debye normalisée, définie par :
3 7 Xdx
Mﬁzj/————. (2.21)
3 Jo exp(x)—1

Notons que dans I’expression (2.20), le terme 9/8 kg®p(p) représente 1I’énergie du point zéro de la

vibration du réseau, correspondant a la contribution froide dans le modele de Debye.
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Calcul de la pression ionique : Ayant exprimé 1’énergie vibrationnelle du solide dans le cadre de
I’approximation de Debye, nous allons calculer la pression associée. Celle-ci est définie a partir de

I’énergie libre, suivant :

afsol.) <afsol.> (8®D>
sol. 7T = - —_ . 2.22
Pt (p.T) P( ap J)r P d0p J,r\ 9p Jr 222

fso1. est la contribution des vibrations du réseau a I’énergie libre adimensionnée dans le modele de Debye.

Compte tenu de I’expression de 1’énergie interne (équation (2.20)), on peut montrer que : d fso1./dOp =

esol./Op, ce qui introduit dans la relation (2.22), permet d’écrire la pression réduite comme :

psol.(p;T) = peg‘:;‘i%). (2.23)
On exprime alors la pression sous la forme d’une équation d’état de type Mie-Griineisen :
psor (P, T) = %(p)esr. (P, T), (2.24)
avec,
%(p) = dl((;gf;p(m- (2.25)

Ys(p) est un coefficient de Griineisen, qui caractérise le rapport de la pression thermique a I’énergie
thermique du milieu. D’apres cette définition du coefficient de Griineisen, I’énergie thermique est équi-
valente a I’énergie d’un gaz de phonons, dans lequel les interactions électrons-phonons sont négligées.
La contribution ionique de la phase solide est ainsi fixée dés lors que I’on donne une expression a la

température de Debye, ou de maniere équivalente, au coefficient de Griineisen.

Utilisation dans le modéle QEOS : Dans le cadre du modele de Debye, les tables QEOS utilisent
une expression de I’énergie libre f,) , en fonction de la variable adimensionnée u = @p(p)/T. Celle-ci

s’écrit pour u < 3, suivant :

Fro (1) = —1 4+ 3log(u) + ko w (2.26)
soll 1) = BT\ 40 " 2240 ) ‘
et pour i > 3, suivant :
9u , AR 9 18 18
fSO],(M):g—FSlOg(]—C M)—ﬂ‘i‘e u<3+u+u2+u3> (227)
La différentiation de f;,. nous fournit ensuite une forme analytique pour e, :
2 4
u u
, = 1+—— 2.28
esol.(”) ( + 20 1680> , ( )

pour u < 3, et :

4
9u 3u R¥/1 ue“( 9 27 % 54) (2.29)

) =g Ha 5 e Pty tatata

pour u > 3. A partir de ces valeurs, on calcule la pression réduite py,). suivant la relation (2.24).
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2.3.2 Température de fusion : la loi de Lindemann

La transition entre le modele solide et le modele fluide est déterminée par la température de fu-
sion Tiysion(p). Une estimation de cette température est alors nécessaire. Dans le modele QEOS, la
relation de Lindemann [47] est utilisée pour assurer la cohérence thermodynamique de la contribution

ionique de I’équation d’état. Cette relation s’écrit comme :

p* Té)% (P) _ . 2.30)
oul, & est une constante qui ne dépend que du matériau considéré.

Notons que la loi de Lindemann se base sur I’hypothése qu’un solide devient liquide lorsque I’ampli-
tude des vibrations des atomes autour de leurs positions d’équilibre devient plus grande qu’une certaine
fraction de I’espacement du réseau cristallin [48]. L’évolution de la température de fusion comme fonc-
tion de la densité dépend ainsi du modele utilisé pour calculer la température de Debye, ou de facon

équivalente du coefficient de Griineisen. En pratique, on integre la relation (2.30) pour faire disparaitre

la constante . La température de fusion s’exprime alors, comme :

Tusion 2/3
Trusion(P) = f®2 9 <’:)°> ®n(p), (2.31)
D,0

ou, Tiysion,0 €t ®p o sont la température de fusion et la température de Debye obtenues a la densité solide

du matériau pg.

2.3.3 Phase fluide : le modele de Cowan

Le modele analytique de Cowan permet de calculer les propriétés ioniques dans la phase fluide.
Il correspond a un lissage semi-empirique qui fournit une interpolation entre deux limites thermody-
namiques connues : 1’énergie libre d’un gaz parfait monoatomique a haute température, et le modele
du solide de Debye a basse température. L’énergie calculée est purement thermique. Les énergies de
Coulomb et de liaisons seront prises en compte dans les contributions électroniques.

Dans ce modele, 1’énergie interne adimensionnée et la pression réduite s’expriment, a partir du

parametre adimensionné @ = Tysion(p) /7T, en fonction de la température de fusion Trysion :

3 3
enide = 5 + E601/3, (2.32)
3
Phuide = 1+ Ew(p)a)m. (2.33)

On définit un coefficient de Griineisen fluide ¥, sensible au choix de la température de fusion Tysjon. Ce

coefficient s’exprime, suivant :

. d 1Ongusion (P)

w(p) = dlogp (2.34)
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Nom Formule chimique | po [g/cm3] co [km/s] Y Op o [K] | Thusion,o [K]
polyéthylene (CoHy)y 0,954 2,166 | 0,739 - 408
polypropylene (C3Hg)n 0,904 2,137 - - 444
polystyréne (CsHg)n 1,044 1,890 - 258 513

TABLE 2.1 : Propriétés de polyméres dans les conditions normales, issues des références [49, 50, 51].

Le premier terme des relations (2.32-2.33) correspond a I’énergie libre et a la pression d’un gaz parfait.
Le deuxieme terme s’identifie alors a une contribution d’exces, qui est un écart au modele gaz parfait.
A basse température, cette contribution tend vers le modele du solide de Debye, et elle s’annule a haute

température restituant ainsi la contribution du gaz parfait.

Expression de % : On exprime la température de fusion en fonction de la température de Debye,
grice a la loi de Lindemann (équation (2.30)). Cela nous permet de relier le parametre = au coefficient

de Griineisen (équation 2.25), suivant :

3
315(p) = 5w(p) + 1. (2.35)

La pression de la phase fluide s’écrit alors sous la forme :

Pruide = 1+ (3%(p) — 1) o'/. (2.36)

Cette sensibilité des modeles de Debye et de Cowan par rapport au coefficient de Griineisen sera

utilisée, dans le chapitre 4, pour corriger les équations d’état des ablateurs.

Détermination du coefficient de Griineisen % : Pour exprimer I’énergie et la pression ionique, nous
avons besoin de connaitre la température de Debye, ainsi que la température de fusion et le coefficient
de Griineisen solide. Le modele de Cowan donne une estimation de ces parametres, a partir de la charge
atomique moyenne Z et de la masse atomique moyenne A du mélange considéré. Pour I’ablateur plas-
tique CHO non dopé, la charge et la masse atomique moyenne sont respectivement, Zcyo = 3,26 et
Acto = 5,96 g/mol .

On définit une variable adimensionnée pour la densité, suivant : & = p/prer., Ol Prer. est une densité
de référence, telle que prr. = A/9Z%% g/cm’. La température de Debye [eV] est calculée a partir de

cette variable, suivant :
_ 1,68 €b+2
CZ4+22(14E)2

®p (2.37)
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oll, b =0,6Z'/°. D’apres la définition du coefficient de Griineisen solide (équation 2.25), celui-ci s’ écrit

comme :

2
%(p) =b+—1+€, (2.38)

et la température de fusion [eV], s’exprime a partir de la Loi de Lindemann, par :
E2b-+10/3
(1+&)*

Ces formules, qui sont données sans justification ont été testées, a posteriori, sur différents éléments

Trusion(p) = 0,32 (2.39)

chimiques [45]. Bien que ne fournissant pas un calcul précis de Op(p), Tiusion(P), €t ¥5(p), elles donnent
une bonne approximation de ces grandeurs. L’ objectif du modele QEOS est de fournir un calcul simple
des équations d’état. Ces trois grandeurs sont alors utilisées comme des parametres, dont 1’objectif est
le calcul des propriétés thermodynamiques des ions.

Pour I’ablateur CHO, ces paramétres sont estimés 2 la densité standard pg = 1,07 g/cm?, par :
Yo = 1,289, Opy = 664 K, et Tiusiono = 1576 K. Les valeurs introduites dans le modele QEOS sont
alors bien supérieures aux valeurs connues pour les polymeres, détaillées dans le tableau (2.1). Nous

vérifierons, dans les chapitres suivants, la précision du modele QEOS.

Conclusions :

La contribution ionique a la pression totale et a I’énergie interne d’un mélange est, dans le mo-
dele QEOS, entierement déterminée a partir de la masse molaire atomique moyenne A, et du numéro
atomique moyen Z du mélange considéré.

Le diagramme de phase est séparé en deux parties : une phase solide et une phase fluide. Le modele de
Debye est utilisé dans la premiere phase, le modele de Cowan dans la seconde. La loi de Lindemann
assure la transition entre ces deux modeles. Ces modeles sont paramétrés par : la température de De-

bye, la température de fusion et le coefficient de Griineisen solide, eux-mémes déterminés a partir de

ZetA.

2.4 Contributions électroniques

La contribution électronique est calculée a 1’aide du modele semi-classique de Thomas-Fermi, ap-
pliqué a un atome isolé. Nous allons présenter les grandes lignes de ce modele. Plus de détails sont

disponibles dans les références [45, 52].
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2.4.1 Modéle de Thomas-Fermi

Le plasma est vu comme étant un ensemble de cellules sphériques identiques, représentant chacune
un atome. Les cellules sont supposées électroniquement neutres, avec une masse molaire atomique A.

Elles contiennent Z électrons et un nucléon de charge Z. On modélise ces cellules par une sphere de

3 \!/3
Rys — ( ) (2.40)

47'L'I’li0n

Wigner-Seitz, de rayon :

oll, njon = p-H.7/A est la densité ionique totale, et .47, le nombre d’ Avogadro. Le rayon Rws est alors
directement fixé par la densité p et la masse molaire atomique A de I’élément considéré.

A TI’intérieur des sphéres atomiques, les électrons sont traités comme un gaz de Fermi dans un poten-
tiel électrostatique auto-cohérent généré par la charge des particules. Au dela de la surface des spheres,
I’environnement est décrit par un plasma neutre. Les contraintes imposées par I’environnement sont alors
tres simplifiées. Une évolution de ce modele consiste a résoudre le probléme dans une sphere atomique
tout en supposant que la condition de neutralité soit donnée par le plasma dans son ensemble et non
réduite a chacune de ses spheres. Il s’agit des modeles d’atomes moyen plongés dans un jellium [52].
Pour faciliter les calculs de la contribution électronique, nous utiliserons le modele de Thomas-Fermi,
proposé dans le modele QEOS.

Ce modele considere le gaz d’électrons comme localement idéal. On doit alors résoudre localement
le probleme d’un gaz d’électron idéal subissant 1’effet d’un potentiel électrostatique, noté V (r). A l'in-

térieur de la sphere de Wigner-Seitz, ce potentiel est déterminé en résolvant 1’équation de Poisson :
V2V = 4men(r) — 4nZed(r), (2.41)
avec, n(r) la densité électronique obtenue, dans le cas non relativiste, par la relation :

n(r) = Cl(kBT)3/2F1/2 (_Ii‘i‘k]:‘;(")> ; (2.42)

ou, ¢c; = (1/27:2)(2m/h2)3/2, et Fy j est I'intégrale de Fermi, donnée par :

[ Yy
Fv (x)_/o 1+exp(x+y) (243

La neutralité des sphéres atomiques impose au potentiel électrostatique les conditions :

dV/dr=0 lorsque r= Rws, (2.44)
V(r)e<Ze/r lorsque r— 0, (2.45)

V(r)=0 lorsque r= Rws. (2.46)
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La résolution des équations (2.41) et (2.42) se fait suivant un schéma numérique. On obtient alors la
valeur du potentiel électrostatique V (r), et de la densité électronique n(r) d’un atome, pour une condition

de densité et de température imposées au systéme.

Expression de 1’énergie interne et de la pression : A partir de V(r) et de n(r), on écrit I’énergie
totale du systeme électronique comme la somme d’un terme d’énergie cinétique K, d’un potentiel de
coulomb entre les électrons et le noyau Usy, ainsi que de I’interaction coulombienne entre électrons U,

dans chaque cellule :

Rws +eV(r
K =ci(kgT)"? F3), <_“I<T()> &’r, (2.47)
0 B
R 7 2
Uep = — / " ﬁn(r)d%, (2.48)
0

e> [Rws n(r)n(r)
d

Uee = d3rd3r. (2.49)

) 0 |r—r
L’énergie interne et la pression, de la contribution électronique d’une équation d’état QEOS, sont

calculées, pour n’importe quel élément chimique Z, par les relations :

N,
Eqe(Z,0,T) = (K + Uen + Use) 7‘”, (2.50)

By (4 5)

Fip <_N+k7‘;()> |

Ces relations font uniquement intervenir, en plus de la densité et de la température, le numéro atomique

Péle(Z,p, T) = I’l(Rws)kBT

(2.51)

Z et la masse molaire A de I’élément considéré.

Lois d’échelle : Une caractéristique importante du modele de Thomas-Fermi est la possibilité de dé-
finir des lois d’échelle entre les éléments chimiques, qui relient les grandeurs thermodynamiques des
électrons. L’énergie interne Ege(Z,p,T) et la pression Pe(Z,p,T) d’un élément chimique arbitraire,
caractérisé par son numéro atomique Z et sa masse molaire atomique A, sont alors déterminées a partir
de ces grandeurs calculées pour 1I’atome d’hydrogene (A; = 1, Z; = 1). On redimensionne les densités

et les températures, suivant :

P

Les lois d’échelle s’écrivent comme :
Z7/3
Eqe(Z,p,T) = TEéle(ZlaplyTl)a (2.53)

Pae(Z,p,T) = Z'"Pye(Z1,p01,T1). (2.54)
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Des relations similaires existent pour I’énergie libre et pour I’entropie, ainsi que pour toutes les autres
grandeurs thermodynamiques.

Ces lois d’échelle s’ appliquent uniquement aux contributions électroniques dans le modele de Thomas-
Fermi. Ainsi, le calcul de ces contributions dans le cas Z = 1 permet d’obtenir les propriétés électro-
niques de n’importe quel élément chimique. Cette caractéristique constitue le principal avantage pour

I'utilisation du modele de Thomas-Fermi dans une équation d’état tabulée.

Utilisation dans le modele QEOS :  Pour des raisons pratiques, le modele QEOS utilise une tabulation
de I’énergie libre électronique en fonction de la densité p et de la température 7. Toutes les grandeurs
thermodynamiques sont dérivées de cette tabulation. Du fait des lois d’échelle, le modele de Thomas-

Fermi ne nécessite que de calculer la table électronique de I’hydrogene.

2.4.2 Cas des mélanges

Le modele, que nous venons de présenter, rend possible le calcul de la contribution électronique des
équations d’état pour chaque élément chimique du tableau périodique. Cependant, certains matériaux,
comme les ablateurs, sont constitués de plusieurs éléments. Une loi de mélange iso-pression électronique
et iso-densité est alors utilisée pour traiter ces matériaux.

On considere un mélange composé de M éléments chimiques, qui seront indicés par j. La masse

molaire atomique moyenne A du mélange est connue, et s’exprime suivant :
M
A=Y xjAj, (2.55)
j=1

avec x; et A; la fraction atomique et la masse molaire atomique de I’élément j dans le mélange.
La loi de mélange consiste a trouver les densités { P j} des éléments chimiques individuels, de fagon

a vérifier les conditions :

Pé]e(Zj,pj,T) = P, (256)
pl = p, (2.57)
avec,
A Y 4
— = iji, (2.58)
p j=1 pj

Psc(Zj,pj,T) est la pression électronique de I’élément j associé a la densité p;. Cette pression est
donnée directement par les tables Thomas-Fermi. P et p’ sont respectivement, la pression moyenne et la
densité totale du mélange, pour un jeu de densité {p j}. La résolution de ce systeme d’équations se fait

suivant un schéma de résolution numérique.
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Isotherme a température ambiante (T = 300 K)
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FIGURE 2.3 : Isotherme a température ambiante de I’ablateur CHO. La pression électronique, en bleue, a été cal-
culée par le modeéle de Thomas-Fermi, et la pression, en rouge, par le modéle de Thomas-Fermi avec application

de la correction de Barnes.

On procede de la fagon suivante :

1. Une proposition est faite sur la densité p; des €léments individuels composant le mélange. On

détermine alors la pression électronique Pse(Z;,p;,T) de chaque élément j.

2. On impose a chaque pression d’étre égale a la valeur moyenne des pressions P. Pour cela, on fait
varier les densités { P j} jusqu’a ce que la relation (2.56) soit vérifiée. On obtient ainsi un nouveau

jeu de densité.

3. On calcule ensuite la densité totale p’ du mélange a cette pression. Si p’ est différent de p alors,

on fait varier les valeurs de p; pour vérifier (2.57).

4. On réitere le cycle, jusqu’a ce que les conditions (2.56) et (2.57) soient vérifiées pour un jeu de

densité {p;}.
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2.4.3 Prise en compte des effets dus aux liaisons chimiques

Le modele de Thomas-Fermi produit une pression de I’ordre du mégabar a température nulle et a
basse densité. En réalité, la matiere froide a T = 0 K suppose une pression nulle a la densité solide pg.
Afin d’obtenir une équation d’état correcte dans cette région, on ajoute une correction semi-empirique
a la décomposition des contributions. Cette correction permet d’obtenir des valeurs cohérentes de 1’iso-
therme a température ambiante. Cette isotherme, que I’on définit comme une courbe froide, permet de
restituer les effets dus aux liaisons chimiques, non pris en compte dans le modele d’atome isolé.

On choisit une correction semi-empirique de 1’énergie interne de la forme :
Ecore(p) = B {1 = e =00/)"* ] (2.59)

o, les constantes E et b sont alors a déterminer. Dans le modele QEOS, cette énergie est choisie comme
étant indépendante de la température. Par conséquent, 1’équation (2.59) donne aussi une correction a
I’énergie libre de Helmholtz. Cette forme relativement simple a été introduite par Barnes [53] pour

reproduire le terme attractif du potentiel de Morse. La correction semi-empirique s’écrit pour la pression

comme : " s
dEcor Eob[)()) < p > (p0>
Peon(p) = p* =— (== ) (&) expb|l—(=2 : 2.60
p)=p2 o == (B2 (2) exp 1 (2 260
On exprime le module de compressibilité, par :
aPtot ) < aPion aPéle > EObPO
P < op po,To P Ip Ip Po ( : 9

Dans le cadre de la correction de Barnes, les constantes Ey et b sont calculées, a partir du volume
d’équilibre et du module de compressibilité, aux conditions normales de température et de pression
(CNTP), de sorte que Pt (P, T0) = Pon(p,To) + Pere (P, To) + Peorr(p) satisfasse a :

Poi(po) = Py, 262

P aaL;;)l po,To =Ko
Les conditions normales de température et de pression (CNTP) sont définis pour 7o = 300 K et Py =
1 bar. Par ailleurs, Kj a été mesuré expérimentalement. Plus de détail sur la caractérisation des matériaux
considérés seront donnés dans le chapitre 4.
La figure (2.3) présente I’isotherme & température ambiante de 1’ablateur CHO, calculée par le mo-

dele de Thomas-Fermi (courbe bleue) et avec la correction de Barnes (courbe rouge). Les valeurs des

constantes Ey et b sont : Ey = 0,4346 kJ /g et b = 4,0965.
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Conclusions :

Le calcul de la contribution électronique fait intervenir le numéro atomique Z et la masse molaire
atomique A de chaque élément chimique composant le mélange. On utilise le modele de Thomas-
Fermi, que I’on applique a une sphere neutre. La dimension de la sphere est directement fixée par la
densité p et par A. Des lois permettent un calcul simple des grandeurs thermodynamiques de chacun
des éléments chimiques. Une loi de mélange isopression-isodensité est ensuite appliquée aux éléments
chimiques individuels afin obtenir la pression totale et I’énergie interne du mélange. Finalement, une
correction semi-empirique de Barnes est utilisée a température ambiante (7p) pour corriger les valeurs

calculées a basse densité et basse température.

2.5 Modifications de I’équation d’état

Comme R. More I’a expliqué dans son article [45], le modele QEOS constitue un cadre général
pour construire une équation d’état tabulée, et a vocation a étre modifié. En particulier, les parametres
utilisés pour le calcul de la contribution ionique sont ajustables. Plus généralement, des modifications
peuvent s’appliquer a la fagon de calculer I’isotherme a température ambiante, ainsi qu’a la composante

électronique, et a la composante ionique.

Ajout de I’isotherme a 300 K dans la décomposition des contributions : L’isotherme a température
ambiante peut étre déterminée séparément, puis introduite dans la décomposition des contributions.
On sépare alors les contributions chaudes, dites thermiques, d’une contribution froide, représentée par

I’isotherme a 7p. Cette séparation s’écrit, dans le cas de I’énergie libre, suivant :
F(p,T) = Fon(p,T) + Fi(p,T) + Fer.(p), (2.63)

Les contributions Eghn/éle(p, T) = Fonee(P,T) — Foneie(p, To) désignent alors les contributions ther-
miques ioniques et électroniques de 1’énergie libre. On fait ainsi apparaitre un terme d’énergie libre a la

température ambiante F ¢ (p). Ce terme est défini dans le modele QEOS, comme :

Fei.(p) = Fon(p,To) + Fae(p, To) + Ecorc(P), (2.64)

avec, Ecorr(p) est la correction semi-empirique de Barnes.
L’avantage d’introduire ’isotherme F 1. (p) dans la décomposition des contributions est qu’elle peut
étre calculée séparément, a I’aide d’une modélisation théorique adaptée a la matiere froide, ou mesurée,

par exemple, dans des cellules a enclume diamant.
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Isotherme a 80 000 K
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FIGURE 2.4 : Isotherme a 80000 K de I’ablateur CHO dans le modele QEOS, avec ['introduction explicite de la
contribution froide. La pression thermique ionique (en bleu) et la pression froide (en noir) représentent la majeure

partie de la pression totale (en vert).

Modifications apportées a la contribution électronique : Nous pouvons ensuite changer la facon de
calculer la contribution électronique. Parmi les modeles qui peuvent étre utilisés, le modele de Thomas-
Fermi-Dirac inclut un terme d’échange et corrélation dans le modele semi-classique de Thomas-Fermi.
Le modele Inferno [54, 55] introduit un traitement quantique des états électroniques, dans le cadre de
la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT®) appliquée a une sphére ionique. La théorie de la
DFT sera expliquée dans le chapitre 3. Ce modele, bien que permettant un calcul plus précis des effets
électroniques dans un atome, nécessitent des calculs plus longs et plus complexes que ceux effectués
dans le modele de Thomas-Fermi. En particulier, les lois d’échelle ne s’appliquent pas. De plus, dans le
cadre de la séparation (2.63), la contribution thermique des électrons participe moins a la pression totale
que la contribution thermique des ions, pour des températures inférieures a 100000 K. La figure (2.4)
illustre cette caractéristique sur 1’isotherme a 80000 K. Nous avons ajouté 1’isotherme a 300 K dans
la décomposition des contributions ionique et électronique dans le modele QEOS (2.63). L’isotherme a
300 K et la pression thermique des ions représentent alors la majeure partie de la pression totale. En effet,

la pression thermique électronique intervient pour moins de 2 Mbar sur la pression totale qui s’étend

8. DFT est un acronyme de : Density Functional Theory.
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10 Isochore a 2,5 glcm3

—— Pression totale dans QEOS

Pression thermique électronique :
8 -| —— modéle Thomas-Fermi
- - - modéle Inferno

Pression thermique ionique :
—— modéle de Cowan
- - - modéle de Yukawa
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FIGURE 2.5 : Isochore a 2,5 g/cm3 de ’ablateur CHO dans le modele QEOS. Les courbes en trait plein corres-

pondent au modele QEOS. Les courbes en pointillé correspondent a des modeéles introduits dans I’ équation d’état

QFEOS.

jusqu’a 65 Mbar. La figure (2.5) présente ces mémes pressions sur I’isochore 4 2,5 g/cm?. La pression
thermique des électrons calculée avec le modele quantique Inferno a été ajoutée. Dans le régime de
température affiché sur cette figure, entre 0 et 100000 K, aucune différence notable n’est observée entre
le traitement semi-classique et le traitement quantique des électrons. Nous utiliserons donc le modele

Thomas-Fermi, sans modification.

Modifications apportées a la contribution ionique : Des modifications peuvent enfin €tre apportées
au calcul de la contribution ionique.

En effet, dans la phase solide, D. Young et E. Corey [56] ont proposé de modifier I’isotherme a
température ambiante, ainsi que le coefficient de Griineisen pour restituer des phénomenes physiques
mesurables, tels que les transitions de phase. Ils ont ensuite proposé d’introduire un modele diatomique
pour prendre en compte les effets de dissociation chimique sur I’équation d’état. Ce modele contient des
coefficients qui doivent étre ajustés de fagon arbitraire, ou a partir de données expérimentales.

Dans la phase fluide, le modele de plasma de Yukawa [57] peut étre utilisé a la place du modele de

Cowan, pour prendre en compte 1’écrantage du potentiel interatomique dii aux électrons libres. L’ utilisa-
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tion de ce modele permet alors de restituer la limite gaz parfait a haute température et de mieux décrire
les effets de couches atomiques pour les tres hautes pressions (> 100 Mbar). Pour traiter le domaine
qui nous intéresse en premier lieu (P = quelques Mbar, p = quelques g/cm?, T = quelques eV), nous
utiliserons le modele analytique de Cowan implémenté dans les tables QEOS. Ce modele ne dépend que

du coefficient de Griineisen a partir duquel tous les parametres du modele peuvent étre déterminés.

Perspectives :

Les modifications que nous apporterons au modele QEOS concernent :

1. I'introduction d’une isotherme a température ambiante dans la séparation des contributions io-
niques et électroniques. Cette isotherme sera calculée par une méthode de dynamique molécu-

laire quantique.

2. Le coefficient de Griineisen sera modifié pour faire correspondre les tables QEOS a des prédic-

tions numériques et des mesures expérimentales.

3. Aucun changement ne sera apporté a la contribution électronique.
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Simulations de dynamique moléculaire quantique
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3.1 Introduction

Dans le chapitre précédent, nous avons présenté le modele QEOS qui a été choisi pour construire les
équations d’état tabulées des ablateurs. Ce modele se base sur une représentation simplifiée des plasmas,
dans lequel on considere un atome isolé dans une cellule a symétrie sphérique. Certaines caractéristiques
de la matiere, comme les liaisons chimiques, ne sont alors pas décrites par cette modélisation. Nous
cherchons a tester ce modele dans un régime restreint du diagramme de phase qui est accessible sur les
installations laser LULI2000 et GEKKO XII. En particulier, nous nous concentrerons sur des pressions
et des températures de I’ordre de quelques mégabars et quelques électronvolts.

Le calcul des propriétés d’un systeme a I’équilibre thermodynamique dans ce régime est assez com-
plexe. En effet, les actions conjointes de la pression et de la température permettent la coexistence de
différentes especes chimiques ou ioniques, comme les molécules, les atomes, ainsi que les ions et les
électrons. Pour cette raison, nous avons utilisé€ une méthode de simulation de la mati¢ére qui ne nécessite
pas de connaitre a I’avance la composition du systeme pour des conditions de densité et de température
données. Cette méthode est connue sous le nom de « dynamique moléculaire quantique » (QMD), ou
de « dynamique moléculaire ab initio », puisque aucune hypotheése n’est faite a I’avance sur I’état du
systeme. Le terme « dynamique moléculaire » signifie que I’évolution des atomes au cours du temps est
calculée en résolvant les équations du mouvement de la mécanique classique. Le terme « quantique »
indique que les forces qui s’exercent sur les atomes ne sont pas calculées a partir d’un terme donné a
priori, mais sont déduites de la structure électronique.

Il existe plusieurs formulations de la dynamique moléculaire quantique. En particulier, la formula-
tion de Car et Parrinello [58] traite en méme temps le mouvements des ions et des électrons. Une autre
formulation, couramment utilisée a ’heure actuelle, considere I"hypothese de Born-Oppenheimer qui
postule que les électrons atteignent instantanément 1’équilibre thermodynamique au cours du déplace-
ment des noyaux. On résout ainsi de facon statique le systeme électronique, a chaque pas de temps. Le
probleme de la structure électronique revient donc a résoudre un probléme quantique indépendant du
temps. Cette méthode a été choisie pour nos calculs.

Depuis les années 1990 et le développement des super-calculateurs, la dynamique moléculaire quan-
tique est trés utilisée pour décrire la matiere dense et tiede. Elle a permis d’obtenir des informations aussi
bien sur les équations d’état et le diagramme de phase des matériaux, que sur les propriétés de transport
et les propriétés optiques. Par exemple, L. Collins [59] s’est intéressé en 1995 aux propriétés thermo-
dynamiques et électroniques de I’hydrogeéne comprimé pour des températures comprises entre 3 000 et

60000 K. Depuis, de nombreuses autres études numériques ont été réalisées sur des matériaux d’intéréts
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astrophysiques comme le LiF [60], le quartz [61], I’aluminium [62, 63, 64] et le fer [65, 66, 67, 68]. Dans
le cas des matériaux ablateurs, cette méthode de simulation a fourni des données d’équations d’état sur
les mélanges CH [69, 70], CH; 3¢ [71], CH; 50 [32, 72], CH; [73, 74], dans un régime étendu du dia-
gramme de phase. Nous nous proposons d’appliquer la méthode de la dynamique moléculaire quantique
a des mélanges plus représentatifs des ablateurs des capsules du Laser Mégajoule.

Nous développons brievement les principaux concepts de la dynamique moléculaire quantique. En
premier lieu, nous détaillerons les approximations introduites dans le calcul de la dynamique molécu-
laire classique (section 3.2). Ensuite, nous présenterons la méthode utilisée pour le calcul de la structure
électronique, ainsi que les principales approximations introduites pour la résolution numérique (sec-

tion 3.3).

3.2 La dynamique moléculaire

3.2.1 Généralités

La dynamique moléculaire est une technique de simulation, qui constitue un outil de compréhension
de la matiere fondé uniquement sur la mise en oeuvre des forces interatomiques. Elle permet de suivre
I’évolution temporelle d’un ensemble de particules en interaction. Pour un systeme de N particules,
les positions et les vitesses de toutes les particules sont obtenues, a chaque instant, en intégrant des
équations du mouvement issues des lois de la mécanique classique. Ces équations s’écrivent, pour une

particule i de masse m;, suivant :

d’ri(t)

e =), G.1)
PR

) =5 (3.2)

La force exercée sur la particule i par les (N-1) autres particules est notée f;(r). Cette force est déterminée
a partir du potentiel d’interaction V (R), ot R correspond a I’ensemble des positions du systeme, tel que
R ={r;,ry,....,ry}. D’apres la loi de conservation de 1’énergie du systéme, on exprime 1’énergie totale,
comme E = E, +V, avec E,. I’énergie cinétique moyenne des particules.

A partir de la connaissance de la position et de la vitesse des particules a chaque instant, on peut
suivre I’évolution de grandeurs physiques A(z) au cours du temps. Les propriétés thermodynamiques

sont obtenues de la moyenne temporelle de ces grandeurs sur une portion [fy, ] de la trajectoire de phase
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a I’équilibre thermodynamique !.
1 to+t
(A) = lim — A(t)dr. 3.3)

t—eo £ Jyo
L’hypothese d’ergodicité assure que cette moyenne temporelle est équivalente a la moyenne d’ensemble.
Ainsi, la dynamique moléculaire donne acces, a la fois aux propriétés dynamiques du systéme, puisque
les positions et les vitesses sont connues a chaque instant, mais aussi aux propriétés statiques, comme
la structure et la thermodynamique. Dans notre étude des ablateurs, nous allons nous intéresser aux
propriétés statiques. Celles-ci pourront étre directement comparées aux valeurs calculées par le modele

QEOS.

3.2.2 Mise en oeuvre de la dynamique moléculaire
3.2.2.1 Algorithme d’intégration temporelle

Le calcul des positions et les vitesses se fait par I'intégration numérique de 1’équation (3.1). Cette
intégration repose sur des méthodes de différences finies 2 [75], qui discrétisent le temps sur un pas Ar.
Les positions r; de chacune des particules du systéme a I’instant ¢ + Ar sont alors définies au moyen d’un

développement de Taylor, a partir des positions et de leurs dérivées successives a un instant antérieur :

. 2., 3., 3.
dr’(t)AH-id r‘(t)Atz 1d r'(t)Aﬁ—i—...—i—id ri(1)

(t+At) =1;(t
ri(t+An) =) + =g 21 a2 3 A al dm

Ar" 3.4)

Les termes d’ordres élevés sont, en général, négligeables ce qui permet de tronquer le développement de
Taylor. La fagon de tronquer et de recombiner les termes du développement donne lieu a des méthodes
spécifiques, ayant chacune ses avantages et ses inconvénients. On utilise 1’algorithme de L. Verlet [76,

77] qui est historiquement I’un des premiers introduits. Cet algorithme procéde de la facon suivante :

e les positions des atomes a I'instant # + At sont calculées a partir des positions et des vitesses a
I’instant ¢, par la relation :

ri(t+At) =r;(t) + Arvi(r) + L

zmifi(t)a (3.5

e les forces f;(r + At) sont calculées a partir des positions r;(7 + At), puis sont stockées pour le pas

suivant.

1. On définit I’équilibre thermodynamique comme I’état que tout systeme isolé atteint apres un temps suffisamment long,

et qui est caractérisé par un certain nombre de grandeurs macroscopiques.
2. La méthode des différences finies est une technique de résolution numérique qui permet de rechercher les solutions

approchées d’équations aux dérivées partielles. Elle consiste a résoudre un systeme de relations (schéma numérique) liant les

valeurs des fonctions inconnues en certains points suffisamment proches les uns des autres.
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FIGURE 3.1 : Schéma en deux dimensions représentant la boite de simulation de largeur L (au centre), ainsi que
ses 8 images dans le cas oui des conditions aux limites périodiques sont appliquées. Le cercle rouge représente un
atome sortant de la boite de simulation par I'une de ses faces. Les conditions aux limites périodiques permettent

alors de conserver le nombre d’atomes, en le faisant rentrer par la face opposée.

e les vitesses sont ensuite mises a jour suivant :

vi(t+Ar) =v(t) + % [£:(¢) +£:(t +Ar)] (3.6)

La précision des calculs de dynamique moléculaire dépend de la facon de déterminer les forces
interatomiques f;(z). Dans le cas des simulations que nous avons effectuées, ces forces sont obtenues a
partir d’un calcul quantique de la structure électronique, a chaque pas de temps. Cela permet d’avoir une
grande précision dans les calculs de dynamique moléculaire. La méthode et les approximations utilisées

pour le calcul de la structure électronique seront détaillées dans la section (3.3).

3.2.2.2 Conditions aux limites périodiques

Les simulations de dynamique moléculaire sont réalisées sur une région finie de I’espace, appelée
boite de simulation. On utilise une boite cubique de volume V = L3, de largueur L identique dans les
trois directions de 1’espace.

Le calcul des grandeurs macroscopiques nécessite de simuler un systeme de taille trés importante,
avec un nombre de particules N gigantesque, de 1’ordre de grandeur du nombre d’Avogadro .4, .

Les moyens informatiques actuels limitent cependant le nombre de particules qui peut étre pris en
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compte. Dans le cas de la dynamique moléculaire quantique, ce nombre n’excede pas quelques cen-
taines d’atomes sur les plus puissants calculateurs actuels. La boite de simulation a alors une dimension
de I’ordre du dixieme de nanometre, tres éloignée des dimensions requises.

Pour recréer les effets d’un systéme réel, on applique des conditions aux limites périodiques. La
boite de simulation est alors dupliquée dans toutes les directions de 1’espace (figure 3.1). Aux mou-
vements des particules dans la boite primitive, on fait correspondre des mouvements identiques fictifs
dans toutes les images périodiques. Lorsqu’une particule sort de la boite primitive par I’'une de ces
faces, I’image de cette particule entre dans la boite de face opposée. Cette méthode permet de garder le
nombre de particules constant, tout en conservant la masse, 1’énergie et le moment cinétique au cours de

la simulation.

3.2.3 Calcul des propriétés physiques des systemes simulés

La dynamique moléculaire permet d’obtenir les positions et les vitesses des atomes au cours du
temps. Nous allons maintenant présenter les principales propriétés physiques qui peuvent étre déduites

de ces données.

3.2.3.1 Propriétés thermodynamiques

On considere que 1’équilibre thermodynamique est atteint pour des systemes dont les grandeurs
macroscopiques, comme la pression et I’énergie interne, ne varient que trés lentement par rapport a
I’échelle de temps. On accede aux propriétés thermodynamiques du systéme, a partir de la moyenne
arithmétique (équation 3.7) de ces grandeurs instantanées A(¢) sur un échantillonnage correspondant a
des configurations d’équilibre 3.

1 M
A)=—Y A(lAr) 3.7
=1

ol, M correspond a un nombre de configurations pour lesquelles les grandeurs macroscopiques A(#) sont

stables sur I’intervalle de temps.

Parmi les grandeurs macroscopiques accessibles :

e [’énergie potentielle est calculée a chaque instant a partir du potentiel coulombien d’interaction.
Dans le formalisme de Born-Oppenheimer, ce potentiel a une composante nucléaire et électro-
nique Fge(R), et s’exprime comme :

Z2i€ | e R (3.8)

-y y A

i=li<j }I‘, 4/‘

3. Une configuration correspond a I’ensemble des positions et des vitesses atomiques a un instant donné.



Calcul des propriétés physiques des systemes simulés 43

FIGURE 3.2 : Schéma représentant la discrétisation de I’espace dans le calcul de la fonction de distribution

radiale. Les cercles représentent les atomes disposés de facon homogene dans la boite de simulation.

Dans nos simulations, la contribution électronique est donnée par une minimisation de la densité

électronique, a chaque pas de temps, dans le cadre de la théorie de la fonctionnelle de la densité.

e L’énergie cinétique est déterminée a partir de la configuration des vitesses V= (vy,...,vy) a l’ins-
tant ¢, suivant :

18,
K(V)= 3 Y miv; (3.9)
i=1
e [’énergie totale du systeme est obtenue en ajoutant 1’énergie cinétique a I’énergie potentielle.

Eoi(R,V) =K(V)+V(R) (3.10)
e La pression est calculée a partir du tenseur des contraintes.

3.2.3.2 Propriétés structurales

Des informations sur la structure microscopique des systemes simulés sont obtenues a partir de
I’analyse des fonctions de distribution radiale (RDF*#), notées g(r). Ces fonctions représentent la pro-
babilité de trouver une particule dans une coquille sphérique d’épaisseur dr a la distance r d’une autre
particule, comme illustrée sur la figure (3.2). Ainsi, en discrétisant I’espace en de petits intervalles dr,
on calcule, pour un atome donné, le nombre dn(r) d’atomes situés a une distance comprise entre r et
r+dr, par la relation :

dn(r) = gg(r)47tr2dr, (3.11)

avec N le nombre d’atomes dans la boite de simulation, et V le volume.

4. Radial Distribution Function
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En distinguant les especes chimiques o et 8, on définit les fonctions de distribution radiales partielles

8ap(r) par:

4 dnaﬁ(r)

Ces fonctions de distribution représentent la densité de probabilité qu’un atome d’une espece
ait un voisin d’une espéce 8 a une distance r donnée. Dans la pratique, on moyenne les fonctions de

distributions sur I’ensemble des M configurations a 1’équilibre thermodynamique.
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FIGURE 3.3 : L’image de gauche représente une boite de simulation composée d’atome de cuivre (Cu) a tempé-
rature ambiante et a la densité standard. La figure de droite est la fonction de distribution radiale entre les atomes
de cuivre-cuivre. La structure est cristalline, avec un arrangement des atomes de cuivre périodique, on observe

donc une série de pics sur la fonction de distribution radiale.
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FIGURE 3.4 : L’image de gauche représente une boite de simulation de I’ablateur CHO pour une condition de
densité et de température imposée au systeme de 3,4 g/ cm?® et de 59210 K. La figure de droite est la fonction
de distribution radiale entre les atomes de carbone. Aucun pic n’est visible, les molécules sont donc entierement

dissociées.
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Pour un systéme parfaitement organisé et régulier, comme c’est le cas dans un cristal, la fonction de
distribution partielle entre deux atomes présente une série de pics correspondant aux distances entre les
premiers, deuxieémes, et troisiemes voisins. La figure (3.3) est un exemple de ce type de structure dans le
cas du cuivre. Pour les liquides, un premier pic est visible, caractérisant un ordre a courte distance, suivi
d’une atténuation des pics plus ou moins forte autour de la valeur unité. Lorsqu’il n’y a plus d’ordre
local, aucun pic n’est visible. Les molécules sont entierement dissociées. La figure (3.4) est un exemple

d’une fonction de distribution radiale pour un milieu compleétement dissocié.

3.3 La théorie de la fonctionnelle de la densité

Nous avons présenté les concepts des simulations de dynamique moléculaire que nous allons mettre
en oeuvre pour tester les équations d’état tabulées. Cependant, la précision de la dynamique moléculaire
repose sur la fagcon de déterminer les interactions entre les atomes du systeéme. Dans le cadre de I’ap-
proximation de Born-Oppenheimer, ces interactions sont obtenues a partir de la fonction d’onde a N,
électrons, solution de 1’équation de Schrédinger indépendante du temps. Les ions interviennent dans le
calcul des états électroniques via 1’introduction, dans cette équation, d’un potentiel externe.

Pour un systeme de N, électrons en interaction dans un potentiel externe, I’équation a résoudre

s’écrit sous forme adimensionnée, suivant :

Z Z e

=1
ol A; est I’opérateur laplacien par rapport aux coordonnées de position de I’électron /, et ¢(ry,...,ry,)

A
Ly . |+Zvext r) | o(r1,....en.) =EQ(r1,....rn.), (3.13)

est la fonction d’onde polyélectronique totale. Le terme entre parentheses fait référence a 1’hamilto-
nien du systeme. Il se compose d’un opérateur d’énergie cinétique, ainsi que d’un opérateur associé a
I’énergie d’interaction entre les électrons, et du potentiel externe, dans lequel évoluent les électrons. Les
interactions entre électrons sont décrites comme étant la somme d’interactions coulombiennes par paires
d’électrons.

Dans cette équation, les électrons sont couplés entre eux de maniere directe, par I’intermédiaire du
terme d’interaction entre électrons et de maniere indirecte, par anti-symétrie de la fonction d’onde>.
Il nous est alors impossible de résoudre de fagon exacte le systeme d’électrons en interaction dans un
potentiel externe.

La résolution de ce systeme, qui est connu sous le nom de probleme quantique a N corps, a été un

enjeu majeur pour 1’étude de la matieére au cours du XX° siecle. Il a fait I’objet de nombreuses refor-

5. L’anti-symétrie de la fonction d’onde est une conséquence du principe d’exclusion de Pauli. Celui-ci stipule que deux

électrons de méme spin ne peuvent pas occuper la méme position.
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mulations et approximations [78]. Parmi les plus connues, la théorie de Hartree-Fock et les méthodes
post Hartree-Fock qui sont dérivées de ce formalisme permettent une résolution approchée de 1’équa-
tion (3.13). La fonction d’onde polyélectronique totale du systéme est alors décrite sous la forme d’un
déterminant de Slater, qui fait intervenir les fonctions d’ondes monoélectroniques. On résout ainsi un
ensemble d’équations de Schrodinger monoélectroniques pour chacun des N, électrons évoluant dans
un champ moyen créé par les autres électrons. Ces méthodes, bien qu’étant performantes, demandent
des temps de calculs extrémement importants et ne peuvent étre raisonnablement utilisées que pour des
systémes ne contenant qu’un nombre restreint d’atomes.

Pour remédier a ce probleme, nous avons utilisé la méthode dite de la théorie de la fonctionnelle
de la densité (DFT). Cette méthode transforme le probléme de la détermination des états électroniques
en la minimisation d’une fonctionnelle de la densité. Elle se base sur les théoremes de P. Hohenberg
et W. Kohn (1964) qui 1égitiment I’utilisation de la densité électronique, comme variable de base d’un

systeme d’électrons en interaction dans un potentiel externe.

3.3.1 Formulation exacte de la théorie de la fonctionnelle de la densité

Les théoremes de P. Hohenberg et W. Kohn [79] formulent la théorie de la fonctionnelle de la densité
en une théorie exacte des systemes a N corps. Elle s’applique a tout systeme de particules en interac-
tion dans un potentiel externe. L’ équation (3.13), qui définit le systéme électronique, est caractérisée
par le nombre d’électrons du systéme, et le potentiel externe auquel les électrons sont soumis. De facon
générale, la connaissance de ces deux grandeurs permet de déterminer la fonction d’onde de 1’état fon-
damental, ainsi que la densité électronique associée. En remarquant cela, P. Hohenberg et W. Kohn ont

énoncé deux théoremes qui permettent de reformuler le probléme de résolution du systéme électronique.

Théoreme 1: Pour tout systeéme de particules en interaction dans un potentiel externe Vex(r), ce po-
tentiel est déterminé de fagon unique, & une constante additive pres, par la densité ny(r) du systeme dans

son état fondamental.

En d’autres termes, la densité électronique devient une variable de base du systeme au méme titre

que la fonction d’onde. Elle s’exprime suivant :
n(r) :Ne/d3r2...d3rNe 10 (r,r2,...,e0)) (3.14)

Théoreme 2 : Une fonctionnelle universelle de la densité, F[n], peut étre définie pour 1’énergie pour

n’importe quel potentiel externe Ve (r). Pour tout potentiel externe, 1’énergie de 1’état fondamental du
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systéme est la valeur minimale de cette fonctionnelle. La densité n(r) qui minimise cette fonctionnelle

de I’énergie est exactement la densité ng(r) de I’état fondamental du systéme.

Le second théoreme de P. Hohenberg et W. Kohn permet de définir 1’énergie comme une fonction-

nelle de la densité électronique n(r), qui s’écrit suivant :
E[n,Vex] = Fln]+ / & Vex (r)n(r). (3.15)

L’ état fondamental du systéme a température nulle est alors obtenu en minimisant 1’énergie totale

par rapport a la densité électronique, c’est-a-dire :

EO [nOa Vext(nO)] = min [ﬂ, Vext]a (3 16)

n—ng
avec ng la densité électronique de 1’état fondamental.
La théorie de la fonctionnelle de la densité remplace ainsi le probléme de la résolution de 1’équation
de Schrodinger polyélectronique a la détermination de la fonctionnelle F[n]. Cependant, la forme exacte
de cette fonctionnelle n’est pas connue. Des hypotheses et approximations ont alors été proposées pour

la calculer.

3.3.2 Détermination de la fonctionnelle universelle de la densité

Nous allons détailler deux formulations de la DFT qui permettent d’exprimer la fonctionnelle de la

densité F[n], moyennant certaines approximations.

3.3.2.1 Formulation statistique de Thomas-Fermi

En 1927, L. Thomas et E. Fermi [80] ont proposé une description de 1’atome ne s’appuyant pas
sur une fonction d’onde. Ils supposerent que le nuage électronique est équivalent a un gaz uniforme
d’électrons indépendants. Les interactions entre électrons sont alors négligées.

L’énergie cinétique Trp[n| est calculée en faisant 1’approximation que chaque élément de volume
contient une densité locale uniforme. On suppose alors que I’espace est un assemblage de cellules cu-
biques de coté a, indépendantes les unes des autres, et contenant N, électrons considérés comme des

fermions indépendants de spin 1/2 (a T = 0). La densité d’état s’exprime par :

2
g(e) = g <8n;§a ) e 3.17)

ou € est le niveau d’énergie considéré, /i la constante de Planck et m, la masse électronique. Les électrons
étant considérés comme des fermions, on peut exprimer le taux d’occupation de chaque état par la

fonction de distribution de Fermi-Dirac qui, a T = 0 est définie par :
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1sie<eg
fle)= (3.18)

Osi€e>er
ou &f est I’énergie de Fermi du gaz d’électrons.
L’énergie, et le nombre d’électrons N, dans la cellule, sont calculés en utilisant les formules de

physique statistique usuelles :

3
o T N 81 Zme 2 2.5/2
E = /o 8f(8)g(8)d8—5< h2> a“g'”, (3.19)
3
oo 2 5
Ne = | f(S)g(e)d8=837r< ;Ze) e (3.20)

En insérant la relation (3.20) dans (3.19), on obtient une expression de I’énergie électronique en

fonction du nombre d’électrons N, et de la taille de la cellule a.

2 5
3 (3n%)*34° <Ne> (3.21)

~ 10me a3
Lorsque I’on fait tendre a — O (cellules infinitésimales), la quantité % tend vers la densité électro-
nique n(r) au point r. L’énergie cinétique totale des électrons dans tout I’espace s’exprime alors dans la

formulation de Thomas-Fermi comme une fonctionnelle de la densité n(r).

h2
Treln) = G- - / n(r)>3dr, (3.22)

(<]

avec Cp = %(37:2)2/3.
Le description de Thomas-Fermi apporte une nouvelle formulation de I’énergie cinétique qui de-
vient une fonctionnelle de la densité. En ajoutant des interactions électrostatiques entre électrons, la

fonctionnelle universelle de la densité de Hohenberg et Kohn s’exprime, suivant :
1 /
Fln) = Tre[n] + = / / non(r) 3, o, (3.23)
2 r—r’|

Cette formulation de la DFT associée a la dynamique moléculaire est connue sous le terme de dy-
namique moléculaire sans orbitale. Ces calculs ne restituent pas les liaisons chimiques mais permettent
de décrire la matiere a trés haute température. Des simulations de ce type ont récemment été effectuées
sur les mélanges CoH3 [72] et CgHg [81], de composition proche des ablateurs des capsules du Laser
Mégajoule. Des données d’équation d’état du C,H3 ont été obtenues par Danel et Kazandjian [72], pour
des densités entre 1 et 10 g/cm? et des températures entre 60 000 et 100000 K. Les propriétés statiques
et I’ionisation moyenne du polystyréne (CgHg) ont été calculées par Hu et al. [81], pour des densités

entre 0,5 et 100 g/cm? et des températures entre 15600 et 500000 K.
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Nous avons choisi la formulation de Kohn-Sham de la DFT qui introduit la notion d’orbitales ato-
miques pour décrire le systeme électronique des atomes et permet de prendre en compte les liaisons

chimiques. Elle est ainsi plus adaptée au régime thermodynamique qui nous intéresse.

3.3.2.2 Formulation de Kohn-Sham

En 1965, W. Kohn et L. Sham [82] introduirent la notion d’orbitale dans le formalisme de la théorie
de la fonctionnelle de la densité. Dans ce cas, ’énergie cinétique dépend explicitement de la fonction

d’onde polyélectronique et s’écrit suivant :

Ne 1
Tln) = (9]}, —5Vil6), (3.24)
=1

avec |@) la fonction d’onde totale du systeme polyélectronique dans son état fondamental.

Kohn et Sham adapteérent ensuite le modele d’Hartree-Fock a particules indépendantes au forma-
lisme de la DFT, auquel ils ont introduit les effets de corrélation. Le systeme d’électrons en interaction
dans un potentiel externe est remplacé par un systeme auxiliaire simple d’électrons indépendants évo-
luant dans un potentiel effectif ayant la méme densité électronique ng(r) que le systéme a N corps dans
son état fondamental. Cette idée est illustrée sur la figure (3.5).

On suppose qu’il existe une fonction d’onde polyélectronique décrite par un produit antisymétrisé de
fonctions d’onde monoélectroniques ¢;(r) qui reproduit la fonction d’onde exacte du systéme. L’ énergie
cinétique s’écrit comme :

Ne

1
T =) (o] - EV?W. (3.25)
=1

~

La fonctionnelle universelle de I’énergie introduite par Hohenberg et Kohn s’exprime alors, a tem-
pérature nulle, sous la forme :

Fn] = Ti[n] + Eu[n] + Exc[n], (3.26)

ol, Ey[n] est un terme d’interaction coulombienne entre électrons, et Ex.[n] un terme d’échange et
de corrélation qui contient les effets quantiques non pris en compte dans les deux autres termes de
I’équation (3.26). Cette fonctionnelle est calculée exactement a partir de la densité électronique n(r),

obtenue a température nulle, par :
Ne
n(r) =Y loi(r)[*. (3.27)
=1

Le fait d’introduire une représentation orbitalaire dans le formalisme de la DFT transforme la mini-
misation de 1’énergie par rapport a une densité électronique en une minimisation de 1’énergie par rapport

a un jeu d’orbitales.
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Point de vue de Schrodinger Point de vue de la DFT
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FIGURE 3.5 : [llustration du principe de la DFT développé par Kohn et Sham

De la méme fagon que I’on obtient les équations d’Hartree-Fock dans les méthodes de fonctions
d’onde, on arrive a un ensemble d’équations de Schrédinger monoélectroniques similaires pour la DFT,

connues sous le nom d’équations de Kohn-Sham. Celles-ci s’expriment, en unités atomiques, par :

1
<—2V12 + Veff(r)> @u(r) = &@(r), (3.28)

avec ¢@;(r) les orbitales de Kohn-Sham minimisant la fonctionnelle de la densité, et g les valeurs propres
associées. Le terme entre parentheses correspond a I’Hamiltonien de Kohn-Sham. Il comporte un opé-
rateur d’énergie cinétique, et un potentiel effectif dans lequel les électrons se déplacent. Le potentiel

effectif de Kohn-Sham s’écrit suivant :
Veff[n(r)} =Wy [I’l(l‘)] + Ve [n(r)] -+ Vext(l‘). (3.29)

Il est composé d’un potentiel coulombien lié aux interactions entre électrons, appelé potentiel de Hartree
et noté Vi [n(r)], d’un potentiel d’échange et corrélation, noté Vi [n(r)], ainsi que d’un potentiel associé
aux interactions entre les noyaux et les électrons, noté Vex(r).

Le potentiel d’Hartree s’écrit, comme,

Vaaln(r)] = / ”(_r/r),| & (3.30)

Ir
Le potentiel d’échange et corrélation est un terme purement quantique dii au principe d’exclusion de
Pauli. En plus de contenir I’échange et la corrélation électronique qui représentent I’ interaction simulta-
née entre les électrons, il contient des corrections a I’énergie cinétique. On le définit a partir de I’énergie

d’échange et corrélation Exc[n], par :
6Exc
on

L’introduction de ce terme permet d’obtenir la solution exacte du probleéme a N corps dans le formalisme

Vieln(r)] =

(3.31)

d’électrons indépendants. Cependant, la forme exacte de la fonctionnelle Ex.[n] n’est pas connue et doit
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faire 1’objet d’approximations. Le choix d’une fonctionnelle pour 1’échange et la corrélation constitue

I’une des principales approximations de la théorie de la fonctionnelle de la densité.

Formulation a température finie : Nous avons explicité la formulation de Kohn-Sham de la DFT
pour un systeme a température nulle. Les états électroniques sont alors, soit doublement occupés (en
fonction du spin), soit vides. Cette formulation a été étendue a un systeme a température finie par Mer-

min [83]. La densité électronique s’exprime, dans ce cas, suivant :

n(r)=Y fileu(r)P, (3.32)
[

avec f; I’occupation de I’état [ donné par la distribution de Fermi-Dirac.

La fonctionnelle universelle de 1’énergie s’écrit a température finie, par :
Fn] = Fy[n] + Enln] + Exc[n], (3.33)

ol, Fp[n] est un terme cinétique-entropique du systeme d’électrons indépendant, qui s’obtient de I’ex-
pression :

Fyln] = Ko — T'So, (3.34)
ol, Ky et Sp sont respectivement 1’énergie cinétique et 1’entropie du gaz d’électrons indépendant. Ils
s’expriment suivant :

1
Kolnl =Y i 01— 5 V7 ). (335)
1

So=—ks Y [filog(fi) + (1 — fi)log(1— fi)]. (3.36)
1

L’énergie cinétique, a température finie, est formellement identique a 1I’expression (3.26). Cependant,
la sommation s’effectue sur tous les états d’occupation partielle f; jusqu’a I’infini. Dans la pratique, on

introduit un certain nombre d’orbitales, peuplées jusqu’a un niveau de précision fixé [84].

Résolution numérique des équations de Kohn-Sham Pour résoudre numériquement les équations
de Kohn-Sham, on utilise un schéma auto-cohérent. On effectue alors des itérations successives jusqu’a
ce qu’un critere de convergence soit vérifié. Cette technique itérative est détaillée sur la figure (3.6).

La premiere étape consiste a déterminer le potentiel effectif de Kohn-Sham a partir d’une den-
sité électronique ad hoc. L utilisation de ce potentiel rend ainsi possible la résolution des équations de

Kohn-Sham. A partir des fonctions d’onde solutions de ces équations, on calcule une nouvelle densité
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Position initiale des atomes
2 Ve (r)

~_ >

Choix d'une densité électronique initiale
= ny(r)

!

Calcul du potentiel effectif de Kohn-Sham :
Vers [ny] = Vylng] + Veelm] + Vexe(r)

=

Résolution des équations de Kohn-Sham :

1 2
[_EV + Veff] 01(r) = ¢:(r)

< -

Calcul de la densité électronique :

@) = Y flemI
i

1 oui

Structure électronique convergée
Calcul de I'énergie totale Ey[n,, Voyt]

FIGURE 3.6 : [llustration du schéma de résolution auto-cohérent des équations de Kohn-Sham.



Approximations introduites pour la résolution des équations de Kohn-Sham 53

électronique. On réitere le calcul jusqu’a ce que la différence entre deux densités électroniques, calcu-
lées lors de deux itérations successives, soit inférieure a une valeur maximum définie par le critere de

convergence choisi, noté & sur la figure (3.6).

3.3.3 Approximations introduites pour la résolution des équations de Kohn-Sham

La résolution des équations de Kohn-Sham nécessite de représenter chacun de ces termes de facon a
permettre un traitement numérique avec les moyens informatiques actuels. Différentes hypotheses et ap-
proximations ont été proposées dans ce sens. Nous allons détailler les principales approximations ayant
été introduites dans nos simulations de dynamique moléculaire quantique. Elles concernent la détermi-
nation de la fonctionnelle d’échange et corrélation, ainsi que le traitement des interactions électron-ion,

et le calcul des fonctions d’ondes €lectroniques.

3.3.3.1 Choix d’une fonctionnelle d’échange et corrélation

Le calcul des interactions entre électrons passe par la détermination de la fonctionnelle d’échange
et corrélation Exc[n]. Puisqu’il n’existe pas d’expression exacte de Exc|[n], plusieurs fonctionnelles ont
été développées et testées. Le choix d’une fonctionnelle se fait en fonction des propriétés étudiées, et
est validée par une comparaison avec des résultats expérimentaux. Par exemple, Y. Laudernet a choisi la
fonctionnelle qui restitue le volume d’équilibre a température nulle du quartz [61].

Il existe plusieurs familles de fonctionnelles d’échange et corrélation. Parmi les plus connues, les
fonctionnelles LDA ©, et les fonctionnelles GGA 7 sont construites a partir d’une description locale ou

quasi-locale de la densité.

Les fonctionnelles LDA : L approximation de la densité locale (LDA) est la fonctionnelle la plus
simple et la premiere historiquement & avoir été développée. Introduite par Kohn-Sham en 1965 [82],
elle se base sur I’hypothese que I’espace est discrétisé en petits volumes contenant un gaz homogene
d’électrons non polarisés dont la densité locale n(r) est connue (on ne prend pas en compte les états de

spin). L’énergie d’échange et corrélation du systeme s’écrit alors sous la forme :
Exoln] = / Exe(0)n(r)d3r = / (€1 (x) + €17 (1) n(r)dr, (3.37)

oll, &c(r) est I’énergie d’échange et corrélation d’un gaz homogene de densité n(r), avec €l°™(r) et

ghom(r) les composantes de I’échange et de la corrélation électronique.

6. Local Density Approximation
7. Generalized Gradient Approximation
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Le terme d’échange a été exprimé analytiquement par Dirac sous la forme :

1/3
ELPA[] = —% (3> /n(r)4/3d3r. (3.38)

T

Il n’existe pas de calcul exact pour le terme de corrélation EFPA[n]. On utilise alors des approxima-
tions supplémentaires ou bien une interpolation de résultats numériques. La fonctionnelle de J. Perdew
et Y. Wang [85], qui a été déterminée a partir de I’interpolation des énergies de corrélation obtenues par
des calculs Monte Carlo quantiques [86], est tres souvent utilisée.

Les approximations LDA donnent de bons résultats pour des matériaux dont la densité électronique
est relativement uniforme. Cependant, elle ne prend pas en compte des régions ou la densité présente des
discontinuités. D’autres fonctionnelles, comme la fonctionnelle GGA, ont été développées pour prendre

en compte les gradients de densité.

Les fonctionnelles GGA : L approximation GGA considere la non-homogénéité de la densité élec-
tronique réelle en incluant un gradient de densité dans le calcul des termes d’échange et de corrélation.
La fonctionnelle ES9A[n] dépend explicitement de la densité électronique n(r) et du gradient de densité
Vn(r) :

ESGA[] — / Feeln(®), [Va(e) Jn(r)dr. (3.39)

3.3.3.2 Traitement des interactions électron-ion

Le traitement des interactions entre les électrons et le potentiel extérieur Ve, ¢’ est-a-dire I’interac-
tion électron-ion, utilise des approximations pour limiter le nombre d’électrons a considérer dans les
calculs de DFT. Ces approximations présupposent une séparation claire entre les électrons. On se re-
présente alors un atome comme étant constitué¢ de deux parties : d’une partie interne composée d’un
ion positif regroupant le noyau et les électrons de coeur, et d’une partie externe composée du reste des
électrons considérés comme des électrons de valence. Cette séparation s’explique par le fait que les élec-
trons de valence participent beaucoup plus aux propriétés physiques et chimiques de la matiere, que les
électrons de coeur, fortement liés au noyau. En particulier, les électrons de coeurs ne sont pas impactés

par les liaisons chimiques, ils sont comme dans un atome isolé.
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Approximation des coeurs gelés : Suivant cette séparation, dans I’approximation des coeurs gelés,
seuls les électrons de valence sont traités durant la résolution des équations de Kohn-Sham. Les élec-

trons de coeur sont, quant a eux, gelés autour du noyau.

Cependant, bien que ne participant pas directement aux propriétés physiques et chimiques du sys-
teme, les électrons de coeur ont pour effet d’écranter la charge du noyau, et provoquent de fortes oscilla-
tions sur les fonctions d’ondes des électrons de valence. Ces oscillations se retrouvent dans la région de
coeur a cause du principe d’exclusion de Pauli. Plus les électrons sont dans des couches externes, plus

leurs fonctions d’ondes oscilleront et seront difficiles a décrire numériquement dans cette région.

pseude

o
=

pseudo

FIGURE 3.7 : Schéma illustrant le principe de I’approximation des pseudopotentiels : la pseudofonction d’onde

(trait plein rouge) remplace la vraie fonction d’onde (trait pointillé bleu) pres du noyaux.

Approximation des pseudopotentiels : Dans le cas ou les fonctions d’onde électroniques sont dé-
veloppées sur une base d’ondes planes, I’approximation des pseudopotentiels simplifie leurs traitement
dans la région de coeur. Le potentiel coulombien fort, créé par les noyaux et les électrons de coeur, est
alors remplacé par un pseudopotentiel ionique plus doux [87]. Celui-ci est construit de facon a repro-
duire les propriétés de diffusion des vraies fonctions d’ondes de valence, tout en supprimant les effets
des électrons de coeur en dessous d’un rayon de coupure r.. Le pseudopotentiel agit alors sur un en-

semble de pseudofonctions d’ondes, développées sur une base d’ondes planes en lieu et place des vraies
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fonctions d’ondes, et ayant les méme états propres dans 1’équation de Schrédinger. Au dela de la région
de coeur, le pseudopotentiel se réduit au potentiel ionique, de fagcon a ce que la pseudofonction d’onde
soit égale a la vraie fonction d’onde. Le principe de 1’approximation des pseudo-potentiels est illustré

sur la figure (3.7).

3.3.3.3 Représentation numérique des fonctions d’ondes dans le formalisme PAW

Dans nos simulations, nous avons calculé les fonctions d’ondes de Kohn-Sham dans le cadre du
formalisme PAW 8. Cette méthode permet de décrire les fonctions d’ondes exactes du systéme tous
électrons, tout en fournissant un calcul rapide des équations de Kohn-Sham. Nous n’allons pas ici entrer
dans les détails techniques de la méthode PAW étant donné que de nombreux articles traitent déja de ce
sujet [88, 89, 90, 91, 92]. Cependant, afin de mieux comprendre les approximations introduites dans le

calcul de la DFT, nous allons détailler les principes de base sur lesquels se fondent cette méthode.

FIGURE 3.8 : Schéma illustrant le calcul d’une fonction d’onde d’un électron de valence dans le cadre de I’ap-
proximation des pseudo-potentiels et de la méthode PAW. La fonction d’onde ¥ réelle est indiquée en rouge. La

pseudo-fonction d’onde WS ne permet pas de décrire les oscillations dans la région de coeur (pour r < r.),

\PPAW

contrairement a la fonction d’onde calculée par la méthode PAW.

L’idée maitresse de la méthode PAW est de considérer deux bases différentes pour décrire les fonc-
tions d’ondes. Une base locale est utilisée dans la région de coeur, définie par une sphere de rayon rpaw
centrée sur le noyau. Une base d’ondes planes est utilisée pour décrire I’espace entre les spheres.

Une pseudofonction d’onde est alors calculée dans tout I’espace dans le cadre de 1’approximation
des pseudopotentiels. Cette fonction d’ondes est développée sur une base d’ondes planes a la fois en
dehors et a I’intérieur des spheres PAW. Les oscillations des fonctions d’ondes dans la région de coeur,
non décrites par le pseudopotentiel, sont calculées exactement a 1’aide d’une base locale. Une transfor-

mation permet ensuite de reconstruire la fonction d’onde exacte du systeme. Notons que le rayon de

8. Projected Augmented Wave
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coupure r. du pseudopotentiel est, en général, choisi de facon a étre égal au rayon des spheres PAW

(rpaw), c’est-a-dire r. = rpaw.

DD

(a) (c)

FIGURE 3.9 : Principe de la méthode PAW : la fonction d’onde exacte du systéme tous électrons (a) est obtenue
en calculant une pseudofonction d’onde dans tout ’espace (b). Une transformation remplace ensuite la partie

autour du noyau (d) par la fonction d’onde réelle (c) calculée a I’aide d’une base locale.

Le développement des fonctions d’ondes de Kohn-Sham sur une base d’ondes planes se justifie par

I’utilisation des conditions aux limites périodiques via le théoréme de Bloch.

Théoreme de Bloch : Initialement développé pour les solides cristallins [93], ce théoréme nous dit que
dans un systeme périodique, chaque fonction d’onde électronique peut s’écrire sous la forme d’ondes

planes que multiplie une fonction ayant la méme périodicité que le systeme, u,(r) :
Prn(r) = e ® (1) (3.40)

Le théoréme de Bloch introduit deux nombres quantiques : le vecteur d’onde k et I’indice de bande n. Le
premier est un nombre quantique, caractéristique de la symétrie de translation du potentiel périodique,
et sera restreint a la premiere zone de Brillouin. L'indice de bande n apparait dans ce théoréme du fait
que, pour tout point K, il existe plusieurs solutions de I’équation de Schrodinger.

La fonction périodique u,(r) peut étre développée, par transformée de Fourier, sur une base d’ondes
planes de vecteur d’onde G appartenant a 1’espace réciproque du potentiel périodique. Cette fonction
s’écrit :

un(r) =Y e’ . (3.41)
G

Chaque fonction d’onde monoélectronique peut ainsi s’écrire comme la somme d’ondes planes :
Prn(r) =Y cpkrge ™ TOT. (3.42)
G

Réduction de la base d’ondes planes : La somme de 1’équation (3.42) s’étend sur tous les vecteurs G
du réseau réciproque. Dans un cas idéal, les fonctions d’ondes sont développées sur une base infinie

pour un nombre infini de points k. Afin de réduire la base d’onde plane et ainsi le nombre de calculs a
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effectuer, on définit une énergie cinétique de coupure E.y, suivant :
2

hi
-+ G| < Eau. (3.43)
(S

Le choix d’une valeur de E fixe le nombre de valeurs de G pour chaque point k pour lesquelles la
relation (3.43) est vérifiée.

Une autre facon de réduire le temps de calcul est de discrétiser I’espace des points k de facon a ce
que les calculs s’effectuent sur une grille de points de I’espace réciproque judicieusement choisie. Il est
cependant nécessaire de vérifier la convergence des grandeurs thermodynamiques par rapport au choix

du nombre de points k a traiter, et de la valeur de I’énergie de coupure.

Conclusions :
Les principales méthodes et approximations introduites dans la méthode de la théorie de la fonction-

nelle de la densité basée sur des orbitales, concernent :

le choix d’une fonctionnelle pour I’échange et la corrélation électronique.

la méthode PAW pour décrire les fonctions d’ondes du systeme complet. Le rayon de coupure

des spheres PAW est alors a préciser.

e I’approximation des coeurs gelés, dans laquelle il faut préciser, pour chaque élément chimique,

le nombre d’électrons de coeur et de valence.

la réduction de la base d’ondes planes obtenue en choisissant une énergie de coupure Ey¢ et un

nombre de points k 2 traiter.
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4.1 Introduction

Comme explicité dans le chapitre 2, nous avons retenu le modele semi-empirique QEOS pour
construire I’équation d’état tabulée des matériaux ablateurs des capsules de fusion par confinement
inertiel. Nous allons maintenant utiliser la méthode de la dynamique moléculaire quantique décrite dans
le chapitre 3 afin d’obtenir des données de base sur lesquelles ajuster ce modele.

Dans un premier temps, nous regarderons I’effet de la densité sur la structure solide des ablateurs.
Pour cela, nous calculerons une isotherme a 300 K qui sera ensuite validée par des mesures expérimen-
tales dans des cellules a enclume diamant, jusqu’a une pression de 50 GPa.

Dans un second temps, nous nous intéresserons a 1’effet de la température sur 1’équation d’état.
Nous générerons la courbe d’Hugoniot qui décrit les états atteints lors d’une compression par choc.
Nous étudierons alors les phénomenes liés aux liaisons chimiques, comme la dissociation.

Nous modifierons ensuite le modele d’équation d’état tabulée QEOS pour restituer nos calculs de
dynamique moléculaire quantique. Nous ajouterons ainsi I’isotherme a 300 K dans la décomposition
des contributions ioniques et électroniques, et nous modifierons la forme analytique du coefficient de
Griineisen.

Les calculs présentés ici portent sur les ablateurs plastiques synthétisés pour les capsules du la-
ser Mégajoule. Nous nous intéressons spécifiquement au plastique non dopé et au plastique dopé avec
2,4% de silicium, que nous notons respectivement CHO et CHOSi. L’importance de ces deux matériaux
dans les expériences de fusion par confinement inertiel a été explicitée dans I’introduction de ce manus-
crit. Les simulations sont réalisées a 1’aide du code périodique ABINIT sur les machines Teral0O0 du

CEA/DAM.

4.2 Caractéristiques des simulations

Avant de présenter les calculs réalisés, nous allons détailler les caractéristiques des simulations,

portant a la fois sur les matériaux étudiés et sur les parametres du code de calcul ABINIT[94, 95].

4.2.1 Matériaux ablateurs

Les matériaux ablateurs composant les capsules du Laser Mégajoule sont différents des plastiques
commerciaux, comme le polystyréne, formé d’une chaine de polymeres. Ils ont une structure et une
composition chimique spécifique qui dépendent du processus de fabrication. Dans notre cas, ce sont des

matériaux hydrocarbonés amorphes obtenus par polymérisation plasma ' [96].

1. Glow Discharge Polymerization
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La polymérisation de ces matériaux sur les coquilles sphériques du LMJ se déroule de la facon sui-
vante. Un mandrin sphérique en poly-alphaméthylstyrene (PAMS) est d’abord réalisé par une technique
de micro-encapsulation. Des atomes faiblement énergétiques (1 — 5 eV) sont déposés sous vide sur la
surface de mandrin apres la dissociation du trans-2-buténe (C,H3) sous phase gazeuse, et sa réaction
avec de I’hydrogéne gazeux (H»). La dissociation se produit dans un réacteur plasma qui génere une
décharge haute fréquence (46 MHz). Le mandrin est placé dans une coupelle, dont I’agitation permet
au dépdt de croitre de maniere homogene sur toute la surface du ballon. Une fois les différents dépots
réalisés a la surface du mandrin, celui-ci est dépolymérisé par un traitement thermique sous gaz neutre.
On obtient ainsi un microballon composé d’un matériau hydrocarboné (CH,) amorphe, souvent appelé
« polymere », par abus de langage. Dans le cas du plastique dopé au silicium, les dépdts de CH, Si, sont
obtenus a I’aide de précurseurs de tétraméthylsilane (TMS), de trans-2-buteéne (T2B) et d’hydrogene
(Hz) [97].

La composition chimique des deux matériaux d’étude a été mesurée par RBS 2 sur des échantillons
plans de ~ 300 nm d’épaisseur. Cette technique ne requiert aucun étalon et sa sensibilité est suffisante
pour mesurer de tres faibles teneurs, inférieures au pourcentage atomique. La composition atomique
de chaque élément est présentée dans le tableau (4.1). Notons que 1’oxygene entre dans la composition
chimique de ces ablateurs en proportion non négligeable. La fraction atomique d’oxygene atteint ainsi
~ 3%at pour du plastique non dopé, et ~ 5%at lorsque 1’on introduit du silicium. H. Huang et al. [98]
ont récemment confirmé la présence d’oxygene dans les matériaux plastiques des capsules du NIF sur
une profondeur de 20 — 30 pm. Ce phénomene est dii a des liaisons carbones non saturées sur lesquelles
sont absorbés des atomes d’oxygene et d’hydrogeéne présents dans 1’air ambiant.

Afin d’étre le plus proche possible des matériaux ablateurs des capsules du LMJ, nos simulations de

dynamique moléculaire quantique utiliseront les fractions atomiques détaillées dans le tableau 4.1.

po [g/cm?] C H () Si

CHO 1,07£0,01 | 0,408 | 0,56 | 0,032 | 0,00
CHOSI [2,4%at] | 1,14+0,02 | 0,364 | 0,56 | 0,052 | 0,024

TABLE 4.1 : Densité initiale en g/ cm? et fractions atomiques de chaque élément dans les matériaux étudiés.

4.2.2 Conditions de calcul de la dynamique moléculaire quantique

Les propriétés thermodynamiques des ablateurs sont obtenues d’une méthode de dynamique molé-

culaire quantique. Pour ce faire, on simule I’évolution temporelle des noyaux dans 1’ensemble isociné-

2. Rutherford Backscattering Spectroscopy
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tique. De la méme facon que dans un ensemble canonique (NVT), le nombre de particules, le volume,
et la température des atomes sont constants dans cet ensemble. Une méthode de redimensionnement des
vitesses assure alors le maintien de la température des noyaux [99].

Ce type de simulations étant tres coliteuses en temps de calcul, nous devons travailler avec un nombre
d’atomes limité, et n’avons pas la possibilité de réaliser ces simulations a 1’échelle macroscopique qui
exigerait ~ 10?*> atomes. Nous avons donc utilisé 250 atomes dans une boite de simulation soumise
aux conditions aux limites périodiques. Notons que de précédentes études numériques de dynamique
moléculaire quantique, effectuées sur ce type de matériau [69, 70, 71, 100], ont été réalisées avec une
centaine d’atomes. Nous validerons nos résultats de simulation par une comparaison avec des données
expérimentales dans le chapitre 6. Le nombre d’atomes de chaque élément chimique est détaillé dans la

tableau (4.2)

C H O Si

CHO 102 atomes | 140 atomes | & atomes -

CHOSIi [2,4%at] | 91 atomes | 140 atomes | 13 atomes | 8 atomes

TABLE 4.2 : Nombre d’atomes de chaque élément chimique introduit dans nos simulations comportant

250 atomes au total.

Le pas de temps de la dynamique moléculaire est déterminé en fonction des températures et des
densités choisies durant la simulation. De trop petites valeurs rallongent considérablement le nombre de
calculs a effectuer pour atteindre 1’équilibre. De trop grandes valeurs peuvent, quant a elles, provoquer
des recouvrements des spheres PAW trop importants au cours de la dynamique. Pour ces raisons, on
utilise des pas de temps de 0,25 fs a basse température (pour 7 < 3000 K), et de 0,025 fs a haute
température (pour 7 > 3000 K).

Le calcul de la contribution électronique s’effectue dans le cadre de la théorie de la fonctionnelle
de la densité avec la formulation de Kohn-Sham [82], présentée dans la partie 3.3. Nous utilisons la
fonctionnelle PBE-GGA [101] qui a été testée sur les molécules O,, Hy, Cy, CO, CO,, H,0O, et CHa.
Les fonctions d’ondes électroniques ont été calculées dans le formalisme PAW [88, 91]. Les rayons
de coupure rpaw des spheéres PAW sont de : rpaw = 0,80 ag pour I’hydrogene, rpaw = 1,10 ag pour
le carbone, rpaw = 1,20 ap pour I’oxygene, et rpaw = 2,00 ag pour le silicium. Dans le cadre de 1’ap-
proximation des coeurs gelés, on considere les orbitales de valence : 2s22p? pour le carbone, 2s*2p* pour
1’oxygene, et 3s23p? pour le silicium. Dans toutes les simulations, on se place au point I' = (0,0,0) dans
la premiere zone de Brillouin, ce qui correspond a utiliser un seul point k. Le tableau (4.3) montre que

la pression et 1’énergie interne du CHO calculées pour k = 1 sont proches des valeurs calculées pour
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FIGURE 4.1 : Evolution de la pression et de I’énergie interne de I’ablateur CHO pour une densité de 2,461 g/cm?

et une température de 300 K.

k = 16. Le nombre de points k considéré a ainsi peu d’impact sur les grandeurs thermodynamiques.

L’énergie cinétique de coupure de la base d’ondes planes est fixée a Ecy = 30 Ha (813,34 eV).

p=2,461g/cm? et T = 300K p=231g/cm’et T =23000K

Simulations 1 pointk | 16 points k écarts 1 pointk | 16 points k | écarts

P [GPa) 76,98 75,90 1,4% 349,48 345,23 | 1,2%
E [Ha/noyau] | —3,16036 | —3,16038 | < 1074% | —2,93438 | —2,93716 | 0,09%

TABLE 4.3 : Valeurs de la pression et I’énergie interne du CHO calculées pour deux conditions p — T différentes,

avec un nombre de points k différents (1 ou 16).

4.2.3 Evolution des grandeurs thermodynamiques au cours de la simulation

Au cours des simulations, la densité et la température sont constantes, et on détermine, a chaque
pas de temps, la variation de 1’énergie totale et la pression du systeme. La figure 4.1 montre I’évolution

de ces deux grandeurs pour une température de 300 K et une densité de 2,461 g/cm?. On observe un
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état de transition de 1500 pas de simulation, suivi d’un plateau. L’état de transition correspond a une
période de relaxation du systéme initialement dans une configuration hors équilibre. Le plateau indique
I’équilibre thermodynamique autour duquel I’énergie totale E(, 1(t) et la pression P, 7(¢) fluctuent.

On moyenne ces grandeurs sur la partie d’équilibre pour accéder aux grandeurs thermodynamiques.

4.3 L’isotherme a 300 K de I’ablateur CHO

Nous commencons par calculer 1’isotherme a 300 K de I’ablateur CHO. Rappelons que cette iso-
therme est un parametre important de notre modele d’équation d’état tabulée. En effet, la décomposition

des contributions ioniques et électroniques de la pression totale s’écrit sous la forme :
P(p.T) = Pon(p.T) +Piie(p.T) + Per.(p), @.1)

ol Pit(l)ln/éle(p, T) = Ponte(P, T) — Ponsele (P, To) désignent les contributions thermiques ioniques et élec-
troniques calculées par le modéle QEOS. L’isotherme a 300 K est alors notée P.¢ (p). Elle représente
55% de la pression totale sur I’'Hugoniot a 1 Mbar, 25% a 10 Mbar, et 15% a 20 Mbar.

Cette isotherme est définie comme étant une courbe froide, hypotheése qui se justifie par le régime
des températures étudiées. En effet, celui-ci s’étend jusqu’a 70000 K dans nos simulations, et jusqu’a
plusieurs millions de Kelvin dans les expériences de fusion par confinement inertiel. Les effets ther-
miques a température ambiante sont alors négligeables devant les températures mises en jeu. Dans ce

cas, I’énergie libre est égale a I’énergie interne E. ¢, et est calculée a partir de la pression P, r, suivant :

2 dEc.f‘ (p)

0 4.2)

Pr(p)=p

La connaissance de la courbe pression-densité a 300 K permet ainsi de déterminer toutes les compo-
santes froides de 1’équation d’état.

Notons que le calcul de I’isotherme a 300 K nécessite de reproduire la structure solide du matériau
étudié. Il faut alors connaitre I’arrangement des atomes entre eux, ainsi que la nature des liaisons inter-
atomiques. Dans le cas de I’ablateur CHO, la seule information que nous ayons est sa nature amorphe.
Recréer une structure amorphe caractéristique de I’ablateur CHO constitue ainsi la principale difficulté
du calcul de I’isotherme a 300 K.

Différentes méthodes peuvent étre employées pour recréer cette structure amorphe. Nous pouvons
notamment citer les travaux de Hamel et al. [71]. Des calculs de QMD ont été effectués sur 1’ablateur
CHO et une méthode a été proposée pour générer une structure solide a température ambiante. Cette
structure est obtenue en assemblant, de facon aléatoire, des chaines de styrene, éthyléne et propylene.

Ces chaines servent a la création de molécules de stoechiométries CosH34 et CsoHgg. Elles sont ensuite
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assemblées pour former une structure solide de quelques centaines d’atomes. Cette méthode présente
comme inconvénient le risque de créer un super-cristal, qui introduirait des effets cristallins non carac-
téristiques de 1’ablateur. Par ailleurs, I’oxygene n’est pas pris en compte. Enfin, S. Hamel n’a pas réalisé
un calcul de la courbe froide a partir de cette structure. Celle-ci a été chauffée pour simuler un état li-
quide. Une courbe froide a été extraite de ces calculs, en extrapolant les pressions liquides & température
nulle. Cette technique ne permet pas de prendre en compte les effets de structure sur la courbe froide et

nous procéderons différemment.

4.3.1 Méthode de calcul

On génere une structure amorphe pour 1’ablateur CHO dans les conditions standard de température et
de densité 4 ’aide d’une trempe. Celle-ci est réalisée 2 la densité solide expérimentale (pp = 1,07 g/cm?)
pour une température variant par palier de 3000 K jusqu’a 300 K. La trempe simulée ne permet pas a
priori de reproduire toutes les étapes de la polymérisation en phase plasma. On choisit néanmoins cette
méthode pour générer une structure amorphe avec un nombre réduit d’atomes. Les différents seuils de
température sont choisis de fagon arbitraire pour permettre d’atteindre plus rapidement 1’équilibre a
300 K. La validation de cette méthode de calcul se fera par une comparaison avec des mesures statiques
dans des cellules a enclume diamant.

La trempe se déroule de la facon suivante. Tout d’abord, les atomes sont mélangés dans la boite de
simulation a 3000 K. Le volume est fixé avant le début de la simulation en imposant une dimension
appropriée a la boite de simulation cubique. Une fois 1’équilibre atteint a 3000 K, on réduit brutalement
la température 2 2000 K, puis 2 1000 K, et 2 300 K. A chacun de ces seuils de température, le systeme
moléculaire évolue dans I’ensemble NVT sur =/ 4 ps, avec un pas de temps de 0,25 fs. L’équilibre ob-
tenu est ensuite vérifié dans un ensemble NVE pendant ~ 1 ps. Les moyennes sont calculées & partir
des positions et des vitesses des configurations a 1’équilibre. Chaque calcul de dynamique moléculaire
quantique a densité et température constantes dure entre 3 et 4 semaines sur 256 processeurs.

On génere ensuite I'isotherme a 300 K jusqu’a 10 fois la densité solide (pp), par une compression
de la structure précédemment équilibrée a pg et 7o = 300 K. Pour cela, on utilise les coordonnées ato-
miques réduites d’une configuration d’équilibre a py, et on change la densité du systeme (p > pg) par un
redimensionnement de la boite de simulation. A chaque densité, le systeme évolue sur quelques picose-
condes. La pression et 1’énergie interne sont moyennées sur un intervalle de temps de 1 ps. L’amplitude
des fluctuations statistiques est de ~ 10% a basse pression, et est inférieure a 1% a plus haute pression
(P > 100 GPa). Pour s’assurer que les pressions obtenues sont reproductibles en compression, on simule

a nouveau quelques-uns des états pression-densité, a partir de configurations atomiques a I’équilibre le
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FIGURE 4.2 : Isotherme a 300 K de I’ablateur CHO dans le plan pression-compression (p / po) construite par, la

dynamique moléculaire quantique a partir d’une configuration atomique d’équilibre dans les conditions standard

de températures et de densités, a 300 K et po. Le graphique inséré est un zoom a basse compression. On observe

deux transitions de phases a 1,7pg et 2,1pg correspondant a une réorganisation de la structure des atomes de

carbone. Les fonctions de distributions radiales entre atomes de carbone caractéristiques de ces trois phases sont

présentées dans le graphique inséré.
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FIGURE 4.3 : Fonctions de distributions radiales (RDF) pour 4 densités le long de ’isotherme a température
ambiante du CHO, qui a été construite en comprimant une structure générée, dans les conditions normales de
température et de densité. La principale différence se trouve au niveau des RDF entre les atomes de carbone. Les
trois pics principaux, visibles a la densité solide py = 1,07 g/cm?, disparaissent progressivement lorsque 1’on

comprime la structure ionique a température constante (T = 300 K).

long de I’isotherme. On vérifie ainsi que les états simulés sont indépendants de la structure atomique
de départ. D’une configuration d’équilibre a 2 x pg, nous avons calculé la pression & 3 x pg et 4 X pg.
Les écarts, en pourcentage, par rapport a la pression obtenue d’une configuration d’équilibre a pg sont
respectivement de 0,15% et 0,65%. D’une configuration d’équilibre a 3 X pg, nous avons obtenu un
écart de 0,21% a 4 x po. D’une configuration d’équilibre a 4 x pg, nous avons obtenu un écart de 0, 16%
a 5 x pp. Ce test montre une reproductibilité de la pression en compression de ~ 0,6%. L’isotherme a

300 K calculée par cette méthode est présentée sur la figure 4.2.

Analyse de la structure des systemes simulés : L’analyse des fonctions de distributions radiales
(RDF ?) entre les atomes, notées g(r), nous donne des informations sur la structure atomique du systéme
étudié. La figure (4.3) indique les RDF aux densités pg = 1,07 g/cm?, 1,9 x pg, 3 x po, et 10 x pg le
long de I’isotherme a 300 K.

A la densité solide (py), les fonctions de distribution radiale sont égales 2 zéro pour de faibles dis-
tances interatomiques, ce qui indique la présence d’un volume exclu autour des noyaux du fait des

répulsions de coeur. Lorsque la distance interparticulaire moyenne augmente, un pic tres élevé et par-

3. Radial Distribution Function
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faitement défini est visible, suivi d’un second pic moins prononcé. A plus longue distance, les RDF
finissent par tendre vers 1. La présence de ces pics indique un ordre a courte distance qui peut se tra-
duire par des liaisons chimiques entre les atomes du systeme. L’absence d’ordre a grande distance est
compatible avec la nature amorphe du milieu. Les fonctions de distributions radiales entre les atomes
de carbone-hydrogene et hydrogéne-hydrogene présentent un premier pic a une distance moyenne de
1,12 A et 0,78 A, ce qui correspond a des liaisons C—H et H—H dans les conditions normales de tem-
pérature et de densité [102]. La RDF entre les atomes de carbone montre un triplet de pics principaux.
La localisation de ces pics correspond a des liaisons carbone-carbone simples a 1,53 A (C—C), doubles
al,34 A (C=0), et triples a 1,23 A (C= O), conformément aux valeurs données dans les Handbook de
chimie [102].

Le systeme obtenu dans les conditions normales est donc structuré et présente une série de pics sur
les RDF caractéristiques de liaisons chimiques. Lorsque I’on augmente la densité du systéme, les pics
s’estompent sous 1’effet de la compression, ce qui indique que les atomes se dissocient. Sur les fonc-
tions de corrélations entre les atomes de carbone, les pics correspondant aux liaisons C=C triples, et
C=C doubles disparaissent tour a tour lors de la compression. Seul le pic localisé a la distance carac-
téristique des liaisons C—C simples est visible a haute densité. Deux discontinuités sont visibles dans
la courbure de I’isotherme dans le plan pression-densité sur la figure (4.2) aux densités 1,7 x pg et
2,2 x pp. Ces discontinuités correspondent aux disparitions des liaisons carbone-carbone triples pour la
premiére, et doubles pour la seconde. A cause du faible nombre d’atomes d’oxygene (8 atomes) dans la
cellule, I’analyse des fonctions de distributions radiales entre I’oxygene et les autres especes n’est pas

significative.

4.3.2 Comparaison avec les mesures expérimentales

Une étude expérimentale des propriétés de compression statique de 1’ablateur CHO a été réalisée
a température ambiante par T. Plisson [103, 104]. Cette étude a permis d’obtenir des mesures de la
structure et de 1’isotherme a 300 K.

La structure du CHO a été étudiée par diffraction de rayons X, qui est une méthode usuelle pour
caractériser la structure de matériaux cristallins, ou de liquides dans des cellules a enclume diamant.
Un faisceau de rayons X est envoyé sur 1’échantillon et une plaque image recueille le signal diffracté.
La moyenne azimutale du signal en 2D fournit le profil de diffraction, a partir duquel on obtient des
informations sur la structure microscopique de 1’échantillon. Dans le cas de 1’ablateur CHO, aucun pic
de diffraction n’est visible lorsque le matériau est soumis a une pression allant jusqu’a 20 GPa. Il n’y a

donc pas d’ordre cristallin a grande distance, ce qui est cohérent avec la nature amorphe du CHO. Des
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liaisons chimiques existent seulement a courte distance.

Une seconde technique d’analyse a permis de mesurer I’isotherme a température ambiante de 1’abla-
teur CHO, jusqu’a une pression de 50 GPa. Cette technique consiste a mesurer directement le volume du
plastique CHO présent dans la cellule. On mesure la surface de I’échantillon, par observation visuelle au
microscope, et son épaisseur par une méthode d’interférence en lumiere blanche. La principale difficulté
de cette technique réside dans la mesure de 1’épaisseur de 1’échantillon. On utilise, pour cela, les tétes
paralleles des diamants, qui jouent le role d’un interférometre de Fabry-Pérot. Un faisceau incident subit
une modulation de son spectre, dont la période est reliée au produit de I’épaisseur de I’échantillon par
I’indice du matériau. Ainsi, a partir de la connaissance de la courbe de variation de I’indice de réfraction
en fonction de la pression, on peut déterminer 1’épaisseur de I’échantillon comprimé. N’ayant aucune
information sur I’'indice du CHO sous compression, un matériau de référence est introduit dans la cellule
a enclume diamant a coté du matériau d’étude. L’ épaisseur, imposée par la téte du diamant, est identique
dans les deux échantillons. Le NaCl a été choisi comme référence, son indice de réfraction [105, 106]
et son équation d’état [107] étant des références connues. L’analyse de 1’échantillon de référence nous
permet ainsi d’obtenir directement 1’épaisseur, et I’indice du CHO comprimé. La pression qui s’exerce

sur les échantillons est obtenue par une méthode de fluorescence du rubis.

Les résultats expérimentaux sont comparés aux simulations de dynamique moléculaire quantique
sur la figure (4.4). Les pressions mesurées dans les cellules & enclume diamant sont inférieures aux
prédictions numériques (triangles rouges), pour des densités comprises entre pg et 1,7 X po. Les deux
courbes se rejoignent ensuite a plus haute densité.

Pour comprendre les différences observées a basse densité, il faut s’intéresser a 1’isotherme calculée
par la dynamique moléculaire quantique. Celle-ci est obtenue en comprimant une structure amorphe,
générée a pg et Tp. La structure de départ comporte des liaisons carbone-carbone simples, doubles, et
triples, comme expliqué dans la section précédente. Lorsque I’on comprime cette structure, les atomes
se dissocient. Une transition de phase est visible pour une densité de ~ 1,7 x pg. Elle correspond a la
disparition des liaisons C=C triples. La comparaison avec les mesures en cellule a enclume diamant et
les simulations montre donc que ces liaisons ne sont pas présentes dans la structure solide de 1’ablateur
CHO. Les pressions calculées apres la disparition de ces liaisons étant en accord avec les mesures, on
en déduit que la structure atomique type du plastique CHO est composée de liaisons carbone-carbone

simples et doubles.

Afin de valider nos hypotheses sur la structure atomique caractéristique du CHO, nous allons tester
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FIGURE 4.4 : Isothermes a 300 K du CHO obtenues a partir des deux méthodes présentées dans ce chapitre, en
compression et en détente. Chaque triangle représente un état pression-densité a I’équilibre dans un ensemble
(NVT). La couleur rouge correspond aux états calculés en comprimant une structure amorphe générée dans les
conditions normales de température et de densité. Les couleurs bleue et verte font respectivement références a la
méthode consistant a détendre une configuration atomique d’équilibre sur l’isotherme a partir de 2 X pg et 3 X pPo.

Les mesures expérimentales ont été ajoutées, en gris.
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FIGURE 4.5 : Fonctions de distributions radiales (g(r)) entre les atomes de carbones a différentes densités ob-
tenues par QMD. La méthode présentée en (a) comprime une configuration atomique stable dans les conditions
normales de densités et de températures. On remarque que les deux premiers pics diminuent lorsque la densité
augmente, ce qui est caractéristique de la dissociation. La méthode présentée en (b) détend une configuration ato-
mique équilibrée a 2pg par la méthode (a). Le premier pic n’est pas recréé par cette méthode. La nature chimique

du systeme n’est pas changée lorsque augmente 1’espace entre les atomes.

une méthode de calcul a I’opposé de la méthode précédente, qui consistait a comprimer une configu-
ration atomique. Dans ce cas, on utilise des coordonnées atomiques réduites sur 1’isotherme et on suit
I’évolution des fonctions de distribution radiale lorsque I’on augmente I’espace entre les atomes.

Tout d’abord, on utilise une configuration atomique d’équilibre a la densité 2 x pg sur I’isotherme qui
est en accord avec les mesures expérimentales. On augmente ensuite la taille de la boite de simulation
de fagon a diminuer la densité du systeéme. On fait évoluer la dynamique moléculaire sur ~ 2 ps dans
I’ensemble isocinétique. Les pressions et les énergies internes varient, et se stabilisent a 1’équilibre apres
~ 200 fs.

Les pressions obtenues grace a cette méthode restituent bien les mesures expérimentales entre pg
et 2 X pp (figure (4.4)). Les fonctions de distributions radiales (RDF) entre les atomes de carbone sont
présentées sur la figure 4.5 (b). Les deux pics présents sur la RDF des atomes de carbone a 2 x pg sont
conservés. Il n’y a pas de modification notable contrairement a ce que 1’on observe en compression sur
la figure 4.5 (a). En particulier, on remarque que lors de la détente le pic correspondant aux liaisons
carbone-carbone triples C=C n’est pas reformé a basse densité. Les liaisons C—C et C=C sont unique-
ment présentes sur les RDF des états pression-densité qui restituent les mesures expérimentales, et sont
donc bien représentatives de la structure du polymere CHO.

On effectue ensuite les mé&mes calculs en partant d’une configuration atomique d’équilibre a 3 x
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Po. A cette densité, seul le pic correspondant aux liaisons carbone-carbone simples est présent sur la
fonction de distribution radiale de la figure (4.3). De la méme fagon que pour la précédente détente a
2 X py, on n’observe pas d’évolution dans les fonctions de distribution radiale des atomes de carbone
lors de la détente. Les liaisons initiales sont conservées a basse densité. Les pressions calculées sont
indiquées sur la figure (4.4). Elles ne restituent pas les mesures. Les liaisons C—C seules ne sont donc
pas représentatives de la structure du CHO.

En conclusion, nous n’avons pas créé des liaisons en détente lors de nos simulations sur quelques
picosecondes. De plus, les pressions calculées en détente ne sont pas reproductibles. Celles obtenues
a partir d’'une configuration atomique d’équilibre a 2 x py sont différentes que celles obtenue a partir
de 3 x pg. Bien que la détente d’une configuration atomique a 1’équilibre a 2 x pg restituent localement
I’isotherme a 300 K, nous préférerons générer une structure amorphe dans les conditions normales plus
ou moins représentative de 1’ablateur CHO, puis la comprimer pour construire 1’isotherme. Les pres-
sions obtenues de cette fagon sont reproductibles quelles que soient les conditions initiales du systéme.
De plus, les écarts observés a basse pression (P < 30 GPa) sont négligeables sur I’ensemble de la courbe

froide (P < 4600 GPa).

Conclusions :

Nous avons présenté une méthode pour calculer I’isotherme a 300 K de 1’ablateur CHO. Cette méthode
consiste a générer une structure amorphe dans les conditions normales, a 1’aide d’une trempe d’une
température de 3000 K, jusqu’a 300 K. On comprime ensuite la structure obtenue, sans toucher a la
température. La compression se fait a partir d’un redimensionnement de la boite de simulation dans
I’ensemble NVT, ce qui a pour conséquence de fixer la densité du systeéme simulé.

Une comparaison avec des mesures expérimentales, et I’analyse des fonctions de distributions radiales,
nous a permis d’obtenir des informations sur les liaisons interatomiques présentes dans la structure

de I’ablateur. Les résultats indiquent que 1’ablateur CHO est un squelette hydrocarboné amorphe,

composé de liaisons carbone-carbone simples et doubles.

4.3.3 Modélisations analytiques pour une utilisation dans les équations d’état tabulées

Nous disposons de points (P, p) sur I'isotherme & 300 K de 1’ablateur CHO. Afin d’introduire ces
données dans 1’équation d’état tabulée, nous allons ajuster un modele d’équation d’état paramétrique sur
les points obtenus. Ces modeles analytiques pourront directement &tre utilisés dans la décomposition des

contributions a la pression totale (4.1).
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4.3.3.1 Equations d’état paramétriques

Plusieurs modeles semi-empiriques d’équation d’état ont été développés pour calculer une courbe
froide. Ces modeles fournissent la pression en fonction de la densité, & partir de la seule connaissance
de la densité solide pg, du module de compressibilité Ky, et de ses dérivées. Ils sont construits a partir de
la théorie de 1’élasticité de la mécanique du solide, ou d’une modélisation des potentiels interatomiques
[46].

Basée sur la théorie de I’élasticité, I’équation d’état de Birch-Murnaghan au troisieme ordre (BM3)
est fréquemment utilisée pour traiter la compression. Elle utilise un développement au troisieme ordre
de I’énergie libre en série entiere des contraintes eulériennes. Les pressions sur I’isochore sont calculées
par :

PP (x) = 1,5Ko (x 7 —=x7°) [140,75 (K —4) (x 2= 1)], 4.3)

ot x = (po/p)"/3.

Les autres formes d’équation d’état paramétrique considerent les interactions entre les plus proches
voisins d’un solide idéal a température nulle pour déterminer un potentiel interatomique effectif. Le
premier modele, que nous avons utilisé, a été proposé par Vinet [108], et est dérivé d’un potentiel effectif

de Rydberg. Cette équation d’état donne la relation pression-densité suivante :

- 1
RYP(x) = 3K

C.

xexp{;(l((’)—l)(l—x)}. (4.4)

2

Cette forme d’équation d’état a ensuite été modifiée par Holzapfel [109], afin de corriger le compor-
tement fortement asymptotique a haute compression. Un développement polynomial au second ordre
est ajouté, et permet d’obtenir la limite de Thomas-Fermi pour une compression infinie. Dans cette

paramétrisation, appelée AP2, la pression est calculée par :

1 _
PAP(x) = 3Kp—~

C.

. exp{ao(1 —x)} (1 +axx(1—x)), (4.5)

avec ay = 3/2(K}, —3) — ao.

On ajuste ces modeles d’équation d’état paramétrique sur les points de dynamique moléculaire quan-
tique. On les contraint alors avec les valeurs expérimentales de pg et Ky. Les autres parametres sont
libres.

Dans le cas de I’ablateur CHO, nous ne connaissons pas explicitement la valeur de Ky. Cependant,

la vitesse du son cg a été mesurée a 2667 +28 m/s par des oscillations Brillouin*. Le module de com-

4. L utilisation des oscillations Brillouin est une méthode expérimentale pour mesurer la vitesse acoustique dans des ma-
tériaux transparents. Une impulsion laser crée une onde acoustique a la surface d’un échantillon. Cette impulsion se propage

dans le matériau et se réfléchit aux interfaces. L’utilisation d’une seconde impulsion laser, qui se réfléchit a la fois sur la surface
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FIGURE 4.6 : Différence en pression entre les trois modeles d’équations d’état paramétriques utilisés dans ce

chapitre et les points simulés par la QMD.

pressibilité s’exprime en fonction de la vitesse du son, suivant la relation :

o= dfer | _ @, (4.6)
dp Po Po

ce qui nous donne Ky = c(z) X po = 7,6108 GPa.

La figure (4.6) présente les différences en pression entre les modeles utilisés et les valeurs simulées
par la dynamique moléculaire quantique. La forme BM3 ne permet pas d’ajuster les valeurs des points
QMD sur I’isotherme, a partir de parametres physiques pour pg et Ky. Le modele d’équation d’état
de Vinet donne de meilleurs résultats, avec K, = 6,488. La différence entre les pressions ajustées et
les points QMD indique un écart maximum de 23 GPa. L’équation d’état proposée par Holzapfel (AP2)
fournit les plus petits écarts en pression sur 1’ensemble de la courbe froide, avec une déviation maximum
de 9 GPa. Elle est donc choisie pour modéliser les points de dynamique moléculaire quantique dans les

parties suivantes. Les paramétres obtenus sont : K, = 8,3204 GPa, et ap = 2,294 8 GPa.
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FIGURE 4.7 : Différence sur isotherme a 300 K entre les pressions calculées par la dynamique moléculaire

quantique et les pressions issues des modeles QEOS et QSEM, présentés sur la figure 4.8.

4.3.3.2 Comparaison avec les modeles analytiques utilisés dans les tables d’équation d’état

On compare la forme analytique obtenue avec les valeurs données par les modeles d’équations d’état
tabulées QEOS [45] et QSEM? [110]. Dans le modele QEOS, la thermodynamique des atomes est
décrite par le modele de Debye, et les électrons utilisent le modele semi-classique de Thomas-Fermi.
Une correction semi-empirique de Barnes est appliquée a la pression totale. Ces modeles sont présentés
dans le chapitre 2. De la méme maniere, la contribution ionique de 1’équation d’état QSEM est calculée
par le modele de Debye. Cependant, contrairement au modele QEOS, les électrons sont traités a 1’aide
d’un modele d’atome moyen quantique. On utilise alors 1’option Inferno [111] du code VAAQP ¢ [55],
pour obtenir la contribution électronique des éléments individuels du mélange. Une loi de mélange iso-
pression iso-énergie interne donne ensuite la contribution électronique totale de 1’ablateur. Les pressions
et les énergies internes sont directement données par le code, sans appliquer de correction.

La figure (4.8) présente les isothermes issues des deux modeles analytiques, ainsi que la forme
d’EOS AP2 qui a été ajustée sur les points de dynamique moléculaire quantique. La courbe froide

calculée par S. Hamel [71] et les mesures de T. Plisson [103] ont été ajoutées. Les pressions issues

de I’échantillon et sur I’onde acoustique se déplacant dans le matériau, crée des interférences, dont la période est reliée a la

vitesse du son.
5. QSEM est I’acronyme de « Quantum SemiEmpirical Model », qui est un modele d’équation d’état tabulée en cours de

développement au CEA.
6. Variational Average Atom in Quantum Plasmas
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FIGURE 4.8 : Isothermes a 300 K du CHO issues de la QMD et des modeéles implémentés dans les tables d’équa-

tion d’état. La courbe bleue représente I’ajustement AP2 des points QMD calculés dans la section 4.3.1. Les

courbes oranges correspondent aux modeéles théoriques : la courbe en trait plein provient du modéle QEOS, la

courbe en pointillé du modele QSEM. La courbe froide, obtenue par S. Hamel [71] a partir d’une extrapolation

a T = 0K de calculs de QMD dans [’état liquide, est indiquée en vert. Les mesures expérimentales de T. Plisson

[103] sont en gris.
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de la dynamique moléculaire quantique sont en accord avec les mesures expérimentales. Les pressions
calculées par les modeles d’équation d’état sont plus basses que les pressions issues des calculs ab initio.
La différence en pression, entre nos calculs et les modeles, augmente avec la compression, comme
indiqué sur la figure (4.7). Pour le modele QSEM, les écarts en pression se stabilisent autour de 70 GPa
a 5 X po. Pour le modele QEQOS, les pressions sur 1’isotherme sont proches des pressions calculées par
la dynamique moléculaire quantique a basse densité. La différence entre les deux courbes augmente
ensuite lentement et se stabilise autour de 70 GPa 4 8 g/cm?, ce qui correspond 2 un écart de 4% sur la
pression.

Notons que la courbe froide calculée par S. Hamel ne restitue pas les mesures. Il la désigne d’ailleurs
comme « composante indépendante de la température » plutét que comme une véritable courbe froide.
Comme expliqué en introduction de cette partie, la courbe froide de S. Hamel est issue de calculs de
dynamique moléculaire quantique réalisées dans un état liquide, pour des températures supérieures a
4000 K, et des densités supérieures a 1,8 g/cm>. A chaque densité, la pression & T = 0K est alors
extrapolée des pressions liquides, sous I’hypothése de linéarité des isochores. Une équation d’état de
Birch-Murnaghan a ensuite été ajustée sur les points de QMD a température nulle. Cette courbe froide
coincide avec le modele d’atome moyen QEOS pour des densités supérieures a 2,5 g/cm?. Aux plus
basses densités, les pressions obtenues sont bien inférieures aux modeles et ne permettent pas de restituer
les mesures. Ce résultat est cohérent avec la nature liquide des états simulés, dans lesquels les liaisons
chimiques sont au moins partiellement dissociées.

Les différences en pression entre les courbes froides peuvent modifier les prédictions de chro-
nométrie des chocs qui doivent €tre maitrisées pour comprimer les capsules de FCI de facon quasi-
isentropique. Les pressions froides et thermiques étant additives sur 1’Hugoniot, on peut supposer en
premieére approximation que les écarts entre les courbes froides vont se retrouver sur 1I’Hugoniot, a
contribution thermique égale. En utilisant cette hypothese, on estime la différence sur la chronométrie
des chocs résultant du choix d’une courbe froide. Par exemple, les conditions du premier choc d’une
capsule de FCI sont données par la pression d’ablation, qui est approximativement autour de 250 GPa,
a3g/cm’. A cette densité, la différence en pression entre les modeles analytiques et les calculs de dy-
namique moléculaire quantique sont d’environ 30 GPa, ce qui correspond a un écart sur les vitesses de
choc de 1 km/s. Sil’on considere que le premier choc se propage dans une couche d’ablateur de 100 pwm
environ avant d’étre transmis dans le D-T cryogénique, on obtient une différence sur la chronométrie du
choc de 250 ps environ, ce qui est bien supérieur a la tolérance de 50 ps acceptée pour le dimension-

nement des capsules [7].
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Conclusions :

Nous avons comparé 1’isotherme a 300 K issue de nos calculs de dynamique moléculaire quantique
avec les modeles analytiques d’atome moyen. Les écarts observées entre ces modeles ont un effet
sur la synchronisation des chocs dans une capsule de FCI. Nous privilégierons I’isotherme a 300 K
calculée par la QMD, car elle se base sur une modélisation ab initio de la matiére. Les interactions in-

teratomiques sont alors calculées a partir des lois de la mécanique quantique, sans parametres ajustés.

4.3.4 Effet de I’oxygene sur I’isotherme a 300 K de I’ablateur CHO

De récents travaux [98, 112] ont montré 1’importance de prendre en compte la présence d’oxygene
dans la composition chimique des ablateurs des capsules de FCI. Tout d’abord, les atomes d’oxygene
affectent la vitesse de choc durant I'implosion de la capsule, en contribuant a 1I’absorption des rayons
X [98]. Ensuite, 1’oxygene contribue 3 a 5 fois plus a la croissance des instabilités hydrodynamiques
que la rugosité de la surface du microballon [112].

Afin d’étudier les effets de I’oxygene sur I’équation d’état de I’ablateur CHO, on construit une
isotherme a 300 K pour un systeme de composition chimique CHj 59, sans oxygene que I’on nom-
mera CH. On utilise la méme méthode que pour I’ablateur CHO, en compression. Pour cela, on gé-
nere une structure amorphe dans les conditions normales de température et de densité (7p = 300 K, et
po = 1,07 g/cm?). Les 250 atomes sont mélangés 2 une température de 3000 K pendant 2 ps environ,
puis refroidis a 2000 K, 1000 K, et 300 K dans un ensemble isocinétique.

Les fonctions de distributions radiales des deux systémes a la densité pg = 1,07 g/cm? sont présen-
tées sur la figure (4.9). Les distances des premiers pics des liaisons C—H 2 1,12 A, et H-H 2 0,78 A
sont identiques sur les deux structures. La principale différence se situe au niveau des liaisons entre les
atomes de carbone. Le premier pic observable a 1,23 A, que I’on a associé a des liaisons C=C triples
sur le CHO n’est pas visible sur le CH. Les deux autres pics, correspondant aux liaisons C—C simples
et C=C doubles, sont visibles 2 1,34 A, et 2 1,53 A. Nous avons montré précédemment que les liaisons
triples n’étaient pas caractéristiques des liaisons se formant dans la structure amorphe du CHO. Ces
résultats suggerent que la structure atomique trempée pour le systeéme sans oxygene est tres proche de
la structure de 1’ablateur CHO.

On construit I’isotherme & température ambiante du CH, jusqu’a 10,7 g/cm?. Pour cela, on com-
prime une configuration atomique d’équilibre a Ty et pg. On initialise le calcul avec les coordonnées
réduites des atomes de la configuration choisie puis on change la densité du systéme par un redimen-
sionnement de la boite de simulation. Le CH n’ayant pas la composition chimique exacte de 1’ablateur

CHO, on ne connait pas les valeurs expérimentales de la densité solide py, et de la vitesse du son cg de ce
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FIGURE 4.9 : Fonctions de corrélations radiales entre des atomes de carbone-carbone, carbone-hydrogéne,
hydrogene-hydrogene pour une configuration chimique sans oxygene en (a), et la configuration chimique connue

de I’ablateur CHO en (b).

systeme. Un modele d’équation d’état paramétrique est ajusté sur les points de dynamique moléculaire
quantique, ce qui nous permet de déterminer les valeurs de pgy et ¢g du CH. Dans un régime de basse
densité, le modele d’équation d’état de Vinet fournit de bons résultats, et est utilisé sur les points QMD
du CH inférieurs a4 2, 14 g/cm?. On obtient ainsi la densité solide du systéme CH, ainsi que le module de
compressibilité, et sa dérivée. Ces valeurs sont : pp = 1,0082 g/ cm?, Ky = 8,8665 GPa, K, = 6,2693.
La vitesse du son correspondante est de 2965,5 m/s. Ces valeurs sont proches des valeurs mesurées
expérimentalement pour le CHO, ce qui laisse présager des propriétés de compression similaires. Elles
sont également en bon accord avec les données du polystyrene.

Les isothermes obtenues en compression pour le CH et le CHO sont présentées sur la figure (4.10).
Les fonctions de distributions radiales associées a quelques états pression-densité sur les isothermes a
300 K sont détaillées sur la figure (4.11). On remarque que les deux courbes froides sont identiques pour
des densités inférieures 4 5 x py. A plus haute densité, I’isotherme du CH devient plus compressible que
celle du CHO. On observe une différence en pression de 90 GPa (= 3,5%) a 8 x pg, et de 180 GPa
(= 4%) a 10 x pg. Les isothermes (figure 4.10) des deux amorphes different lorsque les structures ato-
miques (figure 4.11) commencent a se dissocier. En particulier, la dissociation des atomes de carbone de
ceux d’hydrogene est marquée autour de 5 x pg. Les premiers pics des fonctions de distribution radiale

des atomes C—H, qui sont toujours présents a 3 X py et 4 X pg, ont disparu a 6 x pg et 7 x py. Cette
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FIGURE 4.10 : Isothermes a 300 K calculées par la QMD pour deux compositions chimiques utilisées dans cette

section.
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FIGURE 4.11 : Fonctions de distributions radiales des systemes CH et CHO a différentes densités sur les iso-

thermes a 300 K calculées par la dynamique moléculaire quantique.
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caractéristique se retrouve de la méme facon sur le CH et le CHO. Par conséquent, les écarts visibles sur
les isothermes a 300 K apparaissent lorsque la dissociation des liaisons C—H se produit. La présence
d’oxygene n’affecte pas les propriétés de compression de 1’ablateur plastique pour des densités infé-

rieures a 5 X Pp.

Conclusions :

L’ objectif de cette partie était de regarder 1’effet de I’oxygene sur I’isotherme a 300 K de I’ablateur
CHO. Nous avons calculé une isotherme pour un syst¢éme de composition chimique CHj 50, sans
oxygene. La méme méthode de calcul que celle mise au point pour 1’ablateur CHO (dans la partie
4.3.1) a été utilisée. Une comparaison avec I’isotherme du CHO a montré que la présence d’oxygene
n’affecte pas les propriétés de compression de I’ablateur pour des densités inférieures a 5 x pg. Des
écarts en pression se produisent a plus haute compression. L’analyse des fonctions de distribution

radiale des deux systémes a ensuite révélée que les écarts sur la courbe froide apparaissent lorsque la

dissociation des liaisons C—H se produit.

4.4 I1’Hugoniot principale de I’ablateur CHO

Nous allons maintenant étendre I’exploration du diagramme de phase en augmentant la température
du systeme. En particulier, nous nous intéresserons a I’Hugoniot principale du CHO étant donné que
c’est la seule partie du diagramme de phase qui nous est accessible expérimentalement. L’Hugoniot re-
présente I’ensemble des états atteints lors d’une compression par choc (plus de détails seront donnés
dans le chapitre suivant). Nous nous concentrerons dans le régime de densités et de températures me-
surées lors d’expériences de chocs laser et correspondant aux premicres phases de I'implosion d’une
capsule de FCI. Ces mesures seront présentées dans les chapitres suivants. Le régime étudié est défini
par des densités comprises entre 2,2 X pp et 3,2 X P, et des températures comprises entre 3000 K et
70000 K.

De précédentes études de dynamique moléculaire quantique ont été réalisées sur les matériaux plas-
tiques. Celles-ci ont fourni des données d’équation d’état le long d’isochores [113, 74], ainsi que sur
I’Hugoniot principale [70, 69, 73] et sur une région étendue du diagramme de phase (p,T) [71, 114].
Nous pouvons notamment citer les travaux de Hu et al. [69]. Ils ont permis le calcul de I’'Hugoniot prin-
cipale, ainsi que des propriétés optiques du polystyréne (CgHg) sous choc pour des températures entre
2000 K et 400000 K. Les courbes d’Hugoniot ont alors été obtenues a partir d’'un maillage densité-

température de la pression et de 1’énergie interne. Cependant, ces calculs considérent un plastique idéal
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équimolaire. De plus, la région du diagramme de phase qui nous intéresse y est sous échantillonnée.
Mattsson et al. [73] se sont également intéressés aux propriétés de compression des matériaux plastiques.
IIs ont montré 1’effet de la dissociation chimique sur I’Hugoniot principale du polyéthylene (CH;). Les
courbes d’Hugoniot ont été générées a I’aide de la dynamique moléculaire quantique, mais sont limitées
a une pression de 350 GPa.

Les calculs que nous présentons ici cherchent a étre le plus proche possible des matériaux ablateurs
des capsules de FCI. De plus, nous chercherons a décrire la dissociation sur une gamme de pression

comprise entre 1 et 8 Mbar.

4.4.1 Méthode de calcul

Numériquement, on obtient les courbes d’Hugoniot a partir d’un maillage en densité-température de
la pression P(p,T) et I’énergie interne E(p,T) du systeme a I’équilibre. La détermination des états sur
I’Hugoniot se fait en deux temps. Tout d’abord, on calcule pour chaque densité la dépendance en tem-
pérature de la pression P, (T) et de I’énergie interne E,(7T') le long d’une isochore. Ensuite, on regarde
la conservation de 1’énergie H [P, E] le long de I’Hugoniot. Les états sur I’Hugoniot correspondent a la
température pour laquelle cette fonction s’annule. Ainsi, pour une valeur constante de la densité p;, on

calcule la température T telle que : H [Py, (T1),Ep, (T1)] = 0, avec :

H [Ppl (T)7EP1 (T)] = EPI (T) _EO "‘% <Pll - pl()> (Ppl (T) +PO) . (4-7)

Cette formule sera démontrée dans le chapitre suivant. Une fois les valeurs de p; et 77 connues sur
I’Hugoniot, on détermine la pression P; et I’énergie interne E; correspondantes sur les isochores : P, =
Fp, (Th), et Ey = Ep, (Th).
Les vitesses de choc Us et les vitesses fluides u;, sont ensuite déduites des formules :
U = pl(Pl_PO);up:Us<1—p0>. 4.8)
Po(p1 — po) p1
Ces relations dépendent des valeurs initiales de la pression Py = P(py,Tp) et de 1’énergie interne
Ey = E(po,Tp), a la densité py, et a la température Ty. Pour des conditions standard de densité et de
température, Ty est la température ambiante (300 K), et pg est la densité solide, mesurée expérimen-
talement pour les deux matériaux d’étude (tableau 4.1). Dans ces conditions, la pression initiale est
fixée a 1 bar, et I’énergie interne est déterminée par une simulation de dynamique moléculaire quantique

supplémentaire.

Calcul du pdle : Pour calculer I’énergie interne Ey = E(pg, Tp), on doit modéliser les liaisons inter-

atomiques des matériaux dans I’état solide. Nous avons montré lors des calculs sur I’isotherme a 300 K,
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FIGURE 4.12 : Dépendance en température de 1’énergie interne et de la pression le long des isochores du CHO,

calculée a partir de simulations de dynamique moléculaire quantique.

que I’ablateur CHO présente des liaisons carbone-carbone simples et doubles. Les calculs effectués en
détente sur I’isotherme, a partir d’une configuration atomique d’équilibre a 2 X py, restituent les mesures
expérimentales, et présentent ce type de liaisons. On utilise donc la valeur de I’énergie interne calculée

a la densité solide du CHO, grace a cette méthode. Elle est de Ey = —794,44 Ha.

Calcul des isochores E,(T), et P,(T) : Les isochores sont ensuite calculées par des simulations de
dynamique moléculaire quantique dans I’ensemble isocinétique. On utilise des configurations prises sur
la courbe froide pour initialiser les calculs. Les données de sortie du code ABINIT sont les fluctuations
de la pression P, r() et I’énergie libre totale Fj, 7(f) a chaque pas de temps. Les simulations s’étendent
sur 2 ps environ. On moyenne ces deux grandeurs sur les dernieres 500 fs a I’équilibre. Un calcul statique
de DFT sur la derni¢re configuration atomique nous fournit ensuite la valeur de 1’entropie du systéme.
L’énergie interne est déduite des calculs de I’énergie libre et de I’entropie, par larelation : E = F +kgT'S.

La figure (4.12) présente les isochores de 1’énergie E,(T') et de la pression P,(7) de I’ablateur
CHO. Chaque point sur les courbes représente un calcul de dynamique moléculaire de deux semaines

environ sur 256 processeurs. La pression possede un comportement linéaire par rapport a la température,
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FIGURE 4.13 : Fonctions de distributions radiales entre les atomes de carbone et d’hydrogéne (en bas) sur les

isochores du CHO a 2,6 g/cm3 (en haut).

jusqu’a 70000 K. Deux régimes distincts sont visibles sur les isochores de 1’énergie interne. Pour des
températures entre 3000 K et 8000 K environ, 1’énergie interne varie fortement puis plus doucement et
de maniere linéaire au-dela. Pour comprendre ces variations de 1’énergie interne, nous allons regarder
I’évolution des propriétés structurales du systeme lorsque I’on augmente la température le long des

isochores.

Propriétés structurales le long des isochores : Les fonctions de distributions radiales entre les
atomes carbone-carbone C—C et carbone-hydrogéne C—H le long de I’isochore a 2,6 g/cm? sont dé-
taillées sur la figure (4.13). A basse température, le systéme est structuré localement. Un premier pic
est visible, suivi d’un deuxieme moins marqué. Des molécules sont alors présentes dans la boite de
simulation. Lorsque 1’on augmente la température, les deux pics s’estompent sous 1’effet de la tempé-
rature, puis disparaissent. Les molécules se dissocient. A partir d’une température de 4000 K environ,
le pic principal sur la fonction de distribution des atomes C—H disparait, tandis que celui des atomes
C—C demeure présent. A partir d’une température de 10000 K environ, aucun pic n’est visible sur les

fonctions de distribution des atomes C—C. Le systeme est alors entierement dissocié. Ce méme compor-
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FIGURE 4.14 : Fonctions distributions radiales entre les atomes carbone-carbone gc.c(r) (a) et carbone-

hydrogéne gc.y(r) (b) sur I’Hugoniot principale de I’ablateur CHO.

tement s’observe sur toutes les isochores. De cette facon, nous pouvons associer 1’évolution linéaire de
I’énergie interne par rapport a la température a un état de liquide simple dans lequel la structure solide a

completement disparu.

Conclusions :
Nous avons obtenu les courbes d’Hugoniot de 1’ablateur CHO, a partir de calculs de dynamique molé-
culaire quantique le long d’isochores, entre 2,4 et 3,4 g/cm?. L’analyse des fonctions de distributions

radiales entre les atomes de carbone-carbone et carbone-hydrogene a montré 1’effet de la dissociation

chimique due a la température sur les pressions et les énergies internes.

4.4.2 Comparaison avec I’équation d’état tabulée

Sur la figure (4.15), les courbes d’Hugoniot de la pression et de la température en fonction de la
compression (p/pp) issues de la dynamique moléculaire quantique sont comparées aux Hugoniot ex-
traites de 1’équation d’état tabulée du CHO. On remarque des différences marquées entre ces courbes.
Pour une compression donnée, la pression et la température issues des calculs ab initio sont inférieures
au modele QEOS. Les écarts vont jusqu’a 100 GPa en pression, et 10000 K en température.

Les fonctions de distribution radiale entre les atomes de carbone-carbone et de carbone-hydrogene
des points sur I’Hugoniot sont présentées sur la figure (4.14). La dissociation chimique, qui a été ob-
servée sur les isochores du fait de la température, se retrouve sur les courbes d’Hugoniot. Dans ce cas,

ce phénomene se produit en raison de I’effet combiné de la température et de la densité. La dissocia-
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FIGURE 4.15 : Courbes d’Hugoniot de I’ablateur CHO dans le plan pression-compression (a), et le plan
température-compression (b). Les simulations de dynamique moléculaire quantique (triangles rouges) sont com-
parées au modéle d’équation d’état semi-empirique QEOS en noire. Les courbes d’Hugoniot issues de calculs de
OMD éffectués sur d’autres matériaux plastiques ont été ajoutées : pour le polyéthylene [73] (courbes vertes),

ainsi que pour le polystyréne [69] (courbes bleues).
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tion le long de I’Hugoniot se met en place graduellement & partir de ~ 2,6 g/cm? et est compléte a
~ 3,2 g/cm?. Les pressions sur I"’Hugoniot aux faibles densités (ot de facon similaire aux faibles com-
pressions) sont alors proches de I’isotherme a 300 K pour laquelle seule la densité a un effet sur la
structure. Une fois le systeme complétement dissocié, la pression et la température augmentent rapide-
ment, et rejoignent les valeurs calculées par le modele QEOS. Les différences que I’on observe entre
I’équation d’état tabulée et les simulations de QMD sont donc dues a I’absence de modele de dissociation
dans le modele QEOS.

Notons que les courbes d’Hugoniot du polystyrene et du polyéthyléne obtenues a partir des calculs
de dynamique moléculaire quantique de S. X. Hu [69] et T. R. Mattsson [73] ont le méme comportement
que I’ablateur CHO. Elles se recouvrent en compression. S. X. Hu s’est intéressé a des états trées com-
primé du polystyrene, jusqu’a 62 Mbar sur I’Hugoniot. Le nombre de points sur I’Hugoniot est insuffi-
sant pour décrire précisément la dissociation chimique. Il se contente de mentionner un « changement
de structure ». T. Mattsson a étudié I’effet de la dissociation sur les états comprimés du polyéthylene.
Il a montré que les liaisons carbone-carbone se dissocient sur I’Hugoniot a partir d’une compression de
p/pPo=2,1, jusqu’a p/po = 2,6, et pour des températures comprises entre ~ 1000 K et ~ 4000 K, ce

qui limite la pression a 350 GPa.

Conclusions :

Nous avons montré 1’effet de la dissociation chimique sur I’Hugoniot de 1’ablateur CHO. Ce phé-
nomene physique n’est pas pris en compte dans nos équations d’état tabulées. Pour un compression
donnée, la pression et la température sont surestimées par le modele QEOS. Les écarts vont jusqu’a
100 GPa en pression et 10000 K en température.

Une amélioration de 1’équation d’état tabulée du CHO passe donc par I’introduction d’un modele
de dissociation, en complément du modele d’atome moyen. Sans vouloir changer la modélisation

théorique, nous modifierons le coefficient de Griineisen, pour restituer la dissociation chimique sur

I’Hugoniot.

4.4.3 Modification de la contribution ionique dans le modele QEOS

Dans le chapitre 2, nous avons décrits les modeles utilisés pour le calcul de la contribution ionique
dans les équations d’état QEOS. En particulier, nous avons mis en évidence le réle important du coef-
ficient de Griineisen. Ce dernier permet de fixer la température de Debye Op ainsi que la température
de fusion Tyysion, €t agit sur le calcul des propriétés ioniques dans la phase solide ainsi que dans la phase

fluide.
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Nous commencerons par vérifier ’hypothese quasi-harmonique a partir de laquelle le modele de
Debye définit le coefficient de Griineisen. Ensuite, nous donnerons une forme analytique a ce coefficient

de facon a restituer les calculs le long de I’Hugoniot de I’ablateur CHO.

L’hypothese quasi-harmonique dans le modéle de Debye : Rappelons que le modele du solide de

Debye introduit une définition microscopique du coefficient de Griineisen qui s’exprime suivant :

_ dlog®p(p)
%(p) = “dlogp (4.9)

Ce modele se base alors sur I’hypothése quasi-harmonique qui suppose que les modes de fréquence sont
indépendants de la température et ne dépendent ainsi que du volume’ V, ou de facon équivalente de la
densité massique, p = 1/V. Une conséquence de cette hypothese est la dépendance unique du coefficient
de Griineisen par rapport a la densité massique.

En réalité, il existe différentes facons de définir et de calculer le coefficient de Griineisen, soit par
une description microscopique, soit par une description macroscopique de la matiere. Sous I’hypothéese
quasi-harmonique, on peut alors montrer que ces deux descriptions sont équivalentes [46].

Nous allons vérifier la validité de cette hypothese a partir de nos simulations de dynamique molé-
culaire quantique. On utilise alors la définition du coefficient de Griineisen thermodynamique Y, (p,7T),
qui se base sur une description macroscopique de la matiere :

by (T)

_ L Tar
Yu(p,T) = ) dEg;T) . (4.10)

Celle-ci fait intervenir les isochores P,(T') et E,(T), lesquelles sont maillées par nos points de dyna-
mique moléculaire quantique. Notons que le calcul des dérivées nécessite 1’utilisation de formes analy-
tiques pour les isochores. Nous avons ainsi ajusté des équations paramétriques sur nos points QMD. Une
fonction affine a été utilisée pour décrire 1’évolution en température de la pression. La fonction (4.11) a
ensuite été introduite pour restituer les variations de 1’énergie interne aux basses températures.

Ep(T) = — +dT + ¢ (4.11)
eT*CT_'_l

a, b, c, d, et @y sont des parameétres ajustés sur nos simulations.
L’hypothese quasi-harmonique sera vérifiée si, pour une densité donnée, le coefficient de Griineisen

thermodynamique est constant par rapport a la température. L’évolution de ce coefficient en fonction

de la température pour chacune des isochores calculées est présentée sur la figure (4.16). On remarque

7. Notons que la dépendance de la fréquence avec le volume s’explique par le fait que comprimer un solide le rend plus

dur, augmentant les forces intérieures et donc les fréquences de vibrations.
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FIGURE 4.16 : Calcul du coefficient de Griineisen le long des isochores du CHO, calculées par la dynamique
moléculaire quantique, pour des densités fixes entre 2,4 et 3,2 g/cm>. Ce coefficient est uniquement constant
pour des températures supérieures a 10000 K. L’hypothése quasi-harmonique n’est donc pas valable en dessous

de cette valeur.

qu’il n’est pas constant et varie fortement pour des températures inférieures a 10000 K. L'hypothese
quasi-harmonique n’est alors pas vérifiée. La dissociation chimique a ainsi un effet sur le coefficient de
Griineisen thermodynamique. Nous modifierons donc ses valeurs afin d’introduire ce phénomene dans
les équations d’état tabulées des ablateurs 8.

Le fait de modifier le coefficient de Griineisen au moyen de simulations dynamique moléculaire
quantique n’est pas nouveau. En effet, S. Hamel [71] a ajusté un modele d’équation d’état de type Mie-
Griineisen sur ses calculs QMD réalisés a haute température (entre 4 000 et 100000 K). Il a alors supposé
que I’hypotheése quasi-harmonique est vérifiée, et que les isochores ont un comportement linéaire en
température. Le coefficient de Griineisen ne dépendant que de la densité, une valeur constante a été
déterminée pour chacune des isochores. Cette méthode se base sur des calculs a haute température
et néglige I’effet de la dissociation chimique sur 1’équation d’état. Nous procéderons différemment.
Young et Corey proposerent également de modifier le coefficient de Griineisen dans le modele QEOS

a partir de parametres arbitraires [56]. Dans notre cas, nous allons chercher une forme empirique au

8. Notons que la théorie de Debye ne s’applique qu’aux ions, et néglige les interactions entre les électrons et les phonons.
La dynamique moléculaire quantique, quant a elle, s’applique a une ensemble d’atomes et d’électrons. Les résultats observés
nous indiquent ainsi que toutes les approximations introduites dans les équations d’état tabulées ne permettent pas de restituer
les contributions thermiques a basse température. Le calcul séparé des ions et des électrons, dans le cadre de 1’atome moyen,

n’est pas valide des lors que les atomes ne sont pas completement dissociés.
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coefficient de Griineisen en fonction de la densité qui restitue artificiellement la dissociation sur les

courbes d’Hugoniot. Cela nous permettra d’avoir une forme utilisable dans une table d’équation d’état.

Forme empirique du coefficient de Griineisen : Nous commencons par déduire des valeurs du co-
efficient de Griineisen a partir des états pression-densité sur I’Hugoniot et sur I’isotherme a 300 K issus
de nos calculs QMD. Nous donnerons ensuite une forme analytique a ce coefficient, ce qui permettra

une utilisation dans le modele QEOS.

On utilise une forme d’équation d’état de type Mie-Griineisen afin d’exprimer le coefficient de

Griineisen sous la forme :

_ 1 Pu(p) —Fer(p)
p Eu(p) —Ecr.(p)

o, [Pu(p),Eu(p)] et [Pes.(p),Ecs.(p)] sont les pressions et les énergies calculées par la dynamique

¥(p) (4.12)

moléculaire quantique sur I’Hugoniot et sur I’isotherme a température ambiante, pour une densité fixe p.

On exprime ensuite les énergies 2 partir des valeurs connues des pressions et des relations ? :

1 1 1
EH(P>—E0:§[PH<P)+PO] [P_Po} ; (4.13)
p ! n !
Ecr(p)—Eo= —/p Pt (p)/p~ dp. (4.14)

avec, Pp = 1 bar, pg la densité standard, et Ey I’énergie du pole qui n’intervient pas dans la relation
(4.12).

La figure (4.17) présente le coefficient de Griineisen issu de la dynamique moléculaire quantique
(triangles rouges), et du modele de Cowan (courbe verte). Ce dernier posséde une valeur importante
a la densité solide, y(po) = 1,29, puis décroit lorsque I’on augmente la densité. Dans le cas de nos
simulations, les valeurs calculées sont inférieures au modele de Cowan et le comportement tres différent.
Le coefficient de Griineisen est de ~ 0, 1 pour des densités proches de 2,4 g/cm?. Il augmente ensuite
lorsque 1’on accroit la densité, et se stabilise autour de 0,8 4 3,2 g/cm?.

Etant donné cette transition entre une valeur minimum et maximum, on utilise une fonction de
Hill pour modéliser le coefficient de Griineisen issu des simulations numériques. Cette fonction s’écrit

comme :

Xmax — Xmin (4.15)

1+<ﬂ)a ’
p

o, Xmin, Xmax» X1, €t a sont des parametres ajustables. On fait ensuite varier ces parametres de facon

Yeft(P) = Xmin +

a ce que la pression totale sur I’Hugoniot dans le modele QEOS restitue les prédictions numériques.

9. L’équation (4.13) est la relation d’Hugoniot qui traduit la conservation de I’énergie. L’équation (4.14) correspond a la

définition de la contribution froide de 1’équation d’état.
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FIGURE 4.17 : Valeurs du coefficient de Griineisen de I’ ablateur CHO calculées par le modéle de Cowan (courbe
en pointillée vert), et par la dynamique moléculaire quantique (triangles rouges). Le coefficient de Griineisen
effectif, qui a été déterminé a partir d’une fonction de Hill pour restituer les états sur I’Hugoniot du CHO, est

indiqué en bleu.

On détermine ainsi une forme optimale du coefficient de Griineisen effectif (4.15). Afin de conserver la
cohérence thermodynamique dans le modele QEOS, on calcule la températures de Debye '© et la tempé-
rature de fusion !! a partir du coefficient de Griineisen effectif. Dans notre modele, ces deux températures

caractéristiques sont définies par :

Xmin a_ ya (Xmax—Xmin) /a

ooo=enn(3) (5 T @
mein*2/3 a__ Xa 2(Xmax *Xmin)/a

Tfusion (P) - Tfusion,O <§0) (M) . (4-18)

Les parametres qui restituent le mieux les simulations sur I’Hugoniot de I’ablateur CHO dans les plans
pression-densité et température-densité sont : Xyin = 0, 15, Xmax = 0,75, x1 = 3, et a = 26, avec Op o =

0,08617 eV et Tiysion0 = 0,43 eV.

10. La température de Debye s’obtient a partir de la définition du coefficient de Griineisen (4.9).
11. La température de fusion Tfysion (0) 8’ obtient a partir du coefficient de Griineisen Yolige () selon la loi de Gilvary [115],

qui est une traduction de la loi de Lindemann (2.30) :

d lOngusion (P) -2

1
dlogp [?’sonde(P) - *} . (4.16)

3
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FIGURE 4.18 : Courbes d’Hugoniot de I’ablateur CHO dans le plan pression-compression (a), et le plan
température-compression (b). La courbe noire correspond au modéle semi-empirique QEOS sans modification.
Les courbes bleues correspondent aux deux modifications apportées a QEOS : en pointillé bleu foncé, I’isotherme
a 300 K calculée par OMD a été ajoutée, en bleue clair, I’isotherme a 300 K et le coefficient de Griineisen effectif

ont été ajoutés. Cette derniere modification restitue les valeurs de la QMD sur I’Hugoniot.
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Le coefficient de Griineisen effectif est indiqué par la courbe bleue sur la figure (4.17). On remarque
un écart avec les valeurs déduites des simulations QMD a 1’aide de la relation (4.12). Ces dernicres
sont représentées par des triangles rouges sur la figure. Ceci s’explique par le fait que le coefficient
de Griineisen agit, dans le modele QEOS, uniquement sur la contribution thermique des ions. Ainsi,
contrairement aux précédents calculs qui considéraient I’ensemble composé des ions et des électrons,
I’ ajustement proposé ici ne s’applique qu’aux ions.

Les courbes d’Hugoniot obtenues a partir des modifications apportées au modele QEOS sont pré-

sentées sur la figure (4.18).

Conclusions :

Nous avons modifié I’équation d’état tabulée de 1’ablateur CHO pour restituer I’ effet de la dissociation
chimique sur I’Hugoniot. Pour cela, nous avons donné une forme effective au coefficient de Griinei-
sen, ce qui a permis d’agir sur la contribution ionique de I’EOS.

Nous nous sommes concentrés sur une région restreinte du diagramme de phase, pour des densi-
tés comprises entre 2,4 g/cm? et 3,4 g¢/cm?. Une perspective intéressante serait d’améliorer les mo-
deles dans les régions limites, c’est-a-dire, pour des densités inférieures 4 2,4 g/cm?, et supérieures a

3,4 g/cm’.

4.5 Analyse de I’ablateur CHOSI

Nous appliquons maintenant les méthodes de simulation développées sur le CHO a 1’ablateur dopé

au silicium (CHOSI).

L’isotherme a 300 K : Du fait d’une contrainte liée a la durée d’une thése et au temps que prennent
les calculs de dynamique moléculaire quantique, nous n’avons cependant pas pu générer une isotherme
propre a I’ablateur CHOSI. Nous avons néanmoins déduit une isotherme a 300 K a partir des calculs
effectués sur le CHO.

Lors du calcul de I’isotherme a 300 K du CHO, nous avons montré que 1’ajout d’atome d’oxygene
dans la composition chimique de 1’ablateur n’impacte pas 1’isotherme dans le plan pression-compression
(partie 4.3.4). Des différences ont été observées lors de la dissociation qui se produit a température am-
biante pour de tres fortes compressions (supérieures a 5 x pg). L’absence d’oxygene a alors eu pour
principal effet de changer la densité standard du systeme. De la méme facon, nous supposons que le sili-
cium agit uniquement sur la densité standard de I’ablateur. On peut argumenter que le silicium possede

un numéro atomique et une proportion atomique proche de celle de I’oxygene dans 1’ablateur. Dans ce
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FIGURE 4.19 : Fonctions de distributions radiales des deux pdles simulés dans les conditions normales de densité
et de température pour le CHO en haut, et le CHOSI en bas, apres une trempe d’une température de 3000 K
Jjusqu’a 300 K.

cas, nous générons I’isotherme a 300 K du CHOS:i a partir de I’isotherme du CHO et d’un redimension-

nement de la densité, tel que :

pr—s pé’Ho pgHos, (4.19)

0
ou, pOCHO = 1,07 g/cm? est la densité standard du CHO, et pOCHOSi = 1,14 g/cm? la densité standard

du CHOSi. On applique cette transformation a la forme analytique AP2 (équation 4.5), qui peut étre

introduite dans I’équation d’état tabulée.

Courbes d’Hugoniot : On génére ensuite des isochores pour obtenir la courbe d’Hugoniot du CHOS:.
On s’intéresse alors aux densités entre 2,6 et 3,2 g/cm?, espacées de 0,1 g/cm? de fagon a avoir suffi-
samment de points sur I’Hugoniot pour caractériser la dissociation.

Les valeurs du pdle ont été obtenues a partir d’une trempe. Les atomes sont mélangés a 3000 K
pendants quelques picosecondes, puis refroidis a 2000 K, puis a 1000 K et a 300 K. Les fonctions de
distributions radiales de la structure générée dans les conditions normales de températures et de densités
sont présentées sur la figure (4.19). On remarque que 1’on n’a pas créé de liaisons carbone-carbone C=C
triples. Ces liaisons étaient donc probablement des artefacts de calculs liés a la trempe réalisée sur le
CHO. Seuls les pics correspondant aux liaisons C—C simples, et C=C doubles sont visibles. On utilise
alors la valeur de I’énergie interne a 300 K, que I’on moyenne sur les dernieres configurations atomiques

a I’équilibre. L’ énergie interne dans les conditions normales est de : Ey = —836,25 Ha.
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FIGURE 4.20 : Courbes d’Hugoniot des ablateurs CHO et CHOSi dans le plan pression-compression (a), et le
plan température-compression (b). Les erreurs sur les points de dynamique moléculaire quantique proviennent de

Uincertitude de 0,02 g/cm? sur la mesure de la densité standard py.
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FIGURE 4.21 : Fonctions distributions radiales entre les atomes carbone-carbone gc.c(r) (a) et carbone-

hydrogéne gc.y(r) (b) sur I’Hugoniot principale de I’ablateur CHOSI.

La figure (4.20) présente la courbe d’Hugoniot obtenue pour le CHOSI et pour le CHO. Les fonc-
tions de distributions radiales entre les atomes de carbone-carbone et de carbone-hydrogene sont indi-
quées sur la figure (4.21). Les courbes d’Hugoniot dans les plan pression-compression et température-
compression ont la méme forme. On remarque un plateau en compression pour p/py < 2,7 puis la
pression et la température augmentent rapidement. Nous avons vu dans le cas de I’ablateur CHO que
ce phénomene est di a la dissociation chimique. Les fonctions de distribution radiale le long de I’Hu-
goniot du CHOSI confirment ces conclusions sur la figure (4.21). Les liaisons C—H sont complétement
dissociées pour des densités supérieures a 3,1 g/cm? (c’est-a-dire p/pg =~ 2,7) et des températures su-
périeures & 12000 K. Les liaisons C—C subsistent au-dela de ces valeurs. Notons que les petits écarts
entre les courbes d’Hugoniot du CHO et du CHOSi proviennent de I’incertitude sur la densité solide des
ablateurs. Par exemple, une incertitude de Apy = 0,02 g/cm? sur la densité normale mesurée du CHOSi
fournit une incertitude de A(p/po) ~ 0,05 sur la compression pour p /py = 3.

Par conséquent, le dopant introduit dans I’ablateur n’affecte pas ses propriétés thermodynamiques de
ce dernier. Il agit uniquement sur la densité normale. Par exemple, le silicium étant un élément chimique
plus lourd que le carbone ou I’oxygene, la densité solide du CHOSi (py = 1,14 g/cm?) est supérieure
a celle du CHO (py = 1,07 g/cm?). Cette conclusion sur I’effet du silicium est plutdt réconfortante en
ce qui concerne la conception des capsules de FCI puisque le role de silicium est d’agir sur les proprié-
tés d’absorption du rayonnement de la cavité de conversion et non pas de changer 1’équation d’état de

I’ablateur.
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Conclusions :

Nous avons calculé les courbes d’Hugoniot du CHOSI a partir de calculs de dynamique moléculaire
quantique. Nous avons montré un comportement similaire entre les deux ablateurs étudiés. En com-
pression, les courbes se recouvrent. On retrouve I’effet de la dissociation chimique sur 1’Hugoniot.
Les atomes de silicium ne changent pas les propriétés de compression sous choc de 1’ablateur des

capsules du Laser Mégajoule. Ils agissent principalement sur la densité normale de I’ ablateur.
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5.1 Objectifs

Avant d’aborder la partie expérimentale de ce manuscrit, rappelons les principaux objectifs et résul-
tats obtenus.

Nous cherchons a améliorer les équations d’état tabulées des matériaux ablateurs des capsules du
Laser Mégajoule. Ces tables sont utilisées par les codes d’hydrodynamique radiative pour dimensionner
les expériences de fusion par confinement inertiel. Elles ont un effet important sur la chronométrie des
chocs [22, 9] ainsi que sur la croissance des instabilités hydrodynamiques [23, 24] et constituent donc
un parametre important qui doit étre maitrisé.

Les équations d’état tabulées sont construites de facon a inclure I’ensemble du chemin thermody-
namique de la capsule au cours de I’implosion. Du fait de I’étendue du diagramme de phase, différents
modeles théoriques sont utilisés et assemblés. Ces modeles décrivent chacun une région spécifique du
diagramme de phase. Des interpolations et des corrections semi-empiriques sont ensuite appliquées pour
restituer des données numériques ou expérimentales. Dans le cadre de cette étude, nous avons utilisé le
modele QEOS pour construire les équations d’états tabulées des ablateurs. C’est un modele simple d’uti-
lisation, entierement analytique et paramétrable.

Nous nous sommes intéressés a un domaine restreint du diagramme de phase qui peut étre atteint sur
des installations laser de tailles moyennes, comme I’installation LULI2000 a Palaiseau et I’installation
GEKKO XII a Osaka au Japon. Ce domaine est défini par des températures de quelques électronvolts
et des pressions de quelques mégabars. Il se situe a la frontiere des différentes modélisations théoriques
utilisées dans les équations d’état tabulées et correspond aux premieres étapes de I'implosion d’une
capsule.

Jusqu’a maintenant, nous avons utilisé la dynamique moléculaire quantique pour calculer des états
thermodynamiques dans le domaine d’étude. Une courbe froide a été calculée puis introduite dans le
modele QEOS. Nous nous sommes ensuite intéressés aux courbes d’Hugoniot car elles constituent la
seule partie du diagramme de phase qui nous est accessible expérimentalement. Nous avons ainsi montré
les effets de la dissociation chimique sur ces courbes, qui ne sont pas pris en compte dans les modeles
d’équation d’état tabulée. Cela nous a conduit a modifier le modele QEOS pour restituer nos simula-
tions. Nous disposons maintenant d’une équation d’état tabulée pour les matériaux ablateurs plastiques
utilisable dans un code hydrodynamique.

Nous allons mesurer expérimentalement les états (P, p,T) le long de ’'Hugoniot des matériaux plas-
tiques CHO et CHOSI. Ces mesures nous permettront de valider nos précédents résultats théoriques.

Nous utiliserons les installations laser LULI2000 et GEKKO XII pour générer des chocs dans les maté-
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riaux d’étude dans un schéma d’attaque directe avec des cibles planes. Cette configuration est simple a
réaliser et suffisante pour générer des chocs dans le régime voulu.

Dans ce chapitre, nous décrivons les méthodes expérimentales utilisées pour mesurer les équations
d’état des matériaux plastiques. Les résultats seront présentés dans le chapitre suivant. Tout d’abord,
nous verrons de quelle maniere la propagation d’une onde de choc dans un matériau nous permet d’ob-
tenir des points d’équation d’état (section 5.2). Nous détaillerons ensuite la méthode de mesure des
états (P, p) sur I’Hugoniot (section 5.3). Nous aborderons alors les mécanismes de création des ondes
de choc par laser (section 5.4). Enfin, nous présenterons les diagnostics optiques qui nous ont permis de

caractériser la matiere choquée (section 5.5).

5.2 Les ondes de choc

Nous mesurons des points d’équations d’état sur I’ Hugoniot principale des ablateurs en propageant

une onde de choc dans ces matériaux.

5.2.1 Définition d’une onde de choc

Une onde de choc correspond a la propagation d’une discontinuité dans les grandeurs thermody-
namiques qui caractérisent I’état du systeme. Cette discontinuité est la conséquence de la non linéarité
des équations de propagation des ondes de compression dans ce milieu. Nous allons décrire de maniere
simplifiée le processus de formation d’une onde de choc a I’aide de la figure (5.1). Une description dé-
taillée de ces phénomenes est disponible dans le livre de Zel’dovich [116], ainsi que dans de nombreux
manuscrits de theses [117, 118].

Nous supposerons que la vitesse de propagation d’une perturbation est une fonction croissante de la
pression, de la densité et de la température. Cette affirmation se démontre dans le cas d’un gaz parfait.
On suppose qu’elle reste valable dans le cas général [116].

La figure (5.1) décrit le processus de formation de I’onde de choc. Tout d’abord, considérons le profil
de densité présenté en (a). La densité au point A est supérieure a la densité au point B. Comme la vitesse
de propagation d’une perturbation de densité au point A est plus grande qu’au point B, apres un instant
11 > 1y, le profil de densité se déforme vers celui présenté en (b). Au bout d’un instant suffisamment long
1, > t1, et en remarquant que le point A ne peut pas dépasser le point B!, le profil de densité tend vers
celui de la figure (c). Ce dernier profil est caractérisé par une discontinuité, appelée onde de choc. Le

front de choc se déplace a une vitesse appelée vitesse de choc, et engendre des modifications brutales

1. 11y aurait alors plusieurs densités possibles pour un seul et méme point.
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FIGURE 5.1 : Exemple du processus de formation d’une onde de choc : une onde sonore se raidit en raison des

effets non linéaires des équations de propagation.

dans les conditions thermodynamiques du milieu qu’il traverse. Notons qu’une condition essentielle a la
formation d’une onde de choc implique que la variation de densité soit rapide, de facon a éviter qu’'une
succession d’états d’équilibre ait le temps de s’établir.

Dans la réalité, le front de choc a une largeur finie et dépend de la forme de la tache focale du
faisceau laser. Dans nos expériences, nous utiliserons des taches focales d’un diameétre compris entre
600 um et 1 mm avec des cibles planes de ~ 4 mm de largueur, et nous observerons les grandeurs au

centre de la tache focale.

5.2.2 Caractéristiques de la matiére comprimée par une onde de choc

Nous avons vu que lorsqu’une onde de choc traverse la matiere, une discontinuité apparait dans les
grandeurs thermodynamiques du milieu. Les propriétés en amont et en aval de la discontinuité ne sont
cependant pas indépendantes. Il est possible de caractériser 1’état de la matiere choquée, a partir de I’état
non choqué et des vitesses mises en jeu. On utilise alors des lois de conservation.

Considérons la situation décrite sur la figure (5.2). Un piston se déplace vers la droite a une vitesse
constante U, et comprime un fluide. En supposant que la vitesse du piston est suffisamment grande, une

onde de choc se forme et se propage a une vitesse U;. En aval de ’onde de choc, le fluide est encore
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FIGURE 5.2 : Génération d’une onde de choc par le mouvement rapide et fort d’un piston.

dans son état initial, de pression Fy, de masse volumique pg et d’énergie interne Ey. Apres le passage
de I’onde de choc, le milieu est comprimé et caractérisé par une pression P;, une masse volumique p;
et une €énergie E. La vitesse du fluide entrainé derricre le front de choc est Up. Les relations décrivant
la discontinuité thermodynamique au passage de I’onde de choc sont obtenues a partir des principes
fondamentaux de la mécanique des fluides, a savoir la conservation de la masse, de I’impulsion et de

I’énergie.

Conservation de la masse : La masse du fluide mis en mouvement a I’instant ¢ est : poSUst, avec S la
section du piston. La masse du fluide comprimé est de : p;S(Us — U, )t. A partir de la conservation de la
masse, on obtient la relation :

pl(Us_Up) = poUs. (5.1)

Conservation de I’'impulsion : L’impulsion du fluide mis en mouvement a I’instant ¢ est : (poSUst ) Up,.
L’impulsion due a la force de pression s’écrit comme : (P; — Py)St. De cette fagon, la conservation de

I’impulsion s’exprime par la relation :

P —P= pOUsUp (52)

Conservation de I’énergie : La loi de conservation de I’énergie totale du systeme impose que 1’éner-

gie recue par le fluide entre I'instant # = O et I'instant ¢ soit égale au travail des forces extérieures.
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L’énergie recue par le fluide comprend une augmentation d’énergie interne (E; — Ey)poSUst, ainsi que
I’énergie cinétique %(pOSUst)Ug. De son coté, le piston a fourni un travail : PiSU,t. On obtient ainsi la
relation :

1
PU, = <E1 —Eo+ 2Up2> PoUs. (5.3)

En utilisant les équations (5.1) et (5.2), on réécrit cette derniere relation sous la forme :

1, PU
Ei—Ey=-U>+—22 5.4
1—Eo=35U; + oo Us (5.4)
Puis, en sommant les équations (5.3) et (5.4), et en utilisant (5.1), on réécrit la relation de la conser-

vation de 1’énergie sous la forme :

1

E\—Eo= 5 (Pi+P) (o~ V1) (5.5)

ol, V = 1/p est le volume spécifique. Cette équation est une relation purement thermodynamique qui
ne fait pas intervenir la dynamique du choc (Up, Us). Cest la relation utilisée dans le chapitre précédent
lors des calculs de dynamique moléculaire quantique.

Nous obtenons ainsi un systeme de trois équations dynamiques et thermodynamiques qui relient les
propriétés du systéme en amont et en aval du front de choc. Ces relations sont connues sous le nom
de relations de Rankine-Hugoniot. Nous allons voir comment relier ces relations a I’équation d’état du

matériau choqué.

Courbes d’Hugoniot : Les relations de Rankine-Hugoniot ont été obtenues sans aucune hypothese
concernant I’état thermodynamique du milieu considéré. Or, les trois grandeurs thermodynamiques (P,
p, et E) sont reliées entre elles par 1’équation d’état du milieu qui, d’apres sa définition, peut s’écrire
comme :

F(P.p.E)=0. (5.6)

Si I’équation d’état est connue, on dispose alors de quatre équations pour déterminer les cinq gran-
deurs (P, p1,E1,Us,Up), qui caractérisent la matiere comprimée par une onde de choc. Dans ce cas,
nous pouvons exprimer chacune de ces grandeurs en fonction d’une seule. Par exemple, on peut relier
la pression au volume spécifique avant et apres le choc. Cette relation est une courbe dans le plan (P, V),

appelée courbe d’Hugoniot ou polaire de choc :
Pl :PH(Vl;PQ,V()). (57)

C’est une fonction d’une seule variable V;, qui est paramétrée par 1’état initial du milieu (P, Vp). De fa-

con générale, on appelle courbe d’Hugoniot la relation entre deux grandeurs qui caractérisent la matiére
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FIGURE 5.3 : Trois chocs consécutifs sont créés dans un matériau. Les courbes d’Hugoniot dans le plan pression-
volume spécifique sont indiquées en (a), le profil spatial des discontinuités de la pression a un instant donné est

présenté en (b).

sous choc. L'Hugoniot représente donc les états thermodynamiques accessibles par choc et dépend de

I’état thermodynamique initial du milieu considéré.

Création d’entropie le long de I’Hugoniot : D’apres le second principe de la thermodynamique, on
peut relier la variation d’énergie interne a la variation d’entropie et de travail des forces de pression
suivant :

dE = PdV —TdS, (5.8)

avec S I’entropie du systeme.

A partir de cette équation et en utilisant les relations de Rankine-Hugoniot, on peut montrer que 1’on

ds Uy
=2 >0 5.9
(dUS>H TU, 9

a le long de I’Hugoniot :

L’entropie augmente donc le long de I’Hugoniot. La transformation engendrée est alors irréversible.
La conséquence de cette augmentation est qu’une partie de 1’énergie est dissipée dans la matiere com-
primée sous forme de chaleur.

La figure (5.3) montre ce qu’implique I’augmentation d’entropie dans une compression par choc. On
part d’un état initial A de pression Fy et de volume Vjy. Un premier choc est envoyé dans le matériau, suivi
d’une deuxieme et d’un troisieme. Le premier choc comprime la matiere initialement dans les conditions

standard et se propage avec une pression Pg. Cet état est situé sur la courbe d’Hugoniot principale (Hy).



106 Les ondes de choc

Le second choc est généré dans un milieu pré-comprimé et se propage avec une pression Pc > Pg. La
courbe d’Hugoniot correspondante (Hp) part de 1’état B situé sur I’ Hugoniot du premier choc. De méme,
un troisieéme choc est représenté par un point sur la courbe (H¢) qui part du point C situé sur I’Hugoniot
du deuxieme choc (Hp).

Les états thermodynamiques de la matiere choquée dépendent ainsi des conditions initiales et dif-
ferent d’une compression isentropique. Cette derni¢re pouvant étre décomposée en plusieurs compres-
sions du méme type. Par exemple, la transformation de 1’état A vers I’état E sur la figure (5.3) est
équivalente a la transformation de 1’état A vers I’état D, suivie de la transformation de I’état D vers I’état
E. Dans le cas d’'une compression due a un choc, cette décomposition n’est pas possible puisque 1’aug-
mentation d’entropie modifie le systeéme. De ce fait, I’ensemble des états accessibles a partir d’un état
comprimé sont différents des états accessibles a partir de I’état initial A. On ne peut donc pas atteindre
les mé&mes états thermodynamiques en comprimant un milieu avec un seul choc ou avec une succession
de chocs.

Notons que pour de petits chocs, on peut montrer que 1’isentrope et I’Hugoniot ne different au voisi-
nage du point initial qu’a I’ordre 3 [116]. Ainsi, une série de petits chocs, effectuée a la place d’un seul
choc puissant, permet de se rapprocher d’une compression isentropique. Cette méthode est notamment
utilisée dans les expériences de fusion par confinement inertiel afin de minimiser I’augmentation d’en-
tropie et de comprimer les capsules le plus efficacement possible. C’est ce qui justifie la séquence des
chocs permettant I’implosion de la capsule décrite dans I’introduction de ce manuscrit. Dans notre étude
des matériaux ablateurs, nous nous contenterons de générer un seul choc, étant donné que 1’on veut se

comparer a I’Hugoniot principale, calculée a partir de la dynamique moléculaire quantique.

Température du choc : L’augmentation d’entropie le long de 1’Hugoniot accroit ainsi la température
de la matiere comprimée. Cependant, cette grandeur n’intervient pas dans les relations de Rankine-
Hugoniot et doit étre déterminée d’une autre fagon.

A partir de la relation de cohérence thermodynamique (2.7), nous pouvons exprimer la température

a partir des états thermodynamiques (P, p1, E1) :

aEl 8T1 aEl aTl
1(P1,p1) = |pi or ), | \api ), Pl 5p, . ' op N

La température ne dépend alors pas uniquement des grandeurs P;, p;, et E; le long de I’Hugoniot,
mais aussi d’une partie de I’espace des phases autour de cette courbe, puisqu’il faut évaluer les dérivées
de I’énergie par rapport a la pression et a la densité. Elle ne peut donc pas étre directement déduite de

ces grandeurs. Dans la pratique, nous obtiendrons la température a 1’aide d’une mesure séparée.
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Conclusions :

La matiere comprimée par une onde de choc est caractérisée par cinq grandeurs, dont trois d’entre
elles sont des grandeurs thermodynamiques (P;, E1, p1), les deux autres étant les parametres du choc
(Us, Up). Les €quations de conservation de la masse, de I'impulsion et de I’énergie, qui constituent les
relations de Rankine-Hugoniot, permettent de relier ces grandeurs a partir de 1’état thermodynamique

de la matiere non choquée (P, Eg, po). Elles s’écrivent :

Us
=Pp0— 5.11
P1 pOUS_Up7 ( )
P =Py + poUsUp, (5.12)
1
Ei—Eo =5 (Pi+R) (Vo= V). (5.13)

o, V = 1/p est le volume spécifique. Les équations de Rankine-Hugoniot ne font pas intervenir la

température du choc qui doit étre déterminée séparément.

5.2.3 Propagation d’une onde de choc a I’interface entre deux milieux

Nous présentons ici les phénomenes qui interviennent lors de la propagation d’un choc a I'interface
entre deux matériaux, que nous nommerons par A et par B.

Notons que I'interface entre les deux matériaux est une surface d’équilibre. Ainsi, les pressions et
les vitesses fluides, de part et d’autre de I’interface, doivent étre continues. Les autres grandeurs peuvent
étre différentes d’un milieu a 1’autre. Par exemple, pour une pression donnée, la valeur de la densité du
matériau A est fixée par sa propre équation d’état, indépendamment de la valeur de la densité dans le
matériau B. De cette facon, seules la pression P et la vitesse fluide U, en A et en B doivent €tre égales a
Iinterface entre les deux milieux.

La courbe décrivant la relation entre P et U, est appelée la polaire de choc. Elle représente le lieu
des états accessibles lors d’un choc dans le plan (P, U,). La figure (5.4) représente la forme générale de
la polaire de choc. Si O représente 1’état initial d’un milieu quelconque, et M 1’état final du choc, alors
on appelle droite de Rayleigh la droite OM, et on définit I'impédance de choc comme étant la pente de
cette droite. D’apres 1’équation (5.12) des relations de Rankine-Hugoniot, cette droite est une fonction

lin€aire de la vitesse fluide et s’€crit : P = poUUp. L'impédance du choc est donc :

Lorsqu’une onde de choc est transmise du milieu A vers le milieu B, deux phénomeénes peuvent se

produire :



108 Les ondes de choc
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FIGURE 5.4 : Polaire de choc de I’ablateur CHO, extraite de I’équation d’état tabulée QEOS. La pente de la

droite OM est I'impédance de choc.

e si Zp < Zg : un choc de pression supérieure est transmis dans le matériaux B, et est réfléchi dans

le matériaux A a la mé&me pression,

e si Zxy > Zp : le choc transmis en A a une pression plus faible et une onde de détente se propage

dans le matériau A.

P A

@

@
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E
Py

-« —»
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(A) | (B)
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X

FIGURE 5.5 : Profil de pression aprés le passage du choc d’un matériau A vers un matériau B, dans ce cas ou

I'impédance de choc Z4 est inférieure a Zp, et représentation dans le plan (P, U).

Le premier cas est illustré sur la figure (5.5). L'impédance du choc augmente au passage de I’inter-
face. Une onde de choc se propage initialement dans le milieu A, et améne la matiere dans 1’état Ag a
la pression P4. Le choc est ensuite transmis au milieu B et amene la matiere dans 1’état By a la pression
Pg. Du fait de la continuité de la pression et de la vitesse fluide a I’interface, il faut que By appartienne

a la polaire du choc réfléchi dans le milieu A. Cette polaire, notée (H}), est la symétrique de la polaire
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(Hac) qui est appelée polaire chaude car elle a pour condition initiale 1’état A situé sur la polaire (Hy ).
La pression du choc réfléchi dans le milieu A et transmis dans le milieu B est donnée par I’intersection

de (H)-) avec la polaire de B, notée (Hp).

(H,)

P A P A

(Hg)

o 2o
Vel
//|nterface
SR

==~ - (isentrope)

£

(B) —

. .
Fad >
X U17

FIGURE 5.6 : Profil de pression aprés le passage du choc d’un matériau A vers un matériau B, dans ce cas ou

I'impédance de choc Z est supérieure a Zp, et représentation dans le plan (P,U,).

Le deuxieme cas est illustré sur la figure (5.6). L’'impédance du choc diminue au passage de I’in-
terface. De la méme facon, 1’onde de choc se propage dans le milieu A, et amene la matiere dans I’état
Ag a la pression P4. Le choc est ensuite transmis au milieu B et amene la matiere dans 1’état By a la
pression Pg. Les états Ay et By se trouvent, respectivement, sur les polaires de choc des matériaux A et
B, notée (Hy) et (Hp). Cependant, une onde de détente est réfléchie dans le matériau A et fait diminuer
la pression. Ainsi, du fait de la continuité de la pression et de la vitesse fluide a I’interface, I’état By doit

se trouver sur I’isentrope de détente issu de la polaire (Hy ) au point Ag.

5.3 La désadaptation d’impédance

Nous cherchons une méthode expérimentale pour déterminer les états thermodynamiques de la ma-
tiere choquée. Pour cela, nous disposons des trois relations de Rankine-Hugoniot, et nous devons ré-
soudre un systéme de trois équations a cinq inconnues. Au moins deux grandeurs doivent donc étre
mesurées pour déterminer toutes les autres. En général, ce sont les vitesses Us et U, qui sont mesurées
dans les expériences d’équations d’état. L’ observation simultanée de ces deux vitesses conduit alors a
une mesure absolue de (P,p,T).

Dans le cas d’une compression avec un canon a gaz, I’onde de choc est générée par I’'impact d’un
projectile lancé a grande vitesse. Ainsi de la méme fagon que dans le cas du piston illustré sur la fi-
gure (5.2), la vitesse fluide U, est donnée par la vitesse du projectile. La vitesse du choc peut ensuite

étre déterminée a 1’aide d’un diagnostic optique en face arriere de la cible.
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Dans nos expériences, 1’onde de choc est créée par I’ablation de la matiére au contact d’un rayon-
nement laser. Nous n’avons donc pas acces a la vitesse fluide, et pouvons uniquement obtenir la vitesse
de choc (sous réserve de certaines conditions qui seront explicités par la suite). Pour le moment, on
considere que I’on a acces a la vitesse du front de choc se déplagant dans le matériau d’étude. On utilise
alors une approche indirecte pour déterminer les états thermodynamiques sous choc a partir des vitesses

de choc. Cette méthode s’appelle la désadaptation d’impédance.

5.3.1 Principe

La méthode de la désadaptation d’impédance permet la mesure relative d’un point le long de 1’Hu-
goniot du matériau d’étude a partir de la mesure de la vitesse de choc dans un matériau de référence et
dans un échantillon d’intérét. On utilise alors les phénomenes qui se produisent lorsque I’onde de choc
se propage a I’interface entre deux milieux.

Lors de nos expériences, nous avons utilisé deux matériaux de référence différents : I’aluminium et
le quartz. On parlera alors de référence aluminium ou quartz . Ces deux matériaux ont des impédances
de choc quasiment identiques car leurs densités normales sont proches : po = 2,7 g/cm? pour I’alu-
minium, et py = 2,648 g/cm?® pour le o-quartz. L’ impédance du choc dans le plastique sera inférieure
aux impédances de choc dans I’aluminium et dans le quartz. On se trouve alors dans le cas Zy > Zp
décrit dans la section précédente, et nous devrons déterminer une isentrope de détente pour parachever
la mesure.

On mesure la vitesse de 1’onde de choc se propageant dans chacun des matériaux. En particulier,
on s’intéresse au saut de vitesse lors de la transmission du choc du matériau de référence vers le plas-
tique. On note par U et USH ces deux vitesses en amont et en aval de I’interface. La mesure de la
vitesse de choc détermine I’impédance du choc dans le domaine (P,Up). Le matériau de référence €tant
parfaitement caractérisé, sa polaire de choc est connue. L’intersection de celle-ci avec I'impédance Z™"
détermine 1’état thermodynamique atteint dans le matériau de référence, juste avant la transmission du
choc dans le plastique. A partir de cet état, on trace I’isentrope de détente. L’ intersection de I’impédance

du choc dans le plastique ZCH

avec I'une de ces deux courbes détermine ensuite la pression sous choc
Py et la vitesse fluide u, 1. L'utilisation de la relation de Rankine-Hugoniot (5.15), nous donne enfin la

densité p; du plastique choqué :
CH

S
PL=P0orcr -
UcH —Up,1

(5.15)
Nous verrons que cette méthode permet d’obtenir des pressions et des densités avec une relativement
bonne précision, inférieure a 5% pour la pression, et 10% pour la densité. Cependant, elle est tres dé-

pendante de notre connaissance de 1’équation d’état du matériau de référence et du calcul de I’isentrope
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15 — /
Droite de Rayleigh
dans la référence

Polaire de choc du matériau de référence / (mesuree)
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FIGURE 5.7 : Représentation de la méthode de la désadaptation d’impédance pour la mesure relative des équa-

tions d’état des matériaux plastiques a partir d’une référence aluminium ou quartz.

de détente. Des changements sur I’'Hugoniot principale du matériau de référence peut ainsi conduire a

des réinterprétations successives, comme nous le verrons dans le chapitre suivant.

5.3.2 Calcul de I’isentrope de détente

En premiére approximation, 1’isentrope de détente peut &tre remplacée par I’Hugoniot symétrique
dans le plan (P, up). Cette méthode donne de bons résultats lorsque I'impédance de choc dans le matériau
de référence et dans 1’ablateur sont relativement proches, ou lorsque la pression du choc est inférieure a
2 Mbar [119]. On peut aussi calculer I’isentrope de détente a partir d’une table d’équation d’état. Dans
nos expériences, nous avons utilisé 1I’équation d’état de Mie-Griineisen qui permet un calcul analytique
et facilite les calculs de propagation des erreurs.

Le point de départ de ce calcul est 1’état sous choc dans le matériau de référence juste avant la
propagation du choc dans le plastique. La pression sur I’isentrope est ensuite déterminée a partir de
I’équation d’état de Mie-Griineisen qui exprime le parametre de Griineisen I'(V'). Celui-ci décrit la

différence de pression entre des états de volume identique sur I’Hugoniot, et est défini par :

JdP
rvy=v{—-—1|] . 5.16
v =v(5). .16
On exprime ainsi la pression sur 1’isentrope, pour un volume spécifique donné, comme :
v
P(V) = Pug. (V) + d\4) [E(V) = Eng. (V)] (5.17)

14
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ol, P et E sont la pression et I’énergie interne sur I’isentrope, et Pyg, €t Epyg, la pression et 1’énergie

interne sur I’Hugoniot.

Calcul itératif de I’isentrope de détente dans le plan (P,V) : Le calcul de I’isentrope de détente
s’effectue dans le plan (P, V) par une méthode itérative. On suppose que pour de petits changements
de volume, I’isentrope peut étre approximée par une Hugoniot. Cela nous permet de I’exprimer a partir
d’une série de petits sauts entre différentes courbes d’Hugoniot. Chacun des états calculés est utilisé
pour initialiser le calcul suivant.

Cette méthode nécessite de connaitre 1’état sous choc dans le standard (P, V) qui servira pour I’ini-
tialisation, ainsi que son Hugoniot principale Pg (V;Fo, V), et le coefficient de Griineisen I'(V') pour

chaque élément de volume.

Pour la premiere itération, on note P, la pression sur I’isentrope pour un volume V;. La relation

d’Hugoniot s’écrit pour une condition initiale (P, Eq,V;) comme :
1
E, —E; =§(P2+P1)(V1—V2)7 (5.18)

En insérant cette relation dans I’équation (5.17), on obtient :

Prug. (V2) + 52 [P USY2 4 By — By (V2)]

P(Vh) = , (5.19)

oll Epyg. (V) = %Phug (V2)(Vo — V), en supposant que Py et Ey sont négligeables.

Hugoniot principale du standard

Isentrope calculée

Pression

Y
>

Viq V; Volume spécifique

FIGURE 5.8 : Isentrope de détente approximée a partir de 1’équation d’état de Mie-Griineisen, qui relie les

pressions et les énergies internes sur et en dehors de I’Hugoniot via le coefficient de Griineisen.

En généralisant cette expression, on exprime la pression 7; et I’énergie interne E; sur I’isentrope au
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volume spécifique V; par :

_ Bugi— (5), (P15 + Enug.i — Ei-1]

P, AV , (5.20)
I+ (V)%
AV
Ei=E; —(Pi‘i‘})i—l)?? (5.21)
avec
1
Ehug.,i = Eng.,i(VO - V1)7 (522)
AV =V, —Vi_. (5.23)
Les conditions initiales imposent :
Py :Hlug.(VI;PO>VO)7 (5.24)
1
E =P (Vp—V}). (5.25)

2

Ce processus est présenté sur la figure (5.8). Connaissant 1’état initial sous choc dans la référence, on
calcule la pression sur I’isentrope pour un élément de volume AV. Puis, & partir de cet état, on obtient
une nouvelle pression pour un nouveau AV. On réitere ce processus jusqu’'a ce que 1’on atteigne les

conditions standard P, et Vj.

Procédure de calcul : Le calcul de I’état final nécessite de mesurer les vitesses de choc dans la réfé-
rence U™ et dans le plastique USH a Iinterface entre ces deux matériaux. A partir de ces données, une

H

procédure a été mise en place pour obtenir la pression P&H et la densité pgn. des plastiques sous choc.

La procédure, illustrée sur la figure (5.7), se déroule de la fagcon suivante :

1. On trace les droites de Rayleigh dans le plan (P, u,) a partir des vitesses de choc USHIE suivant :
Rerer. () = 0,01 poUs ™ 4y, (5.26)
ol RCH/réf.(Mp) est en Mbar, pg en g/cm3, Us et up en km/s.

2. On trace ensuite la polaire de choc du matériau de référence. On utilise alors une forme analytique
de Us = f(up) ajustée sur des données expérimentales. On en déduit la pression et le volume

spécifique équivalents a partir des relations de Rankine-Hugoniot dans le matériau de référence :

P(up) =0,01p0f (up)up, (5.27)

V() = im.

— 5.28
o ) ©:28)
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3. L’état sous choc dans la référence est déterminé par I’intersection de la polaire de choc avec la

droite de Rayleigh Ry . Cet état servira de point de départ pour le calcul de I’isentrope de détente.

4. Un calcul itératif dans le plan (P, V) est réalisé pour obtenir 1’isentrope de détente. On utilise alors
les relations (5.20-5.25). Les valeurs dans le plan (P,up) sont ensuite déduites de celles calculées

dans le plan (P, V) a partir de I'incrément de vitesse : Au, = v/ —AVAP.

CH , CH

5. L’état final sous choc dans le matériau d’étude, noté (Pg ", Up fin ) €St indiqué par I’intersection de

I’isentrope avec la droite de Rayleigh Rcy dans le plan (P, up).

6. De la vitesse fluide de 1’état final uglgn. et de la mesure de la vitesse de choc USH, on détermine la

densité équivalente sous choc :
UCH

CH S
S = Py (5.29)
! USCH - u;()j,llziln.

Nous obtenons ainsi une mesure relative de la pression et de la densité le long de I’Hugoniot dans

le plastique.
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FIGURE 5.9 : Diagramme de phase du quartz dans le plan pression-température [120].

Valeur du coefficient de Griineisen: Lors du calcul de I’isentrope de détente, il est nécessaire d’intro-
duire des hypotheses sur la valeur du coefficient de Griineisen. Au lieu d’utiliser une formule théorique,
celui-ci peut étre estimé a partir de données expérimentales. On utilise alors deux courbes d’Hugoniot,
obtenue pour un méme matériau mais a partir de densités initiales différentes. Cette méthode est illus-
trée sur la figure (5.10). Les courbes d’Hugoniot de volume initial Vg 1 et Vp > sont respectivement notées

(Hp) et (H;). L écart de pression et d’énergie interne pour un volume V identique donne ensuite la valeur
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FIGURE 5.10 : Mesure du coefficient de Griineisen a partir de deux Hugoniot d’un méme matériau obtenues pour

des densités initiales différentes.

du coefficient de Griineisen :
_P-P

r'yv)=——

V. (5.30)

Cette méthode a été mise en pratique par R. F. Trunin [121, 122, 123] et S.-N. Luo [124, 125] pour
mesurer le coefficient de Griineisen du quartz. Ils ont alors utilisé une propriété intéressante de la silice :
ses phases hautes pressions peuvent étre ramenées de facon métastable a une pression ambiante avec
des densités normales différentes. C’est le cas de la stishovite et de la coésite, comme présentées sur le
diagramme de phase de la silice de la figure (5.9). Les densités normales de ces deux polymorphe de la
silice sont [120] : pp = 4,3 g/cm? pour la stishovite et py = 2,9 g/cm? pour la coésite.

S.-N. Luo [124, 125] a mesuré de cette facon le coefficient de Griineisen du quartz dans la phase
stishovite a partir de I’Hugoniot du quartz, de la coésite et de la stishovite. Il a ainsi montré que I" chute
de =~ 1,35 dans les conditions normales a ~ 0,7 prés du point de fusion. Dans la phase fluide, R. F.
Trunin [121, 122, 123] a évalué I" en comparant les Hugoniot du quartz & py = 2,65 g/cm?® avec les
Hugoniot de deux formes poreuses a 1,75 g/cm? et 1,35 g/cm?>. Des valeurs comprises entre 0,6 et
0,66 ont ainsi été obtenues.

Une autre fagon d’évaluer le coefficient de Griineisen est d’utiliser les mesures de (Us, Up) le long

de I’Hugoniot [126]. En supposant une variation linéaire de la forme Us = C + SU,, on exprime le
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FIGURE 5.11 : Coefficient de Griineisen du quartz en fonction du volume spécifique issu de [129]. La zone
hachurée correspond aux mesures effectuées par Trunin [122]. Les triangles droits et renversés sont les mesures

de Luo et al. [124]. Le trait noir épais correspond aux mesures de Hicks et al. [128].

coefficient de Griineisen comme :

T~2(S—1). (5.31)

Cette approximation est exacte dans la limite de compression, ou les états proches sur I’Hugoniot sont
isochores. Elle est supposée valide pour des pressions de quelques mégabars [127] ol la matiere est
dans un état liquide. En utilisant cette hypothese, D. Hicks [128] obtient une valeur de I" ~ 0,6 pour des
pressions sur I’Hugoniot du quartz entre 2 et 15 Mbar.

L’ensemble des valeurs mesurées du coefficient de Griineisen du quartz est présentée sur la figure
(5.11). Ces résultats montrent que le coefficient de Griineisen est constant dans la phase liquide.

D. Hicks [130] s’est intéressé a la dissociation du quartz. A partir de données expérimentales de
réflectivité du front de choc et de température, il a montré que celle-ci est presque complete pour des
températures supérieures a 20000 K et totale au dessus de 35000 K. Ces résultats sont en accord avec des
simulations ab initio réalisées par Y. Laudernet [61]. Ainsi, au dessus de 20000 K le quartz se comporte
comme un fluide simple a haute température avec un coefficient I" presque constant. La limite observée
pour la plupart des matériaux a hautes températures et hautes pressions est de 2/3. Elle correspond a la

valeur obtenue pour un gaz parfait. Nous considérerons les chocs suffisamment forts pour que le quartz
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soit dans la phase liquide et nous prendrons la valeur : I' = 0,64 +0,11 [131].

R. F. Trunin [122] a effectué des mesures d’Hugoniot pour différents matériaux dont I’aluminium. A
partir d’états mesurés sur une Hugoniot secondaire et sur I’ Hugoniot principale, il a estimé le coefficient
de Griineisen dans la phase liquide a : I' = 0,67 £ 0,08. Tout comme pour le quartz, nous supposerons
que la température générée par nos chocs est suffisante pour considérer I’aluminium comme un liquide

monoatomique et nous prendrons la valeur mesurée par R. F. Trunin.

Autre méthode utilisée pour le calcul de I’isentrope : Pour avoir plus de précision dans la déter-
mination des états thermodynamiques sous choc des plastiques, nous utiliserons, en complément, les
résultats des travaux de M. Knudson et M. Desjarlais sur le quartz [132] et sur I’aluminium [133]. Ils
ont proposé une approche plus précise pour calculer I’isentrope de détente a partir d’un modele analy-
tique ajusté sur des calculs QMD et validé par des expériences. Cette méthode utilise, de la méme facon,
I’équation d’état de Mie-Griineisen. Cependant, une Hugoniot effective et un coefficient de Griineisen

effectif non constant sont introduits pour déterminer les pressions sur 1’isentrope.

Hugoniot principale du standard

A i inci
- Hugoniot de référence \ Hugoniot principale du standard
(dépend de S) \ 7
Py, Eq
y 5 Isentrope calculée
e 4 -
U, ﬁ (dépend de I'pf7)
a
Phug.ir Enugi Hugoniot de référence
. ’ / (dépendde S)
> >
Upq u Vieg V; Volume spécifique

FIGURE 5.12 : Isentrope de détente approximée a partir de I’équation d’état de Mie-Griineisen avec les modifi-

cations de Knudson.

Cette méthode est présentée sur la figure (5.12). L’Hugoniot effective est calculée dans le cadre de
I’approximation lin€aire dans le plan (Us, up). Elle s’écrit donc sous la forme : Us = Co + SU,, avec C et

S deux coefficients. Le premier est une constante déterminée par I’état initial dans le standard (P, up 1) :

P
Cy = —Sun 1. (5.32)
0 Poup1 P!

Le deuxieme est un parametre libre. L’Hugoniot effective s’€crit ainsi dans le plan (Us, u,) comme :

Py
Us =

= +S(up — 1), 5.33
Pottp. ( P p,l) ( )
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FIGURE 5.13 : Coefficient de Griineisen effectif déterminée dans le modéle de Knudson pour le quartz en (a) et
pour aluminium en (b). Les points de couleurs correspondent a des mesures de la détente des deux matériaux
avec un standard TPX (en cyan), un standard d’aérogel de silice a ~ 110 mg/ cm? (en rouge) et & ~ 190 mg / cm?
(en bleu). Les points verts correspondent quant a eux aux calculs de dynamique moléculaire quantique. Les

courbes en trait plein sont issues de différentes équations d’état Sésame.

et est une fonction de up,. A partir de cette équation et des relations de Rankine-Hugoniot, on détermine
I’Hugoniot effective dans le plan (P, V). Puis, I’isentrope de détente est calculée par une méthode itérative
a partir des valeurs de I'efr. Les vitesses fluides up, sont ensuite déduites de la pression sur 1’isentrope

Ps(V) par:
P dP
wy=up+ [ V=2, (5.34)
P Cs

ou, ¢ est la vitesse du son le long de I’isentrope de détente, donnée par :

opP
2y

5V (5.35)

.

De cette fagon, deux parametres peuvent varier dans le modele proposé par Knudson : le coefficient
S qui fixe ’Hugoniot effective, et le coefficient de Griineisen effectif .. Leurs valeurs ont alors été
optimisées pour que le modele analytique restitue des simulations QMD ainsi que des mesures expéri-
mentales. Le régime étudié s’étend pour des pressions initiales sous choc comprises entre 3 et 12 Mbar
dans le quartz et, comprises entre 4 et 12 Mbar dans I’aluminium.

La détermination expérimentale des valeurs de S et de ' consiste a propager une onde de choc dans
une cible plane composée d’une couche de quartz ou d’aluminium, puis d’un standard de plus faible
impédance en face arriere. Les courbes d’Hugoniot du matériau d’intérét (ici le quartz ou I’aluminium)
et du standard sont alors connues. La mesure de la vitesse de choc ou de la vitesse fluide a I'interface

entre les deux milieux fixe donc 1’état dans le matériau d’étude et dans le standard. Il suffit alors de
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calculer plusieurs isentropes de détente pour diverses valeurs de S et de Iy, et de déterminer celles qui
restituent le mieux 1’état sous choc dans le standard.

Les chocs ont été créés sur la machine Z du laboratoire Sandia [134]. Une plaque en aluminium
a été accélérée par des champs magnétiques avant de percuter la cible. Trois standards de plus faible
impédance que le quartz et I’aluminium ont été utilisés : le polyméthylpenténe plus communément
appelé TPX, et deux aérogels de la silice d’une densité normale de ~ 110 mg/cm? et ~ 190 mg/cm>.

La figure (5.13) représente les valeurs du coefficient de Griineisen effectif obtenues pour le quartz et
I’aluminium. On remarque des variations différentes entre ces deux matériaux. Pour le quartz, I'eg croit
avec la vitesse de choc et sature autour de 0,6 a haute pression. Pour I’aluminium, le comportement
inverse se produit, I'esr décroit pour se stabiliser a haute pression a une valeur inférieure a 1. Notons que
ces parametres n’ont pas de réel sens physique. Ils sont dépendants du modele utilisé.

Une fonction analytique a été ajustée sur les valeurs expérimentales et numériques de S et I par
rapport a Us ou up. Pour le quartz, S est choisi comme étant constant a 1,197, et I's¢r est donné par la
relation :

—— (1 _e@U-a)” 2) , (5.36)

avec a; = 0,619, ay = 0,0882 (km/s) %/ , et a3 = 4,357 km/s.

Pour I’aluminium, la fonction (5.37) a été ajustée sur les valeurs de S et I :
flup) = ar (14ae™ ™). (5.37)

Les coefficients sont : a; = 1,189, ar = 0,4883, a3 = 4,0652 (km/s)~! pour S et a; = 0,6, ar = 1,942,
a3 =0,0951 (km/s)~! pour Cef.

Conclusions :

La mesure indirecte des états (P, p) le long de I’Hugoniot des plastiques est réalisée a 1’aide de la mé-
thode de la désadaptation d’impédance. Cette méthode nécessite de mesurer la vitesse de choc dans un
standard et dans le plastique, a I’interface entre ces deux matériaux, ainsi que le calcul d’une isentrope
de détente. Nous utiliserons deux standards de densités normales proches : le quartz et I’aluminium.
Deux méthodes analytiques basées sur I’équation d’état de Mie-Griineisen seront utilisées pour cal-
culer I’isentrope de détente. La premiere utilise un coefficient de Griineisen constant issu de mesures

expérimentales. La seconde considere le modele de M. Knudson avec des parametres ajustés sur des

résultats de dynamique moléculaire quantique et des données expérimentales.
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5.4 La création d’une onde de choc avec un laser

Nous allons décrire les mécanismes de formation d’une onde de choc avec des lasers de puissance.
Une impulsion laser longue (de quelques ns) et intense (Jjaser > 10'2 W/ cm?) interagit avec une cible.
Au cours des tout premiers instants de I’interaction (quelques ps), I’onde laser pénétre dans la matiere
sur une petite épaisseur, appelée épaisseur de peau. A I’intérieur de cette épaisseur, les électrons sont
accélérés par le champ électrique de 1’onde. IlIs oscillent, entrent en collision avec les ions, et chauffent
la matiere qui change d’état. Dans notre cas, I’onde laser est intense et on se place dans un régime a
haut flux. Un plasma trés chaud (quelques keV) et peu dense se forme a la surface de I’échantillon. La
détente du plasma dans le vide entraine, par effet fusée, la création d’une onde de choc qui se propage
vers I’intérieur de la cible et comprime cette derniere.

Dans la partie 5.4.1, nous allons décrire les mécanismes d’absorption et de transport de 1’énergie
laser. Par la suite, nous détaillerons le processus de création de I’onde de choc (dans la partie 5.4.2).
Enfin, nous présenterons les installations laser qui ont été utilisées pour générer des chocs dans les

plastiques CHO et CHOS:i (dans la partie 5.4.3).

5.4.1 Absorption et transport de I’énergie laser

La relation de dispersion d’une onde électromagnétique de pulsation ® et de vecteur d’onde k s’écrit
dans un plasma :

k=0’ - oy, (5.38)
ou, ¢ est la vitesse du son, et @y, la fréquence du plasma qui est liée a la densité €lectronique 7 par :

nee?

@ = (5.39)

Eome ‘

e, me et & sont respectivement la charge, la masse de 1’électron et la permittivité diélectrique du vide.
Une fois le plasma créé en surface de la cible, le laser se propage dans celui-ci et rencontre un

profil de densité électronique croissant. Il est alors absorbé jusqu’a une certaine valeur de la densité

€lectronique, qui satisfait a la condition : @ = @,. Cette densit€ est appelé€e la densité critique, notée nc

et définie comme :

egme , 1,1.1021
ne =50 =5 ] [cm™]

La densité critique sépare ainsi le plasma en deux zones : une zone d’interaction pour des densités

(5.40)

inférieures a la densité critique n, et dans le cas d’un matériau de Z faible (Z < 10), une zone de
conduction pour des densités comprises entre la densité critique et la densité normale. La figure (5.14)

présente les profils de densités et de température d’un cible irradiée par un impulsion laser. Dans la
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zone d’interaction, également appelée couronne, le rayonnement laser se propage et dépose son énergie
par des mécanismes d’absorption. Cette zone est généralement isotherme (=~ keV) et est le siege de
nombreux mécanismes non-linéaires (instabilités paramétriques) résultant de 1’interaction du faisceau
laser avec le plasma. Dans la zone de conduction, 1’énergie du laser est transportée vers le solide par

conduction thermique.

front front A
d'ablation de choc
' Vabiation i Venoe

Température

. : H Po
L 1 ]
. To
Densité : i
i . Y )
Couro_n_ne Zone d_e | Zone choquée Matiere non X
sous-critique conduction ! ' perturbée

FIGURE 5.14 : Profils de la densité et de la température d’une cible irradiée par un impulsion laser intense pour

un matériau ablaté de numéro atomique Z < 10.

Les deux principaux mécanismes d’absorption de 1’énergie laser sont I’absorption résonnante et

I’absorption collisionnelle.

Absorption résonnante : Ce mécanisme se produit lorsque 1’onde laser arrive en incidence oblique
sur la cible avec une polarisation dans la plan d’incidence. Il existe alors une composante du champ
électrique qui interagit avec les électrons de facon résonnante et génere une onde plasma longitudinale
de grande amplitude au voisinage de la densité critique. Les champs électriques associés a cette onde
peuvent étre beaucoup plus grands que le champ de 1’onde laser. Des électrons a forte énergie sont
alors créés. Ils peuvent pénétrer en profondeur dans 1’échantillon et le préchauffer en aval du front de
choc. Ce phénomene modifie alors I’état thermodynamique initial du matériau a étudier, chose que nous
devons éviter lors de nos expériences. Des études théoriques et expérimentales [135] ont montré que

I’absorption résonnante est négligeable devant 1’absorption collisionnelle si :

1014
Laser < m (5-41)

Cette relation sera vérifiée dans nos expériences et nous négligerons I’absorption résonnante.
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Absorption collisionnelle : Ce processus, également appelée Bremsstrahlung inverse, est dominant
dans nos expériences. Il consiste en I’absorption d’un photon sur un électron libre au voisinage d’un ion.
L’énergie d’oscillation des électrons est alors convertie en une énergie thermique. On décrit I’absorption

de I’intensité laser ljuse; par la relation :

dh laser
dx

= Odlasery (5'42)

a [em~!] est le coefficient d’absorption. En utilisant le modgle classique de Drude-Lorentz pour décrire

I’effet de I’onde laser sur le plasma, on peut I’écrire comme :

V, 1(1)2
4 (5.43)

c@?\/T—ne/ne [1 n (vei/wﬂ ’

avec Vg la fréquence de collision électron-ion donnée par [136] :

o =

6 He [cm*‘%] A
Vei = 3,610 logAT
7" [eV]

(5.44)
Dans cette relation, Z* est le degré d’ionisation, 7. la température électronique, et log A le logarithme
coulombien. Ce dernier est défini a partir de la longueur de Debye Ap et d’un paramétre d’impact by

pour un angle de 90° :
Ap

by’ (5.45)

log A =log

En introduisant la relation (5.44) dans (5.43), et en supposant que la fréquence de collision électron-ion
est négligeable devant la pulsation laser, c’est-a-dire Vej << @, on exprime le coefficient d’absorption

sous la forme :

2 —-37192 *
o [om~1] — 8,710 S log A" LM A” [hmiZ (5.46)

722 [eV] /1 — ne/nc

L’absorption diminue lorsque la température électronique augmente et croit avec la densité électronique.
Elle présente un maximum tres piqué au voisinage de la densité critique ou I’absorption collisionnelle

se produit majoritairement.

Transport de I’énergie dans la zone de conduction : L’énergie laser absorbée dans la zone d’inter-
action est ensuite transportée vers les zones denses et froides. Dans le cas ot la cible est composée d’un
matériau léger, de numéro atomique Z < 10, le transport de I’énergie laser s’effectue essentiellement par
conduction thermique électronique. La température décroit jusqu’aux front d’ablation, comme illustré
sur la figure (5.14). Dans le cas ou le matériau ablaté & un numéro atomique Z > 10, le transport de
I’énergie ne se fait plus uniquement pas conduction thermique mais aussi par I’émission et I’absorption

du rayonnement X produit lors de I’interaction laser-matiere.
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5.4.2 Expansion du plasma et création du choc

L’interaction du laser avec la cible conduit a la création d’un plasma en surface suivi de sa détente
rapide dans le vide. Cette derniere exerce, par effet fusée, une pression trés importante dans le solide et
entraine 1’apparition, puis la propagation d’une onde de choc a I’'intérieur de la cible. On se place alors
dans le cas ot la vitesse de choc est supérieure a la vitesse d’ablation. Le formation de 1’onde de choc
est donc la conséquence directe de 1’ablation du plasma et de son expansion dans le vide.

L’étude de I’écoulement du plasma permet d’obtenir des lois d’échelle pour la pression d’ablation
égale a la pression du choc. P. Mora [137] a montré que cette pression s’écrit en fonction de 1’intensité
laser Jizser[10'* W/cm?], de sa longueur d’onde A [um] et de sa durée d’impulsion 7 [ns], ainsi que du
numéro atomique Z et du degré moyen d’ionisation Z* du matériau ablaté comme :

AN/ /ey —1/8
P[Mbar]z11,6111£2rk_1/4<22> (3;) : (5.47)

Cette loi d’échelle est valable si :

1. I’absorption collisionnelle est le processus d’absorption dominant. Nous avons déja vu que c’est

le cas dans nos expériences.

2. D’intensité laser ne dépasse pas une valeur critique /. [W/cm?], donnée par I’expression :

« N\ 3/2 5/4
z A
L~2x 108477 == — . 5.48

3,57 2Z (5:48)
Comme nous le verrons par la suite, nous utiliserons des cibles planes multicouches avec un
plastique commercial comme ablateur. Dans ce cas, en considérant que Z* = 3,5 et 7 = 1,5,

I’intensité seuil est de :

Leexp ~ 1,53.101 W/cm?. (5.49)

Dans toutes les expériences réalisées, ce seuil ne sera pas dépassé, les intensités typiques obtenues

variant de 1,7.10"3 W/cm? 2 9.10'> W /cm?.

Les pressions d’ablation obtenues dans nos expériences seront alors comprises entre 1 et 10 Mbar.

5.4.3 Les installations laser LULI2000 et GEKKO XII

Nous avons utilisé deux installations laser de tailles moyennes pour générer des chocs dans les
matériaux d’étude : I'installation laser LULI2000 & I’école Polytechnique et I’installation GEKKO XII

a I’université d’Osaka au Japon.
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Linstallation LULI2000 comporte deux chaines principales convertis a 2 (527 nm). Les faisceaux
laser arrivent sur la cible avec un angle de plus ou moins 5 degrés par rapport a la normale de la cible
(conditions de la chambre expérimentale 2 utilisée durant ce travail de recherche). L’ impulsion est carrée
d’une durée de 1,5 ns. L’énergie maximum par chaine est de 500J a 2w. La focalisation s’effectue a
I’aide d’une lame de phase de 600 um de diametre.

L’installation GEKKO XII dispose de 12 faisceaux laser, dont 9 d’entre eux sont convertis a 3@
(351 nm), les trois autres étant convertis a 2@ (527 nm). L’orientation des faisceaux par rapport a la
normale de la cible est de 30 degrés. Les faisceaux laser ont une impulsion carrée de 2,5 ns a mi-hauteur
avec un temps de montée de 1’ordre de 100 ps et peuvent atteindre 1600 J, ce qui permet de faire varier
Iintensité du choc dans la cible. Notons que la pression d’ablation produite par un faisceau laser sur
une cible évolue en 1/A%, ot A est la longueur d’onde du laser (équation 5.47). En conséquence, pour
une méme intensité laser et une méme durée d’impulsion, la pression d’ablation a 3@ sera plus élevée
qu’a 2w. Des lames de phase sont utilisées pour obtenir une tache focale uniforme sur un diametre de
600 um.

Dans nos expériences, nous générons des chocs plans, et regardons leur propagation sur une largeur
de quelques micrometres. Il est alors important que le front de choc soit bien uniforme. Lors de la fo-
calisation du faisceau, des points de surintensité peuvent se former a cause de I’interférence du faisceau
avec lui-méme. Ces points sont plus communément appelé « points chauds ». Ils entrainent des effets
non linéaires indésirables et des instabilités hydrodynamiques dues a un éclairement non uniforme de la
cible. Les lames de phase permettent de palier ce probleme en uniformisant la tiche focale du faisceau
laser. La configuration de I'installation GEKKO XII, nous a permis de générer des chocs avec une tres
bonne planéité. Sur I’installation LULI2000 en revanche, les lames de phase utilisées n’ont pas permis
d’obtenir un front de choc uniforme, un point chaud central étant présent sur un grand nombre de tirs.

Les deux faisceaux ont alors dus étre défocalisés pour atténuer cet effet.

5.5 Les diagnostics optiques

La détermination indirecte des états (P, p) sous choc nécessite de mesurer la vitesse du front de choc
lors de sa propagation a I’interface entre un matériau de référence et le plastique. De plus, nous avons vu
que I’onde de choc provoque un chauffage important. L’ objectif de nos expériences est donc de mesurer
des vitesses et des températures résolues dans 1’espace et dans le temps.

Ces mesures sont réalisées en observant la face arriere de la cible. La mesure de vitesse se fait a
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I’aide d’un diagnostic VISAR ? et I’utilisation d’un faisceau sonde. La mesure de température consiste

a détecter la luminosité émise lors du passage de I’onde de choc.

5.5.1 Diagnostic actif : interférométrie VISAR

Le VISAR [138, 139, 140] est un diagnostic interférométrique fréquemment utilisé pour mesurer la
vitesse de surface réfléchissante en mouvement. Dans le cas de nos expériences, les matériaux plastiques
CHO et CHOSI sont transparents. Pour des chocs suffisamment forts, ces matériaux sont métallisés au
niveau du front de choc qui devient une surface réfléchissante. L’utilisation d’'un VISAR permet ainsi

d’accéder directement a la vitesse de choc.

5.5.1.1 Principe

Le diagnostic VISAR se compose d’un interférometre de Mach-Zehnder dans lequel on introduit
un étalon pour retarder I’'un des deux bras. Une onde de longueur d’onde A interagit avec une onde de
longueur d’onde A + AA ou AA est dii a ’effet Doppler. Cela se traduit par un décalage des franges

proportionnel a la vitesse de la surface réfléchissante.

Interférometre de Mach-Zehnder : Le schéma d’un interférometre de Mach-Zehnder a petit angle
est présenté sur la figure (5.15). Il comporte une lame séparatrice d’entrée S; qui divise le faisceau
incident en deux. Chacun des faisceaux est ensuite réfléchi par des miroirs notés M; et M,, puis se
recombinent au niveau d’un lame séparatrice de sortie S, 1égerement inclinée d’un angle o. Les distances
entre les lames séparatrices et les miroirs sont égales deux a deux, les chemins optiques sont identiques.
La séparatrice de sortie étant inclinée d’un angle o, on forme un coin d’air. On introduit ainsi une
différence de marche entre les deux bras de I’interférometre. Des franges horizontales se forment alors

sur la séparatrice S, avec un interfrange i = A /sin &. Les franges sont ensuite imagées sur un écran.

Effet Doppler : Si avant d’entrer dans I’interférométre, on fait réfléchir un faisceau sonde sur une sur-
face réfléchissante en mouvement, alors sa longueur d’onde évolue au cours du temps par effet Doppler.

Le changement de fréquence du faisceau sonde est donné par :

A 1o
(1) = Ao O (5.50)

c
ol v(¢) est la vitesse de la surface réfléchissante, ¢ la vitesse de la lumiere et Ay la longueur d’onde du

faisceau incident.

2. Acronyme anglais signifiant « Velocity Interferometer System for Any Reflector », demeurant identique en frangais avec

« Vélocimetre Interférometrique pour une Surface Ayant une Réflectivité ».
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FIGURE 5.15 : Interféromeétre de Mach-Zehnder. My et M, sont des miroirs, S et S» des séparatrices.

Le changement de longueur d’onde est directement lié a la vitesse de la surface réfléchissante. Pour
le détecter, on retarde I’un des deux bras de I’interférometre. Les deux faisceaux n’interféerent plus a la
méme longueur d’onde A, mais a des longueurs d’onde différentes ; I’'une a A et I’autre a A + AA. Cette
différence de longueur d’onde se manifeste au niveau de la figure d’interférence par un décalage des

franges qui peut étre mesuré. Le schéma de principe du VISAR est illustré sur la figure (5.16).

Retard introduit par I’étalon : Pour retarder 1’un des deux bras de I’interférometre, on introduit un
étalon sur le miroir M,. Comme nous pouvons le voir sur la figure (5.17), I’ajout de 1’étalon change
le chemin optique. On égalise les longueurs optiques des deux bras de I'interférometre en reculant le
miroir M, d’une distance d. Celui-ci est monté sur une translation piézo-€lectrique pour ajuster finement
la distance.

Notons e I’épaisseur de I’étalon et n son indice optique. & est la distance entre 1’interface étalon-vide
et le plan de réflexion en I’absence de 1’étalon. La distance d a laquelle celui-ci doit étre reculé est donc

d = e — h. En considérant une incidence quasi-normale, on obtient :

d:e<1_1>‘ (5.51)
n

Le retard entre les deux bras est donné par la différence de chemin optique. En considérant un aller-
retour du faisceau sonde dans 1’étalon, le retard 7 introduit est égal a :

2nD' —2D
="
c

(5.52)

On peut montrer que pour une incidence quasi-normale, le retard s’écrit :

Tzz—n <1—1>. (5.53)

c n
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Interférométre de Mach-Zehnder avec étalon

Front de choc P
v(t) séparatrice E Lentille
> A(t) i , -
LASER i ecran
Ao :
cible
Laser sonde

FIGURE 5.16 : Schéma de principe du VISAR.

En calculant le profil d’intensité en sortie de I’interférometre, on peut montrer que 1’ajout de 1’étalon

a pour effet de provoquer un déphasage du profil d’intensité, sans changer I’interfrange.

/s

miroir étalon air

FIGURE 5.17 : Réfraction du faisceau sonde dans I’étalon du VISAR.

Décalage de frange : Considérons le cas le plus simple ou la surface réfléchissante se déplace a une
vitesse constante. La différence de marche entre les deux bras de I’interférometre est donc & = 2vT,
avec v la vitesse de la surface réfléchissante et 7 le retard induit par I’étalon. Cette différence de marche
correspond a une différence de phase :

Ap =" (5.54)
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On exprime alors le décalage de frange F' par :

_dp_2m
F = R (5.55)

Celui-ci vaut 1 lorsque A@ = 27 (une frange entiere).

Dispersion dans I’étalon : Jusqu’a présent, nous avons considéré 1’indice de I’étalon n comme étant
constant. Cependant, il varie lui aussi en fonction de la longueur d’onde [141]. Pour des vitesses de
I’ordre du km/s, le changement de longueur d’onde est relativement petit, et on considére que I’indice
de réfraction varie linéairement. On 1’écrit alors sous la forme :

n(A) =no+ 3 (A1) = o). (5.56)

Ainsi, en faisant I’hypothése non-relativiste (v(#) << c) et en introduisant la notation de L. Bar-

ker [140, 141], 8, on obtient une nouvelle expression du retard :

V(1)

TR T +279—=0, (5.57)
c
avec
S — _%A% (5.58)
N nd—1dA’ '
et
2 1
=2 <n0 - ) . (5.59)
c 1o

Dans nos expériences, nous avons utilisé des étalons en silice fondu et en verre borosilicate, plus
connu par son appellation commerciale BK7. Les caractéristiques optiques de ces deux étalons sont

indiquées dans les tableaux (5.1) et (5.2).

Ao [nm] 1o & um™ |8
532 | 1,46071 | —0,0436 | 0,0315
1064 | 1,44963 | —0,012 | 0,0168

TABLE 5.1 : Caractéristiques optiques de la silice fondue.

dolm] | ng | & [um )| 8

532 1,5195 | —0,05538 | 0,0342
1064 | 1,5066 | —0,01317 | 0,01662

TABLE 5.2 : Caractéristiques optiques du BK7.
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En prenant en compte la dispersion spectrale dans I’étalon, on écrit le déplacement en nombre de

franges par :
F(t) = 2(1 +2Tov(t)'

La vitesse de la surface réfléchissante se manifeste ainsi au niveau de I’interférogramme par un saut

(5.60)

de frange. Ce saut peut alors étre relié a la vitesse par la relation (5.60) qui fait intervenir & et 7y des

grandeurs caractéristiques de I’étalon utilisé pour introduire le retard.

Sensibilité du VISAR : De maniére pratique pour les expériences, on définit la sensibilité du VISAR

S, en km/s/frange, par :

Ao
S = ) 5.61
279(6+1) (5.61)
La vitesse de la surface réfléchissante s’exprime alors comme :
Vmesurée (t) = F(t)-S (5.62)

Nature de la surface réfléchissante : Si le choc se propage dans un milieu transparent d’indice de
réfraction ng (figure 5.18) alors les deux chemins optiques correspondant aux bras 1 et 2 du VISAR,

notés respectivement L; et L,, varient et deviennent :

Ly =2[L+ng (L —vegere (1) 1)] , (5.63)

Ly =2[L+nl’]. (5.64)

Il faut donc tenir compte de 1’indice du matériau traversé par le choc. Ainsi, en comparaison de 1’équa-

tion (5.62) on obtient :
Vmesurée (t) F(t)'S

Vréelle(t) = = . (5-65)
no no
Front réfléchissant

ny

—

Vygelle (t)

« > > VISAR

L' L

FIGURE 5.18 : Influence de I’indice de réfraction du milieu traversé sur la mesure de la vitesse du front de choc

réfléchissant.
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Conclusions :

La mesure de la vitesse de choc se fait a I’aide du diagnostic VISAR. Un faisceau sonde se réfléchit
sur le front de choc qui se propage dans le matériau d’étude. Ce faisceau voit alors sa longueur d’onde
changer par effet Doppler. 1l est ensuite injecté dans un interférometre VISAR. Le décalage spectral
est linéaire avec la phase de la figure de franges d’interférences. On mesure la vitesse du choc a partir

du décalage des franges en sortie du VISAR.

5.5.1.2 Détermination de la vitesse de choc

Mesure du décalage de frange : Nous venons de voir que la vitesse du front de choc est mesurée a
partir du décalage de frange F de la figure d’interférence en sortie du VISAR. Il n’est cependant pas
possible de le mesurer directement.

Supposons le cas illustré sur le figure (5.19). On génere une onde de choc qui se propage a vi-
tesse v() dans une cible plane composée des trois matériaux : une couche de plastique en face avant,
suivi d’une couche d’aluminium, puis de quartz. Dans la situation présentée en (a), le choc se trouve
dans I’aluminium. Un faisceau sonde d’une longueur d’onde A dans le visible est envoyé en face arriere
de la cible. Il traverse la couche de quartz, se réfléchit a 1’interface avec I’aluminium qui est opaque, puis
est envoyé vers le VISAR. La figure d’interférence a un instant donné #; est caractérisée par une série
de franges verticales. La surface réfléchissante est alors immobile, il n’y a pas de décalage de franges.
Dans la situation présentée en (b), le choc a débouché dans le quartz et se déplace a la vitesse v(z).
On suppose que celui-ci est suffisamment fort pour métalliser le quartz. Le faisceau sonde se réfléchit
alors sur le front de choc. La figure d’interférence a un instant #, > #; est décalée d’un nombre de frange
F = F| + f1, ou F| est un nombre entier et f; une fraction de frange.

On ne peut mesurer directement que le décalage f; entre deux franges successives. Pour avoir acces
au nombre de franges entieres F; décalées en plus de fi, on utilise deux VISAR de sensibilités Sy et S,

différentes. Nous avons alors :
v(t2) = (Fi+ f1) 51, (5.66)
et
v(2) = (R2+ f2)-52, (5.67)
Les sensibilités S et S, sont connues, f] et f> sont mesurés, il ne reste plus qu’a trouver par essais

successifs les valeurs de F| et F> pour que la vitesse trouvée soit la méme pour les deux VISAR.

Enregistrement de la figure d’interférence : Lors de nos campagnes expérimentales, nous avons

imagé la figure d’interférence en sortie des VISAR a I’aide d’un systéme optique sur la fente d’une
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fi Décalage de frange observé

(a) Situation a l'instant t; > 0 i | Figure d'interférence

|

Front de choc i

CH Al Qz Laser sonde i

LASER —>
|

v(ty) i

i

(b) Situation a I'instant t, > t; Figure d’interférence

Front de choc

CH Al Qz Laser sonde

LASER

—

v(ty)

(c) Décalage réel des franges

R A
——

>
Décalage réel

FIGURE 5.19 : Figure d’interférence en sortie du VISAR a deux instants donnés dans le cas ou le front de choc

se propage dans la cible a la vitesse v(t).
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caméra streak couplée a une caméra CCD. On préleve alors une coupe horizontale de la figure d’interfé-
rence, généralement en son centre, puis on la fait varier au cours du temps de facon a observer le front de
choc évoluer dans le matériau d’étude. En général, on réalise des acquisitions sur une fenétre temporelle

de 5 et 10 ns.

Déviation par une rampe
de tension

Ecran

A phosphorescent

Photons incidents
g Formation de
144} /l'image
7]
S8 |4t
Fente /
d'entrée  Ryuban de /
photo-électrons /

FIGURE 5.20 : Schéma de principe du fonctionnement d’un caméra streak issu de [118].

Le principe de fonctionnement d’un caméra streak est présenté sur le figure (5.20). Elle est munie
d’une photocathode qui convertit les photons incidents en photoélectrons. Ceux-ci sont alors déviés au
cours du temps par une rampe de tension et vont bombarder un écran fluorescent ou se forme I’image.
La caméra CCD est placée derriere cette écran pour enregistrer le nombre de coups lié a I’intensité
lumineuse du faisceau incident.

La figure (5.21) présente une image VISAR type des expériences que nous avons réalisées. La cible
tirée est identique a celle illustrée sur la figure (5.19). Le faisceau sonde possede une longueur d’onde
dans le visible a 532 nm. Grace a la caméra a balayage de fente, nous pouvons suivre 1’évolution du
front de choc dans le quartz. On remarque treés clairement le débouché du choc dans le quartz apres
3,5 ns, puis dans le vide apres 7,6 ns. De cette facon, le diagnostic VISAR nous permet de calculer
des temps de transit dans les matériaux transparents. Connaissant 1’épaisseur de la couche traversée, on
obtient ainsi la vitesse moyenne de propagation du front de choc. L’utilisation d’un deuxieme VISAR
de sensibilité différente nous donne ensuite acces a la vitesse instantanée du choc. Celle-ci n’est pas

constante et décroit dans le quartz, comme présenté sur la figure (5.21).

Analyse des images VISAR : L’analyse des images VISAR est réalisée a 1’aide du logiciel open-

source Neutrino? développé par T. Vinci. La phase est alors extraite du signal a partir d’'une méthode

3. Le logiciel Neutrino peut étre téléchargé sur I’adresse : http ://web.luli.polytechnique.fr/Neutrino/.



Diagnostic actif : interférométrie VISAR 133

300 um CH

t =09 ns 1 _ . Al
t; = 3,5 ns 1 ----

Qz

ty = 7,6 ns+
Débouché du choc dans le quartz A V@) [km/s]

[
i Vitesse du choc

Débouché du choc dans le vide

temps [ns]

Décalage de franges

Ny

>
temps [ns]

FIGURE 5.21 : Image VISAR typique.

par transformée de Fourier. Une image de référence collectée quelques secondes avant le tir est néces-
saire. Elle permet de quantifier la distorsion de I'image VISAR liée a la caméra a balayage de fente.
Cette distorsion se manifeste par un déphasage spatial ainsi que par un élargissement ou une réduction
de la taille des franges. 1l est alors essentiel de la soustraire du signal analysé pour obtenir la phase et

mesurer la vitesse du front de choc réfléchissant.

Conclusions :

On utilise une caméra a balayage de fente pour obtenir 1’évolution temporelle de la figure d’interfé-
rence. Les images VISAR se présentent ainsi sous la forme d’un interférogramme. L’analyse se fait a
I’aide du logiciel Neutrino. L’ évolution temporelle du front de choc permet d’obtenir les temps de pro-
pagation et de déterminer les vitesses moyennes du choc dans le matériau transparent. Deux VISAR
de sensibilités différentes sont utilisés pour mesurer de décalage de frange et accéder a une vitesse

instantanée du front de choc.

5.5.1.3 Détermination de la réflectivité

Les diagnostics VISAR nous permettent également de mesurer la réflectivité de la surface réfléchis-
sante étudiée en se basant sur la luminosité des franges au cours du temps.
Pour chaque cible, on effectue une acquisition avant, puis pendant le tir avec le laser de puissance.

La premiere sert de référence pour connaitre la forme temporelle et spatiale du faisceau sonde. La
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Image VISAR de Référence Image VISAR du tir

I
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FIGURE 5.22 : En haut, deux images VISAR obtenue avec une cible CH-Al-Qz. L’image de gauche correspond a
une acquisition de référence effectuée avant le tir. L’image de droite a été obtenue pendant le tir. On voit le choc
se propager dans le quartz. En bas, un graphique représente 1’évolution temporelle des intensités moyennées dans

les deux rectangles.

seconde contient les données du matériau étudié sous choc. On moyenne ensuite I’intensité lumineuse de
I’image VISAR dans un rectangle recouvrant plusieurs franges, ce qui nous permet d’obtenir I’évolution
temporelle du nombre de coups collecté sur la caméra CCD.

Notons que la composante quasi-continue due au bruit doit étre retirée du signal. Celle-ci est me-
surée dans la partie la plus sombre des images VISAR. Les valeurs sont généralement de 1’ordre de
~ 200 coups. De plus, le signal issu du laser sonde n’a pas toujours le méme profil spatio-temporel
d’un tir a I’autre. Dans ce cas, on ajuste le signal de référence par translation verticale et/ou horizontale
jusqu’a ce qu’il coincide avec le signal du tir avant le débouché du choc dans le matériau transparent.

La figure (5.22) est un exemple pour la cible composée de plastique, d’aluminium et de quartz
précédemment introduite. Sur I’'image de référence, le faisceau sonde se réfléchit sur I’interface Al/Qz

qui est fixe. Les franges n’évoluent pas au cours du temps, elles sont rectilignes. Sur ’image du tir,
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on remarque une diminution de I'intensité lumineuse des franges lorsque le choc se propage dans le
quartz. Le graphique indique le nombre de coups sur la caméra CCD moyenné spatialement dans les
deux rectangles bleu et rouge. Pour les raisons précédemment évoquées, I’intensité de référence en bleu
clair ne correspond pas a I’intensité du tir avant le débouché du tir dans le quartz, c’est-a-dire pour des
temps inférieurs a ~ 4 ns dans cet exemple. Le signal de référence a ensuite été corrigé comme indiqué
par la courbe bleu foncé.

A partir de ces deux profils d’intensité, on détermine une réflectivité relative en mesurant le rapport

du signal du tir [, sur le signal de référence I :

Itir(t)
Lt (1)

Celle-ci vaut 1 tant que la cible n’est pas perturbée par le choc.

Rrelative (t) = (5.68)

La réflectivité relative doit ensuite étre calibrée sur un signal dont on connait la réflectivité abso-
lue. Dans le cas des cibles utilisées dans cet exemple, on utilise la réflectivité initiale de la cible non

perturbée. La réflectivité réelle du front de choc se déplagant dans le quartz s’écrit alors comme :
Rréelle (t> - Rinitiale X Rrelative (I) . (569)

La réflectivité initiale peut étre mesurée au préalable ou bien calculée. Connaissant les indices op-
tiques de chacun des matériaux de la cible, nous 1’avons calculée. 1l faut alors tenir compte des pertes
dues aux réflexions de Fresnel aux différentes interfaces, comme illustré sur la figure (5.23). En se

limitant a I’ordre 2, la réflectivité s’exprime comme :

st
Rinitiale = = = Rayqz + (1 — Rgvide)*- (5.70)

fincidente
Les réflectivités Rqzvide €t Rayq, sont calculées a I’aide de la relation (5.71). En considérant deux
matériaux d’indices complexes 7i; = n; + i.k; et 7i; = np +i.kp, on exprime la réflectivité a I’interface
comme :
g (o)t — k) (5.71)
(n1 + n2)2 + (kl +k2)2

La figure (5.24) présente la réflectivité mesurée a 532 nm dans notre exemple. On remarque qu’elle

décroit au cours du temps, ce qui est cohérent avec la diminution de la vitesse du front de choc déja
évoquée. Dans le cas du quartz, on suppose que le milieu n’est pas absorbant. Les valeurs mesurées
correspondent donc a la réflectivité réelle du front de choc a I’interface entre la matiere comprimée et
non comprimée. Nous verrons dans le chapitre suivant que cette hypotheése ne s’applique pas aux deux
plastiques étudiés. Nous utiliserons alors le quartz pour calibrer les intensités collectées sur les images
VISAR. Pour cela nous avons besoin de connaitre 1’évolution de la réflectivité sous choc en fonction de

la vitesse de choc aux longueurs d’onde des faisceaux sondes utilisés (532 nm et 1064 nm).
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FIGURE 5.23 : Réflexions de Fresnel du faisceau sonde au cours de son aller-retour dans la cible non choquée.
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FIGURE 5.24 : Mesure de la réflectivité dans le quartz a 532 nm. Le trait rouge correspond a la réflectivité miroir

dans la cible non choquée. La courbe bleue est la réflectivité mesurée du choc évoluant dans le quartz.

Application au quartz : calcul de R(Uy)

Le quartz est I’un des matériaux de référence utilisés dans nos expériences. Depuis la dernicre dé-

cennie, il a fait I’objet de nombreuses études expérimentales. Des chocs ont été générés dans ce matériau

sur des installations laser [128], ainsi que sur la machine Z [142], et par des explosions nucléaires souter-

raines [122]. Son Hugoniot principale a été mesurée avec une grande précision. La réflectivité a 532 nm

du quartz choqué et sa température ont ensuite été calibrées en fonction de la vitesse de choc [128]. A

partir de celles-ci, nous pouvons déduire la réflectivité du quartz et sa température sous choc en mesurant

uniquement la vitesse de choc.
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De la méme fagon, nous avons mesuré la réflectivité du quartz le long de I’Hugoniot. Ces mesures
ont été réalisées par notre équipe sur I’installation laser GEKKO XII. Les résultats ont été publiés dans
la référence [100]. Des cibles similaires a celles décrites précédemment ont été utilisées. Elles se com-
posent d’une couche de 15 um de polystyréne qui sert d’ablateur, suivie d’une couche de 40 um d’alu-
minium, puis de 50 pm de quartz. Nous avons utilisé des quartz produit par « Asphera Incorporated »
de dimension 2 mmx2 mm avec un traitement anti-reflet pour les longueurs d’onde 532 et 1064 nm.
L’aluminium a été collé sur le quartz. L’épaisseur de la colle est estimée & ~ 1 um.

Neuf tirs ont été réalisés sur ces cibles. Chaque tir a généré un choc décroissant dans le quartz.
Les évolutions temporelles de la vitesse de choc et de la réflectivité ont été mesurées au moyen de
deux diagnostics VISAR, I'un utilisant un faisceau sonde a 532 nm, I’autre a 1064 nm. Les méthodes
présentées dans la partie précédente ont alors été utilisées.

Connaissant la vitesse de choc et les réflectivités aux mémes instants, on obtient une relation R =
f(Us). Lanalyse des données a ainsi produit des nuages de points de réflectivité a 532 et 1064 nm
pour des vitesses de choc comprises entre 10 et 17 km/s, comme présenté sur la figure (5.25). Les
valeurs mesurées a 532 nm sont 1égérement supérieures a celles obtenues sur I’installation laser Oméga
par Hicks et al. [130]. Elle sont cependant en meilleur accord avec d’autres données publiées dans le
« Supplemental Materials » d’un article de Celliers et al. [143]. Nous utiliserons nos valeurs pour les
mesures d’équation d’état des plastiques.

Une fonction de Hill a ensuite été ajustée sur nos valeurs :
vy

R(Us) - R() + (Rmax —Ro)m
S

(5.72)

Les coefficients Ry, n, et D sont des parametres libres, Ry« a été imposée. Pour la longueur d’onde
532 nm, nous avons utilisé la valeur de saturation des expériences Oméga. Pour la longueur d’onde
1064 nm, nous avons imposé une valeur qui a été récemment estimée par Qi et al. [144] a partir de
simulations de dynamique moléculaire quantique. Les coefficients de la fonction de Hill calculée a ces

deux longueurs d’onde sont indiqués dans le tableau (5.3).

AO [nm] | Rmax Ry n D [km/s]

532 0,32 | 0,00765 | 9,9765 | 15,103

1064 | 0,4 | 0,050053 | 11,329 | 14,207

TABLE 5.3 : Coefficients de la fonction de Hill ajustés sur les réflectivités mesurées a 532 nm et a 1064 nm.
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FIGURE 5.25 : Réflectivité du quartz en fonction de la vitesse de choc pour une longueur d’onde du faisceau

sonde a 532 nm (en vert) et a 1064 nm (en rouge).

Conclusions :
Nous avons mesuré la réflectivité du quartz en fonction de la vitesse de choc. Ces valeurs serviront

pour calibrer les images VISAR dans nos expériences a partir desquelles nous mesurerons la réflecti-

vité sous choc dans les plastiques.

5.5.2 Diagnostic passif : mesure de I’émission propre

La mesure de la température est un point important pour les équations d’état des matériaux ablateur
des capsules du LMJ. Comme nous I’avons déja souligné, cette grandeur ne peut pas étre déduite des re-
lations de Rankine-Hugoniot. Nous mesurerons donc la température par pyrométrie en méme temps que
les vitesses de choc a I’aide d’un diagnostic d’émission propre utilisé en paralleéle des deux diagnostics

VISAR.

5.5.2.1 Principe

Une onde de choc chauffe la matiere en la traversant. Cette augmentation soudaine de température
s’accompagne d’une émission de rayonnement au niveau du front de choc [116]. Nous mesurerons la
luminosité en face arriere de la cible au cours du temps a I’aide d’un diagnostic SOP pour Streak-

Optical-Pyrometer. Ce diagnostic se compose d’un systeme optique qui relie I’image de la face arriere
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FIGURE 5.26 : Schéma de principe de la mesure de 1’émission propre.

de la cible a une caméra a balayage de fente, comme présenté sur la figure (5.26). La température doit
néanmoins étre suffisamment élevée pour que 1I’émission soit détectable par le systeéme d’imagerie. Elle
est typiquement de 5 000 K [145].

En prenant I’hypothese de corps noir ou de corps gris, on relie la température du plasma a la lumiere
émise a partir de la loi de Planck. La densité spectrale de luminance émise par la cible I(A,T) s’écrit en

W-cm 2-sr ' -nm~! comme :

2hc? 1

5 he )
A‘ e AkgT __ 1

I(A,T) = e(A) (5.73)

ou le facteur e(A) est I’émissivité a la longueur d’onde A. Pour un corps noir, on a e(A) = 1. Pour amé-
liorer cette hypothése, on définit la température équivalente du corps gris pour les matériaux transparents
grice a la mesure de la réflectivité R(A). Dans ce cas, I’émissivité n’est pas égale a 1 et est donnée par
la loi de Kirchhoff : e(A) = 1 —R(A).

A température égale, le nombre de photons émis par un corps gris est donc plus faible que celui
d’un corps noir. En conséquence, pour un méme nombre de photons détectés sur le diagnostic, nous
mesurerons une température de corps gris supérieure a celle du corps noir.

Pour estimer le spectre d’émission, nous avons mesuré I’émission a une longueur d’onde unique et
déterminé une température de brillance. Il est alors nécessaire de connaitre le nombre absolu de photons
émis par le plasma, ce qui implique un calibrage de tout le systeme de détection.

Considérons le dispositif expérimental présenté sur la figure (5.26). Un filtre est ajouté devant la
caméra a balayage de fente pour sélectionner une petite bande spectrale AA dans le visible. On utilise
généralement un spectre bleu centré sur la longueur d’onde Ay = 454 nm. En notant 7 (1) la réponse
spectrale du systeme optique qui assure le relais d’image, r(A4) la réponse spectrale de la photocathode,
et k (en J/coup) la réponse en énergie du systeme constitué des caméras streak et CCD, on exprime le
nombre de coups N collecté sur un pixel de la caméra a balayage de fente par :

- S.Q.At

N
k AL

I(A,T)T(A)r(A)dA. (5.74)
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S est la surface émettrice illuminant un pixel sur la caméra CCD. Cette surface est donnée par le gran-
dissement de la chaine de mesure qui est composée du systeme optique de relais d’image et de la streak.
Q est I’angle solide de collection des photons, et At le temps d’exposition d’un pixel.

La bande spectrale étant étroite, de largeur AA centrée sur Ay, la dépendance en longueur d’onde de
la SOP est bien approximée par une distribution de Dirac 6. On exprime alors la température de couleur

en fonction du nombre de coups N sur la caméra CCD par [146] :

T
T = %. (5.75)
In (1 + T)
Les coefficients Ty et A sont les constantes de calibrations du diagnostic définies par :
he
Ty = 5.76
0= ks (5.76)
et
2hc? 1
A= ——7(T AL QS A —— 5.77
)Lg < Xr>Al k(Al)j ( )

ot (T x r),; estla moyenne du produit de la transmission par la fonction de réponse de la photocathode,
h est la constante de Planck #, et ¢ la vitesse de la lumiere .

La mesure absolue des constantes de calibration nécessite de connaitre précisément les caractéris-
tiques de transmission de toutes les optiques mais également de la caméra utilisée. Deux méthodes sont
généralement utilisée pour calibrer la SOP. On peut soit calibrer le systeme a I’aide d’une lampe spec-

trale dont la température est bien connue, soit utiliser un matériau de référence dont I’émissivité est bien

calibrée en température.

5.5.2.2 Calibration absolue

Sur I'installation GEKKO XII, une calibration absolue du dispositif de mesure a été effectuée en

amont de nos expériences par 1’équipe de N. Osaki.

e La réponse spectrale du systeme optique avec et sans la caméra streak ont été mesurées en pla-
cant une lampe spectrale en centre chambre. On obtient ainsi la courbe T'(A).r(A) qui peut étre

moyennée sur la largeur spectrale pour déterminer (7' X r) 5.

e Lacalibration en énergie de la streak et de la caméra CCD utilise une impulsion laser a la longueur
d’onde ciblée. Elle est ensuite séparée en deux impulsions : I'une est envoyée sur la streak, 1’ autre

sur un microjoulemetre. Connaissant la surface de la fente de la streak et le diametre du faisceau,

4. h=6,62607.1073*J/s.
5. ¢=299792458 m/s.
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FIGURE 5.27 : Courbe de réponse en énergie des caméras streak et CCD a 454 nm dans la configuration expé-

rimentale utilisée sur l’installation GEKKO XII.

on sait alors combien de photons ont illuminé la fente, et on accede a la constante de calibrage de
la streak k. Ce procédé doit étre réitéré pour chaque valeur du gain imposée au systeme de mesure.
On obtient ainsi une courbe de k en fonction du gain illustrée sur la figure (5.27). Cette courbe

décroit lorsque I’on augmente le gain.

e Le temps d’exposition Ar d’un pixel est défini par la vitesse de balayage de la streak, exprimée
en ps/pixels, et par la largeur de la fente Ax en pixels. La premiere est fournie par les données du
constructeur. La seconde est mesurée en faisant I’image statique de la fente sur la caméra CCD,

puis en comptant le nombre de pixels.

e Lasurface émettrice S est calculée a partir du grandissement total de la chaine de mesure. Celui-ci
est déterminé en imageant sur la caméra CCD un objet de taille connue, comme une mire, placée

au centre de 1’enceinte.

e [’angle solide Q de collection des photons issus de la surface émissive est défini par 1’ouverture

de la premiére lentille a partir de la cible.

Les parametres mesurés sur 1’installation GEKKO XII sont indiqués dans le tableau suivant :
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Ao [nm] | AA [nm] | S [m?/pixel’] | Q [st] At [ns] (T xr)pp

454 32,1 1,52.10°1" | 0,05686 | 0,176458 | 0,0874

Us (km/s)

Reflectivity

604 (c o
n ( ) 0.0 0.5 1.0 15
% 40 T(eV)
o 20 M
0 Aot e, ,.,ﬂNVh.
| | I | | I 1
0 1 2 3 4 5 6

t (ns)

FIGURE 5.28 : Profil temporel de la vitesse de choc en (a), de la réflectivité a 532 nm et 1064 nm en (b), et du

nombre de coups collecté sur la SOP en (c) pour un tir sur une cible CH-Al-Qz.

Application au quartz : calcul de 7 (Us)

Dans la partie 5.5.1.3, nous avons présenté les résultats de neuf tirs réalisés sur I’installation GEKKO XII.
Les cibles tirées étaient composées d’une couche de polystyréne, suivi d’aluminium, et de quartz. Nous
avons alors calibré la réflectivité sous choc du quartz a 532 nm et a 1064 nm. La courbe de calibration
se traduit par une relation de la réflectivité en fonction de la vitesse de choc.

Durant ces mémes expériences, nous avons utilisé une SOP pour détecter 1I’émissivité du front de
choc dans le quartz. La figure (5.28) présente I’évolution temporelle de la vitesse de choc, des réflectivi-
tés et du nombre de coups collecté sur la caméra CCD lors d’un tir. A partir des constantes de couplage
mesurées sur cette installation et des valeurs de la réflectivité a 532 nm, nous avons déterminé la tem-
pérature de corps gris du quartz sous choc. On suppose alors que ce matériau n’est pas absorbant, et
on obtient pour chaque tir une série de températures décroissantes avec la vitesse de choc. Les valeurs
obtenues sont présentées sur la figure (5.29). Elles sont en accord avec les données mesurées sur 1’ins-

tallation laser Oméga par Hicks et al. [130]. Nous avons ensuite ajusté une loi de puissance sur ces
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FIGURE 5.29 : Courbes de calibrations de la température du quartz en fonction de la vitesse de choc.

données, de la forme T (Us) = 6y +A.U'", avec 6) = —0,073 eV, A = 0,00196 et ny = 2,411.

Conclusions :

Une calibration absolue de la SOP a été réalisée sur Iinstallation GEKKO XII. A partir de ces données,

nous avons mesuré la température sous choc du quartz en fonction de la vitesse de choc.

5.5.2.3 Calibration semi-absolue

Sur I’installation LULI2000, nous avons déterminé les constantes de calibration A et 7y du diagnos-
tic d’émission propre a I’aide du quartz et des précédentes mesures de la température en fonction de
la vitesse de choc. Nous avons alors tiré des cibles identiques a celles déja utilisées sur 1’installation
GEKKO XII. De la méme fagon, nous observons la décroissance de la vitesse de choc, de la réflectivité
a 532 nm et du nombre de coups sur la caméra CCD au cours du temps. Connaissant Us(r) a chaque
instant, nous calculons 7' (Us(1)) et R(Us(t)) du choc évoluant dans le quartz, et tragons la température

en fonction du nombre de coups N sur la caméra CCD (figure 5.30). On ajuste ensuite la fonction (5.75)
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FIGURE 5.30 : Courbes de calibration de la température du quartz en fonction du nombre de coups collecté sur

la caméra CCD.

pour déterminer les valeurs des constantes A et 7. Cette fonction s’écrit dans le cas présent comme :
Ty
A(L-R(N)\

Dans cette relation, la réflectivité dépend également du nombre de coups. Elle a été obtenue en interpo-

(5.78)

T(N) =

lant R(¢) sur N(¢) puis en éliminant 7. Nous trouvons les valeurs 7o = 1,89 £0,09 eV et A = 4833 £240.
Les incertitudes proviennent principalement des fluctuations de la réflectivité du quartz. Ces constantes
de calibrations sont déterminées pour une valeur du gain fixée sur la caméra CDD. Il faut donc conserver

ce gain lors des expériences.

Conclusion :

Une calibration semi-absolue de la SOP a été réalisée sur I’installation LULI2000. Le quartz a alors

été utilisé comme matériau de référence pour restituer les constantes de calibration du systéme.

5.6 Le dimensionnement des cibles

Contraintes imposées par le dispositif expérimental : Lors des parties précédentes, nous avons
présenté les techniques expérimentales employées pour mesurer des pressions, des densités et des tem-

pératures dans les plastiques sous compression dynamique. Ces méthodes impliquent des contraintes
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sur le choix des matériaux a utiliser dans nos cibles ainsi que sur leurs agencements les uns par rapport
aux autres et leurs propriétés optiques. En effet, la méthode de la désadaptation d’impédance nécessite
de faire précéder le plastique d’un matériau de référence. Il faut ensuite déterminer précisément la vi-
tesse de choc a I’interface entre ces deux matériaux. Dans ce cas, nous devons étre capable de suivre
I’évolution temporelle du choc et de mesurer sa vitesse de propagation a I’instant précis ou celui-ci
est transmis du matériau de référence au plastique. Le diagnostic VISAR ne peut mesurer des vitesses
de choc instantanées que dans des matériaux transparents a la longueur d’onde du faisceau sonde. Les
chocs doivent alors €tre suffisamment forts pour devenir réfléchissants et que I’émission au niveau du
front de choc soit détectable sur la SOP.

De plus, du rayonnement a haute énergie (X durs et électrons supra-thermiques) est produit lors
de I’interaction laser-matiere. Ce rayonnement pénétre en profondeur dans la cible, est absorbé par les
différents matériaux et préchauffe la matiere en amont du front de choc. Ce préchauffage modifie 1’état
initial et par conséquent les états finaux sur I’Hugoniot. Il s’accompagne en général d’une modification
des propriétés optiques des matériaux étudiés [147], ce qui peut perturber la mesure VISAR. Dans le
pire des cas, on peut observer une perte d’intensité totale empéchant jusqu’a la détection du saut de
frange. Pour minimiser la création de rayons X durs, un matériau ablateur de Z < 10 est introduit en
face avant de la cible. Nous choisirons du polypropyleéne commercial. Dans certain cas, un bouclier sera
ajouté apres 1’ablateur. Celui-ci se compose d’un matériau de Z élevé de fagon a absorber les rayons X

produits avant que ceux-ci ne puissent perturber nos mesures.

Matériaux de référence utilisés : Nous avons également mentionné 1’utilisation de deux matériaux
de référence différents : I’aluminium et le quartz. Historiquement, c¢’est 1’aluminium qui a été introduit
comme matériau de référence pour les expériences d’équation d’état. Son Hugoniot a été largement
étudiée [148, 122, 149], ce qui en fait un matériau de référence idéal. Il a notamment été utilisé pour des
mesures d’équation d’état du saphir (Al,O3), du fluorure de lithium (LiF) [150], de la silice fondue [130],
ainsi que du quartz [130, 128], du deutérium (D) [151], et du plastique bromé [29]. Etant opaque aux
longueurs d’onde des faisceaux sondes, nous ne pouvons pas mesurer des vitesses de choc instantanées.
On doit alors estimer une vitesse moyenne grace a la mesure du temps de transit du choc dans une
marche d’épaisseur connue. L’épaisseur des marches obéit & un compromis : elle doit étre suffisamment
petite pour limiter 1’amortissement du choc, mais suffisamment importante pour limiter I’erreur sur la
mesure du temps de transit.

Pour les matériaux transparents, le quartz s’est ensuite imposé comme référence. Il est transparent,

ce qui permet une mesure des vitesses de choc instantanées avec une précision de I’ordre du pourcent. De
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plus, il devient réfléchissant pour des vitesses de chocs supérieures a 9 km/s, soit une pression de I’ordre
de 1 Mbar, et est utilisé comme référence in-situ pour la mesure de la réflectivité et de la température.
Son Hugoniot a été€ mesurée tres précisément au cours de plusieurs campagnes expérimentales [152, 122,
128, 142]. A partir de ces calibrations, des états sur 1’'Hugoniot de différents matériaux ont été analysés
comme par exemple, pour le diamant [153, 131], ’'hélium [143, 154] et ’hydrogene [154]. Dans le cas
des plastiques, le quartz a été utilisé par N. Osaki sur le polystyréne [155], puis par M. Barrios sur le
polystyreéne, le polypropylene et les ablateurs de capsules NIF [156, 157]. Dans notre cas, le choix d’un
matériau de référence s’est imposé en fonction des propriétés optiques des échantillons de plastiques a

analyser.

Caractéristiques des échantillons plastiques : Des photographies des deux matériaux étudiés sont
présentées sur la figure (5.31) pour le CHO et sur la figure (5.32) pour le CHOSI. Visuellement, ils sont
tres différents. Le plastique non dopé est sombre, d’une couleur marron foncé. A ’inverse 1’échantillon
de plastique dopé au silicium est clair, de couleur 1égérement jaunitre. De plus, le CHO est beaucoup
plus absorbant dans le visible que le CHOSI. Son indice de réfraction et d’absorption ont été mesuré
par éllipsométrie spectroscopique et spectrophotométrie. Les données obtenues sont reportées dans le
tableau (5.5). Elles indiquent un coefficient d’absorption & =~ 1,5.1072 um~! alors que celui-ci est

négligeable pour le CHOSI.

4 mm

4 mm

Colle (époxy)

Colle (PVA)
CH || Al CHO

Echantillon de CHO  Aluminium

FIGURE 5.31 : Photographie d’une cible utilisée pour le plastique CHO. On remarque que celui-ci est trés foncé.

Du fait de cette forte absorption du CHO, nous avons eu des doutes sur notre capacité a employer
le quartz comme matériau de référence, ’intensité du faisceau sonde transmis apres réflexion sur le

front de choc devant étre suffisante pour détecter le saut de frange sur les interférogrammes VISAR.
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CHOSI
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CH Al Qz

Al en transparence derriére le polystyréne CH Al en transparence derriére le CHOSi et le Qz

FIGURE 5.32 : Photographie d’une cible utilisée pour le plastique CHOSI : a gauche la vue de la face avant, a
droite vue du coté de la face arriére avec le CHOSi. On remarque que le CHOSI est transparent, de couleur jaune

pdle.

Nous avons donc choisi une référence aluminium avec un dimensionnement de cible particulier, comme
indiqué sur la figure (5.31). Une marche en aluminium a été introduite pour déterminer des vitesses de
choc moyennes. Une pente de 400 um de large sur 50 um de haut a ensuite été usinée de facon a vérifier
la stationnarité du choc et ainsi diminuer les incertitudes sur la mesure des vitesses de choc. En prenant
en compte I’absorption dans le plastique et les réflexions de Fresnel, on obtient une transmission de 58%
a 532 nm et 89% a 1064 nm apres réflexion a I’interface AI/CHO. Nous utiliserons donc un VISAR dans
I'infrarouge & A9 = 1064 nm en plus d’un VISAR dans le visible a Ay = 532 nm.

Dans le cas du plastique CHOSI, nous avons utilisé des cibles avec une référence quartz, comme
indiqué sur la figure (5.32). La transmission apres réflexion a I’interface Al/Qz étant de 84% a 532 nm,

I'utilisation d’un VISAR dans I’infrarouge n’est pas critique.

A no ko (04 [}lmfl]
532nm | 1,564 | 5,53.107% | 1,31.1072
1064nm | 1,538 | < 107° <107

TABLE 5.4 : Constantes optiques du CHO mesurées a 532 nm et a 1064 nm : les parties réelles et imaginaires

de indice de réfraction ny et ko, ainsi que le coefficient d’absorption Q.

A

no

ko

o [um~']

532 nm

1,5505

<107

<1073

TABLE 5.5 : Constantes optiques du CHOSi mesurées a 532 nm : les parties réelles et imaginaires de ’indice de

réfraction ny et ko, ainsi que le coefficient d’absorption K.
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FIGURE 5.33 : Simulation MULTI pour une cible CHOSi dans une configuration GEKKO XII avec 9 faisceaux a
3w (E =9001J) et 3 faisceaux a 2o (E = 600 1J).
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Utilisation d’un code hydrodynamique : Le dimensionnement des cibles est réalisé a 1’aide d’un
code hydrodynamique. Celui-ci décrit I’interaction laser-matiere, les transferts énergétiques et 1’hydro-
dynamique, et permet ainsi de simuler la propagation d’un choc dans une cible. L’interaction laser
matiere dont les principaux éléments ont été rappelés dans la partie 5.4 détermine la formation du choc
et son intensité. Les transferts énergétiques comme la conduction thermique et les transferts radiatifs
sont ensuite traités. Cet apport d’énergie modifie le milieu qui est mis en mouvement. Les équations
fluides permettent ensuite de modéliser I’écoulement hydrodynamique. Pour plus de réalisme, les pro-
priétés de la matiere (équations d’état, opacités et émissivités) sont introduites dans le code par des
tables extérieures.

Dans le cadre de cette theése, nous avons utilisé deux codes hydrodynamiques différents : le code
CHIVAS développé au CEA et le code MULTI ® [158]. Tous deux sont des codes hydrodynamiques La-
grangiens implicites monodimensionnels (1D) avec transfert de rayonnement. Dans un code lagrangien,
I’espace est découpé en mailles dont la taille est variable mais la masse est constante. La discrétisation
dépend fortement du maillage initial qui se déforme ensuite au cours du temps. Il faut alors bien choisir
le nombre de cellules ainsi que la progression géométrique du maillage.

Ces codes permettent de traiter des cibles multicouches. Chacune d’entre elles est décrite par son
épaisseur, le numéro atomique et la masse atomique du matériau qui la compose, ainsi que par le
maillage spatial qui lui est associé. Il faut alors raccorder convenablement les différents maillages aux
interfaces par conservation de la masse entre la derniere cellule d’une couche et la premiere cellule de
la couche suivante.

L’ utilisation d’un code hydrodynamique nous permet d’estimer différents parametres utiles & nos
expériences comme par exemple, le temps de propagation du choc dans chaque couche, le préchauffage
a 'interface entre le matériau de référence et le plastique, ou encore les pressions atteintes dans 1’échan-
tillon. La conception des cibles consiste alors a réaliser une série de simulations en faisant varier les
parametres de la cible. Dans notre cas, nous avons testé différents boucliers, fait varier les épaisseurs
des différentes couches, et changé I’intensité du laser. Nous avons ainsi déterminé quels parametres per-
mettent d’obtenir des chocs de quelques mégabars dans le plastique sans que celui-ci ne soit préchauffé.

La figure (5.33) présente le résultat d’une simulation 1D avec le code MULTI. La pression évo-
Iue au cours de la propagation du choc dans une cible composé d’un plastique CHOSIi précédé d’une
référence quartz. Les conditions de la simulation correspondent a ce que 1’on peut obtenir a pleine puis-
sance sur I’installation GEKKO XII en utilisant les 9 faisceaux a 3@ (£ =900 J) et les 3 faisceaux a 2m

(E = 6001J). On remarque que le choc a mis ~ 4,1 ns pour se propager dans la cible et arriver a 1’in-

6. MULTI est un acronyme de : MULTIgroup radiation transport in MULTIlayer foils.
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terface quartz/CHOSI. Cette estimation nous permet de synchroniser le faisceau sonde du VISAR avec
les faisceaux laser et de choisir la bonne vitesse de balayage sur les caméras streak. De plus, on peut
estimer les pressions atteintes dans le quartz et le plastique lors de la propagation du choc de 1’un vers
Pautre (figure 5.33 (b)). Dans cet exemple, on obtient une pression de 6 Mbar environ dans le CHOSI.
Enfin, on peut s’assurer qu’il n’y a pas de préchauffage dans le plastique en contact avec le quartz. La
figure 5.33 (c) correspond a la température a I’interface entre le quartz et le CHOSI. Le préchauffage
provoque une augmentation de la température avant I’arrivée du choc, ce qui n’est pas le cas dans cet
exemple.

Les différents tests ont conduit aux cibles présentées sur les figures (5.34) et (5.35). Elles ont ensuite

été fabriquées par le laboratoire cible du CEA/Valduc.
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FIGURE 5.34 : Schéma des cibles LULI2000.

Les cibles LULI2000 : Les cibles développées pour le plastique CHO ont été tirées sur 1’installation
LULI2000 lors d’une campagne expérimentale en 2015. Un seul dimensionnement a été utilisé (figure
5.34). Un bouclier en étain est déposé sur une feuille en aluminium de 200 um d’épaisseur par dépot
physique sous vide (PVD). Le motif en coin est ensuite usiné dans cette feuille d’aluminium a 1’aide
d’un tour d’ultraprécision. Le CHO est synthétisé par polymérisation plasma. Un dépot d’aluminium
d’une épaisseur de 0,1 um est ensuite ajouté par PVD sur sa surface qui sera en contact avec la réfé-
rence aluminium. Du polystyréne commercial fabriquée par 1’entreprise Goodfellow est utilisé comme
ablateur. Les différentes couches sont assemblées par collage a I’aide d’une solution de Poly-Vinyl-
Alcool (PVA). Pour éviter tout probleme de dé-cohésion, des renforts de colle époxy sont positionnés

en périphérie des assemblages (figure 5.31).

Les cibles GEKKO XII : Les cibles développées sur le plastique CHOSI ont été tirées sur I’installa-

tion GEKKO XII lors de deux campagnes expérimentales en 2014 et 2016. Un premier dimensionne-
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FIGURE 5.35 : Schéma des cibles GEKKO XII.

ment a été utilisé avec un bouclier en titane d’une épaisseur de 5 pm lors de la campagne expérimentale
2014 (figure 5.35 en haut). Les résultats ont montré du préchauffage dans le quartz non prédit par les
simulations hydrodynamiques. Lors de la compagne 2016, nous avons donc changé le bouclier. Des
cibles similaires a celles éprouvées sur le plastique dopé au germanium CHOGe et tirées sur la méme
installation laser en 2011 [159] ont été utilisées. Elles se composent d’un bouclier en aluminium d’une
épaisseur de 40 um. Une couche en or d’une épaisseur de 1 um a, en plus, été ajoutée pour les tirs a
hautes énergies.

Le CHOSI est déposé par polymérisation plasma sur une lame de quartz. Nous obtenons ainsi une
interface trés plane, sans colle, idéale pour déterminer le saut de vitesse a cette interface. L’ ablateur est

toujours du polystyréne. Les différentes couches sont assemblées par collage a I’aide d’une solution de
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Poly-Vinyl-Alcool (PVA). Notons que le PVA est un polymere soluble dans 1’eau et donc sensible a

I’humidité ambiante. Les cibles ont ainsi été stockées sous atmosphere d’azote.
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6.1 Objectifs

Nous souhaitons maintenant valider la démarche théorique décrite dans les chapitres précédents par
une méthode expérimentale. Nous avons ainsi réalisé des séries de mesures lors de trois campagnes sur
les installations laser LULI2000 et GEKKO XII. Celles-ci portent sur les états de pression, densité et
température le long de I’Hugoniot des plastiques CHO et CHOSi. Les méthodes mises en place pour
caractériser la matiere sous choc ont été présentées dans le chapitre 5.

De précédentes études expérimentales ont été réalisées sur les matériaux plastiques. Par exemple,
Koenig et al. [29] se sont intéressés au plastique bromé, Takamatsu et al. [160] au polyimide, et Osaki
et al. [155] au polystyrene. Plus récemment, des mesures d’équations d’état ont été effectuées sur 1’ins-
tallation laser Oméga par Barrios et al. [161, 162]. Ils ont ainsi obtenu des données expérimentales le
long de I’Hugoniot du polystyréne, du polypropylene, et d’ablateurs plastiques des capsules du NIF; le
plastique non dopé, le CHO, et le plastique dopé au germanium, le CHOGe. Le domaine thermodyna-
mique étudié est le méme que celui que nous visons. Dans le cas du polystyrene et du polypropylene,
des mesures de pression, densité, température et réflectivité a 532 nm sont disponibles [161]. Nous com-
parerons nos valeurs a celles du polystyréne car sa densité normale (pg = 1,05 g/cm?) est proche des
plastiques étudiés ici. Dans le cas des matériaux ablateurs des capsules NIF, les mesures ont uniquement
porté sur les états (P, p) sur I’Hugoniot principale. Nous déterminerons la température en plus de la
pression et de la densité sur ’Hugoniot des ablateurs du LMJ. Des données de réflectivité sous choc a
532 nm et a 1064 nm seront aussi analysées. De plus, nous apporterons des mesures inédites du CHOSi
dopé a 2,4% en silicium, ce qui n’a jamais été publié a I’heure actuelle.

Pour les expériences Oméga de Barrios et al., le quartz a été utilisé comme matériau de référence.
Des modifications sur I’'Hugoniot du quartz et sur la méthode de calcul de ’isentrope de détente ont
conduit a deux réanalyses successives. Celles-ci ont été appliquées aux données du CHO dans les réfé-
rences [71, 132] mais peuvent, de la méme facon, étre étendues a tous les matériaux mesurés a partir
d’une référence quartz. La premiere version publiée de ces résultats [ 162] utilise une forme analytique de
I’Hugoniot du quartz dans le plan (Us,U,), déduite de données expérimentales de Hicks et al. [128]. Le
calcul de I’isentrope de détente est réalisé a partir de 1’équation d’état de Mie-Griineisen, avec une valeur
expérimentale du coefficient de Griineisen. Hamel ef al. [71] ont ensuite actualisé la forme analytique
de I’Hugoniot du quartz, ce qui a conduit a une réanalyse des données du CHO. Par la suite, Knudson et
Desjarlais [132] ont fourni une nouvelle version de I’Hugoniot du quartz et proposé une méthode pour
calculer I’isentrope de détente ; méthode qui a été€ ajustée sur des simulations de dynamique moléculaire

quantique et validée par des données expérimentales. Une nouvelle réinterprétation des mesures le long
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FIGURE 6.1 : Comparaison des réanalyses successives du CHO des capsules NIF a partir de mesures réalisées
sur Uinstallation laser Oméga par Barrios et al. [162]. Les courbes d’Hugoniot calculées a I’aide du modele

QEOS sous sa forme initiale proposée par R. More et corrigée sur nos calculs de QMD ont été ajoutées.

de ’'Hugoniot du CHO a alors été proposée. Les états (P, p/po) issus de ces trois analyses, réalisées pour
un méme jeu de vitesses de choc, montrent de fortes variations en compression (figure 6.1). Les données
obtenues sont plus compressibles que 1’Hugoniot issue du modele QEOS. Notons que les dernieres va-
leurs analysées par Knudson et Desjarlais sont en accord avec le modele QEOS que nous avons modifié
dans le chapitre 4 pour restituer nos simulations de dynamique moléculaire quantique.

Nous proposons de mesurer I’Hugoniot du CHO avec une référence aluminium apportant ainsi de
nouveaux points de comparaison. Nous calculerons I’isentrope de détente par les deux méthodes déja
évoquées, ’une utilisant une valeur expérimentale du coefficient de Griineisen, 1’autre la méthode de
Knudson et Desjarlais.

Nous mesurerons ensuite 1’Hugoniot du CHOSi avec une référence quartz. Nous utiliserons les
mémes méthodes de calcul de I’isentrope de détente que celles employées sur le CHO, ainsi que la
derniere version de la forme analytique de I’Hugoniot du quartz [132]. Ces mesures nous permettront

de montrer un comportement similaire des ablateurs plastiques le long de 1’Hugoniot principale.
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6.2 Résultats expérimentaux du CHO

Les mesures de ’Hugoniot du plastique CHO ont été réalisées sur I’installation laser LULI2000
a I’école Polytechnique en 2015. Deux faisceaux laser convertis a 2@ (527 nm) délivrent une énergie
sur cible variant de 250 J a 900 J, avec une impulsion carrée de 1,5 ns et focalisée sur une tache focale
de 600 um de diametre. Les cibles tirées ont été décrites dans le chapitre précédent, tout comme les
techniques expérimentales employées ici. La mesure des états (P, p) est réalisée a ’aide de la méthode
de la désadaptation d’impédance avec un matériau de référence en aluminium. Lorsque les faisceaux
laser irradient la surface de la cible, un front d’ablation se forme. Un front de choc est alors créé par
effet fusée puis se propage vers I’intérieur de la cible. La mati¢re est comprimée et chauffée. Les états
atteints par choc sont localisés sur la courbe d’Hugoniot. La configuration expérimentale utilisée au
LULI2000 est suffisante pour générer des chocs d’une pression comprise entre 1 et 5 Mbar (en fonction
de I’énergie laser) dans le plastique CHO. Dans ces conditions, lorsqu’il se propage de I’aluminium vers
le plastique, le front de choc devient une surface réfléchissante. Les vitesses de choc, les réflectivités et
les signaux d’émission propres sont alors obtenus a 1’aide de diagnostics VISAR et d’une SOP couplés
a des caméras a balayages de fente.

Les faisceaux sondes utilisés pour les VISAR ont été générés a partir d’un laser Nd :Yag ayant une
impulsion carrée de ~ 10ns a 532 nm et a 1064 nm. Une lame séparatrice dichroique permet d’avoir
I’un des VISAR a 532 nm et ’autre a 1064 nm. Des mesures optiques peuvent ainsi étre réalisées a ces
deux longueurs d’onde. Comme expliqué dans le chapitre précédent, le CHO est bien plus absorbant
dans le visible que dans I’infrarouge. L’ utilisation d’un VISAR a 1064 nm nous permet ainsi de mesurer
des vitesses de choc dans le plastique méme pour des chocs moins forts pour lesquels aucun signal n’est
détecté a 532 nm. Nous avons choisi une sensibilité de 4,42 km/s/frange pour le VISAR infrarouge, et

de 15,74 km/s/frange pour le VISAR dans le visible.

6.2.1 Détermination de la vitesse de choc

La vitesse de choc dans le CHO est extraite des interférogrammes a I’aide du logiciel Neutrino.
La superposition des phases issues de deux VISAR de sensibilité différentes détermine le décalage de
frange a partir duquel on obtient la vitesse de choc. On considere ensuite le profil extrait du VISAR qui
a la plus grande sensibilité. L’erreur sur la mesure est de +5%.

La vitesse de choc dans I’aluminium est obtenue en mesurant le temps de transit entre I’interface
AI/CHO et le haut de la marche en aluminium, comme illustré sur la figure (6.2). On extrait alors

I’évolution temporelle de I’intensité lumineuse moyennée dans les deux rectangles disposés de part
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FIGURE 6.2 : Configuration expérimentale et image VISAR correspondante (en haut). Les rapports d’intensité

moyennée dans les deux rectangles sont présentés en fonction du temps (en bas).

et d’autre de la marche. Le premier rectangle (en rouge) est positionné du coté du plastique CHO.
On remarque un changement d’intensité lumineuse du faisceau sonde lorsque le choc se propage de
I’aluminium au CHO. Le deuxi¢me rectangle (en bleu) est situé sur le haut de la marche en aluminium.
De cette facon, on peut déterminer I’instant exact ot le choc se propage dans le CHO puis, I’instant ou
il débouche de I’aluminium, en haut de la marche. Connaissant la distance parcourue par le choc dans
la marche, on en déduit une vitesse de choc moyenne. Pour une meilleure estimation de ces temps, nous
avons corrigé I’intensité lumineuse /;;; par la forme du faisceau sonde collecté sur I’'image de référence
L. prise quelques minutes avant le tir. Nous obtenons ainsi une réflectivité relative L /L .

Lorsque le choc est transmis de 1’aluminium au plastique ou de 1’aluminium au vide, I’intensité
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numéro de tir | U2 [km/s] | USHO [km/s]
7 16,72 (0,40) | 17,93 (0,22)
9 23,09 (0,50) | 26,83 (0,22)
1 20,73 (0,46) | 23,87 (0,22)
12 16,81 (0,37) | 18,20 (0,22)
13 16,45 (0,36) | 17,70 (0,22)
14 22,64 (0,51) | 26,16 (0,22)
15 16,15 (0,37) | 17,23 (0,22)
19 15,63 (0,35) | 16,32 (0,22)
20 14,53 (0,32) | 14,75 (0,22)
23 14,44 (0,32) | 14,60 (0,22)

TABLE 6.1 : Vitesses de choc mesurées de part et d’autre de linterface entre I’aluminium et le CHO. Les valeurs

entre parenthéses correspondent aux incertitudes sur la mesure.

du signal ne change pas instantanément. Le temps de réponse des diagnostics VISAR est donné par
le produit de convolution de la largueur temporelle de la fente de la caméra streak et du retard induit
par I’étalon. Pour une fenétre temporelle de 5 ns sur les interférogrammes, ce temps de réponse est de
~ 100 ps pour celui a 532 nm et de ~ 150 ps pour le VISAR a 1064 nm. Ces délais sont doublés pour
des fenétres de 10 ns. Nous avons mesuré les temps de transit du choc dans la marche a partir du début
de la variation d’intensité du signal. Celle-ci augmente lorsque le choc est transmis de I’aluminium au
plastique et décroit lorsqu’il se propage de I’aluminium au vide. On remarque que les temps de montée
et de descente de I’intensité sont en bon accord avec les temps de réponse calculés. La stationnarité du
choc a été vérifiée en analysant le contour du coin.

Notons que des effets de bord peuvent apparaitre sur le coté de la marche en aluminium. Ceux-ci
sont dus a des ondes de raréfactions qui se forment lorsque le choc débouche en surface libre sur le
coté de la marche. Ces ondes peuvent dépasser 1’onde de choc entrainant une réduction de la pression
ainsi qu’une modification des parametres du choc (Us, Up). Cela se traduit par une courbure du choc sur
le bord du coin. Ce probléme a été étudié pour la premiere fois lors d’expériences de canon a gaz par
Al’Tshuler et al. [163]. 11 a été montré que le dépassement des ondes de choc par des ondes sonores
latérales peut étre calculé a partir de la vitesse du son et d’une construction géométrique. Dans nos
expériences, nous nous attendons a ce que ces effets se produisent sur 10 pm environ, ce qui correspond
a = 1/4 de franges sur les images VISAR. Pour s’en prémunir, nous avons dimensionné le coin de fagon

a avoir une surface plane de 40 wm environ, largeur identique a la hauteur de la marche. De plus, les
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FIGURE 6.3 : Hugoniot du plastique CHO dans le plan (P, p/po). Les valeurs expérimentales analysées par deux
méthodes différentes pour le calcul de ’isentrope de détente sont indiquées en vert et en bleu. L'« analyse 1 »
correspond a I'utilisation de la méthode de Knudson et Desjarlais, I’« analyse 2 » a l'utilisation d’un coefficient
de Griineisen constant. Les données obtenues sur l'installation laser Oméga, ainsi que le modele QEOS et nos

simulations de QMD sont aussi indiqués.

temps de débouché ont été mesurés suffisamment loin de la marche. On laisse généralement une frange
d’écart.

Les erreurs sur la vitesse de choc dans 1’aluminium sont déterminées a partir de 1’incertitude sur la
mesure du temps de transit (= 5 pixels), de I’incertitude sur la mesure de la hauteur de la marche (entre
0,3 et 0,5 um), ainsi que des erreurs sur la vitesse de balayage de la streak (= 2% sur le temps de transit)
et sur la stationnarité du choc (= 2% sur la vitesse de choc). L’erreur totale est la somme quadratique
de toutes ces contributions, puisque celles-ci sont indépendantes les unes des autres. Nous avons obtenu
des erreurs 1égérement supérieures a 2% sur la vitesse de choc. Celles-ci ayant été mesurées entre 14 et
23 km/s, nous obtenons des erreurs équivalentes entre 0,3 et 0,5 km/s.

Les vitesses de choc mesurées dans I’aluminium et dans le plastique CHO a I’interface entre ces

deux matériaux sont indiquées dans le tableau (6.1).
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FIGURE 6.4 : Comparaison des isentropes de détente calculés par les deux méthodes présentées ici : en rouge
la méthode avec un coefficient de Griineisen constant, en vert la méthode de Knudson et Desjarlais. La figure de

gauche (a) correspond au cas d’une référence aluminium, la figure de droite (b) au quartz.

6.2.2 Evolution de (P, p) le long de I’Hugoniot

Nous avons déterminé les états sous choc dans le CHO a partir de la méthode de la désadapta-
tion d’impédance. On utilise alors comme données d’entrée les vitesses de choc mesurées de part et
d’autre de I’interface entre la référence aluminium et le plastique. Il faut ensuite connaitre I’Hugoniot
du matériau de référence, ici I’aluminium, puis calculer une isentrope de détente. Nous avons utilisé
une fonction analytique de I’Hugoniot de I’aluminium dans le plan (U, Up). Cette dernicre a €té ajustée
sur des données expérimentales. Nous avons choisi la forme la plus récente, publiée par Knudson et
Desjarlais [133] en 2015. Enfin, deux méthodes analytiques ont été utilisées pour le calcul de I’isentrope
de détente (comme expliqué dans I’introduction de ce chapitre).

L’utilisation de fonctions analytiques dans la désadaptation d’impédance permet de propager facile-
ment les erreurs jusqu’a 1’état final sous choc dans le plastique. Ce calcul s’effectue dans le plan (P, U,).
Quatre sources d’erreurs indépendantes les unes des autres sont alors considérées. Deux d’entre elles
proviennent des erreurs systématiques sur la mesure de la vitesse de choc dans le matériau de référence
et dans le matériau d’étude. Les deux autres sont fournies par les incertitudes sur I’Hugoniot de la réfé-
rence et sur le calcul de I’isentrope de détente. L’erreur sur la pression P et sur la vitesse fluide U, est la
somme quadratique de toutes ces contributions. L’erreur sur la densité p se calcule a I’aide de la relation

de Rankine-Hugoniot p = poUs/(Us — Up) et de la formule statistique de propagation des incertitudes L

2
1. La formule statistique de propagation des incertitudes s’exprime comme : Ap = Zﬁ\’: 1 (g—f) (Ax,-)z. Dans notre cas,

2 > 2 2
LA Apo Us AU, AU,
nous obtenons : p = \/( Do ) + TG, {( T. ) + (Tp .
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FIGURE 6.5 : Hugoniot du plastique CHO dans le plan (U, U, ).

L’erreur relative sur les vitesses de choc sont de 2 — 3%, ce qui conduit a des erreurs de 3 — 4% sur la
pression et de 8% environ sur la densité.

La figure (6.3) présente les états mesurés sur I’Hugoniot du CHO dans le plan pression-compression
a partir des deux traitements. On remarque des différences en compression entre ces deux méthodes de
I’ordre de 1,5%, bien inférieures aux incertitudes sur la mesure de p/py (= 8%). De plus, ces écarts
sont moins importants que ceux observés lors des réanalyses des points expérimentaux de Barrios et al.
(figure 6.1). Ceux-ci ayant été mesurés a I’aide d’une référence quartz, les écarts s’expliquent par une
plus forte déviation entre les isentropes calculées pour le quartz que pour I’aluminium (figure 6.3) ainsi
que par les différentes formes analytiques de I’Hugoniot du quartz. Nous utiliserons les états déterminés
a partir de la méthode de Knudson et Desjarlais, étant donné que cette derniere est plus récente et qu’elle
a été validée par des données expérimentales. Les valeurs obtenues sont reproduites dans le tableau (6.2).

Les mesures sur I’Hugoniot du polystyréne et du CHO réalisées sur I’installation Oméga par Barrios
et al. sont également indiquées sur la figure (6.3). Elles ont été analysées a 1I’aide de I’ Hugoniot actualisée
du quartz et de la méthode de Knudson et Desjarlais pour le calcul de I’isentrope de détente. On remarque
qu’il y a peu de différence en compression entre les Hugoniot de ces deux matériaux. De plus, ces valeurs
sont en accord avec nos mesures pour des pressions inférieures a 6 Mbar et valident nos simulations de

dynamique moléculaire quantique.
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numéro de tir | Ug [km/s] U, [km/s] P [Mbar] P/Po
7 17,93 (0,22) | 11,47 (0,51) | 2,20 (0,13) | 2,77 (0,23)
9 26,83 (0,22) | 17,91 (0,64) | 5,14 (0,26) | 3,01 (0,22)
11 23,87 (0,22) | 15,48 (0,58) | 3,95 (0,21) | 2,84 (0,20)
12 18,20 (0,22) | 11,54 (0,47) | 2,25 (0,13) | 2,73 (0,20)
13 17,70 (0,22) | 11,16 (0,45) | 2,11 (0,12) | 2,70 (0,20)
14 26,16 (0,22) | 17,47 (0,65) | 4,89 (0,26) | 3,01 (0,23)
15 17,23 (0,22) | 10,87 (0,47) | 2,00 (0,12) | 2,71 (0,21)
19 16,32 (0,22) | 10,37 (0,45) | 1,81 (0,11) | 2,74 (0,22)
20 14,75 (0,22) | 9,23 (0,40) | 1,46 (0,09) | 2,67 (0,20)
23 14,60 (0,22) | 9,14 (0,41) | 1,43 (0,09) | 2,67 (0,21)

TABLE 6.2 : Hugoniot du CHO mesurées sur ’installation laser LULI2000 a partir d’une référence aluminium.

La figure (6.5) présente ces mémes €tats dans le plan (U, U,). Nos mesures sont en accord avec le
modele QEOS que nous avons modifié pour restituer les simulations de dynamique moléculaire quan-

tique.

6.2.3 Détermination de la réflectivité et de la température

Nous venons de déterminer des €tats (P, p, Us, Up) sur I’'Hugoniot du CHO au moment du débouché
du choc dans ce matériau a I’interface avec I’aluminium. Nous cherchons maintenant a obtenir la tem-
pérature du choc correspondante. Nous devons tout d’abord déterminer la réflectivité du front de choc a
532 nm, ce qui nous permettra ensuite de mesurer une température de corps gris. Les faisceaux sondes
étant de deux longueurs d’onde différentes, nous mesurons la réflectivité a 1064 nm en plus de celle a

532 nm.

Réflectivité du front de choc : La réflectivité du choc dans le CHO est extraite des images VISAR
a partir d’un rapport d’intensité que I’on calibre sur un signal dont on connait la réflectivité absolue.
L’intensité temporelle du faisceau sonde I (f) est prélevée sur une image VISAR enregistrée durant
un tir en faisant une coupe verticale sur une largeur de quelques franges. Celle-ci s’exprime a partir de

I’intensité initiale du faisceau sonde Iy(¢) et de la réflectivité apparente du choc R*P-(¢) comme :

Lir(t) = R*™P (1) Ip(¢) (6.1)
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CHO sous choc CHO non choqué

Io(t)
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FIGURE 6.6 : Réflexion du faisceau sonde sur le front de choc.

En tenant compte des réflexions de Fresnel a I’ordre 2 et de I’absorption dans le CHO (figure 6.6), on en

déduit la réflectivité réelle du front de choc dans le CHO par la relation :

R (1) — R*™P-(t) — rcHOMide 20(1) (6.2)
(1 —rcHopvide)? ’ |

ol rcHOpwide €St la réflexion du faisceau sonde a I’interface CHO/vide, o est le coefficient d’absorp-
tion dans le CHO et [ I’épaisseur de I’échantillon traversé par le faisceau sonde. En supposant que les
propriétés d’absorption du CHO n’ont pas été modifiées durant le tir, on prendra la valeur mesurée de
o =1,31.10"2 um~!. L’ épaisseur de CHO traversée par le faisceau sonde varie au cours du temps. De
facon générale, on I’exprime en fonction de la vitesse du front de choc évoluant dans le CHO et de
I’épaisseur initiale de I’échantillon ecyo, suivant :
ICHO/vide
[ = ecno —/ Us(t)dr. (6.3)
Al/CHO

Dans nos expériences, nous avons besoin de connaitre la réflectivité lors du débouché du choc dans le

CHO, c’est-a-dire pour [ = ecyo-

Toute la difficulté de 1a mesure de la réflectivité réside dans la détermination de I’intensité initiale

du faisceau sonde Iy(¢) qui nous est inconnue. Nous avons procédé de différentes fagons.

Tout d’abord, nous avons prélevé I’intensité du faisceau sonde sur I’'image de référence réalisée sur
la cible non choquée. Celle-ci est transmis au VISAR apres réflexion a I’interface AI/CHO et correspond

a L. (1) = Rini.Io(¢). Dans ce cas, la réflectivité apparente du choc s’écrit comme :

app. () _ Dir0) _ hielt)
RP-(t) = To(0) I (Z)le" (6.4)

11 suffit donc de connaitre la réflectivité initiale Rj,;. pour déterminer la réflectivité du choc dans le CHO.
Notons que ces deux profils d’intensité sont collectés sur deux images VISAR différentes prises

a quelques minutes d’intervalle. Il faut alors prendre en compte les fluctuations spatio-temporelles du
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FIGURE 6.7 : lllustration de la détermination de la réflectivité du front de choc dans le CHO ; a gauche une

image VISAR réalisée pendant un tir, a droite les intensités des franges moyennées dans les deux rectangles.

faisceau sonde d’un tir a I’autre. Dans ces conditions, on ajuste L (1) par translation verticale et/ou
horizontale pour qu’elle coincide avec I’intensité des franges avant le débouché du choc dans le CHO.
Cette méthode a été utilisée dans le chapitre précédent pour calibrer la réflectivité du choc dans le quartz
en fonction de la vitesse de choc.

En utilisant les indices optiques de I’aluminium et du CHO, ainsi que les réflexions de Fresnel a
I’ordre 2, on calcule la réflectivité initiale des faisceaux sondes. Celles-ci sont de 58% a 532 nm et de
89% a 1064 nm.

A partir de ces valeurs, on obtient des réflectivités du front de choc dans le CHO incohérentes, su-
périeures a 100%. Ce comportement anormal s’explique par des valeurs de la réflectivité initiale trop
importantes. Les indices optiques ayant été mesurés précisément, nous supposons que des impuretés a
I’interface AI/CHO diffusent une partie du faisceau sonde. Ces impuretés peuvent provenir d’une oxy-

dation due a la colle PVA et aux conditions de stockage.

Nous avons ensuite calibré 1’intensité dans le CHO a partir de I’intensité du faisceau sonde réfléchi
en haut de la marche sur une méme image VISAR, comme illustré sur la figure (6.7). Les intensités
prélevées de part et d’autre de la marche sont notées Icyo(f) et Ia1(7). La premiére correspond a une
réflexion sur I’interface AI/CHO, puis sur le front de choc lorsque celui-ci se propage dans le plastique.
En utilisant les précédentes notations, on I’écrit comme Icpo () = R*P(¢)Iy(¢). La seconde correspond

a la réflexion miroir a I’interface Al/vide, c’est-a-dire Ia1(t) = rayvidelo(?)-
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FIGURE 6.8 : Réflectivité a 532 nm et 1064 nm du plastique CHO choqué en fonction de la vitesse de choc.

Dans ce cas, la réflectivité apparente du front de choc est :

Icno

R¥P = T FAIvide- (6.5)

On moyenne 'intensité des franges a I’instant ou le choc débouche dans le CHO sur une durée
correspondant au temps de réponse du diagnostic (quelques centaines de picosecondes). La relation
(6.2) nous permet ensuite de déterminer la réflectivité réelle du choc.

Connaissant la vitesse de choc correspondante, nous obtenons des points R(Us). Cependant, du fait
de la forte absorption du faisceau sonde, peu de tirs ont pu étre exploités. La figure (6.8) présente les
réflectivités mesurées a 532 nm et 1064 nm. Ces valeurs augmentent avec la vitesse de choc puis saturent
a~40% a 532nm et a = 60% a 1064 nm. Ce comportement a déja été observé sur des matériaux
présentant une transition isolant-semiconducteur-métal lorsque la température augmente et que le gap
se ferme [164, 100]. Les valeurs mesurées a 532 nm sont en accord avec celles obtenues par Barrios

et al. sur le polystyrene et seront utilisées pour déterminer une température de corps gris équivalente.

Température du choc: Nous obtenons la température par pyrométrie a 1’aide d’une SOP. Son principe
de fonctionnement ainsi que la méthode employée pour calibrer le systeme optique ont été expliqués
dans le chapitre 5. En utilisant ces calibrations, nous pouvons relier le nombre de coups collectés sur la

caméra CCD a une température de corps gris équivalente.
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On note Isop le nombre de coups auquel nous avons soustrait la composante quasi-continue due au
bruit (= 42 coups). Nous nous intéressons aux valeurs détectées dans le CHO juste apres le débouché du
choc a I'interface AI/CHO. Il faut alors tenir compte de 1’absorption dans le CHO. Le nombre de coups
sur la SOP devient donc : N = Isope®“Ho. On détermine ensuite la température 7 (Us) par la relation :

1o
In (1 n A(l—ﬁ(uq))) ’

avec, Ty et A les constantes de calibration de la SOP (Tp = 1,83 £0,09 eV et A = 4833 £ 240) et R(U;)

T(Us) = (6-6)

la réflectivité du front de choc a 532 nm.

L’erreur sur la température est déterminée par la méthode des dérivées partielles. Trois sources
d’erreurs sont alors prises en compte : sur les constantes de calibration, sur la réflectivité (= 15%) et sur
la fluctuation du nombre de coups sur la SOP (= 5 coups). Nous obtenons alors des incertitudes totales
entre 15 —25%.

La figure (6.9) présente les températures mesurées en fonction de la compression %. Nos mesures
sont en accord avec celles du polystyrene obtenues sur I’installation laser Oméga et réanalysées avec la

référence quartz de Knudson. De plus, elles sont trés proches des valeurs calculées par la dynamique

moléculaire quantique.

107 Polystyréne (Barrios et al.) : e
o Mesures expérimentales i
I .
5] CHO (ce travail) : y
4] --- modéle QEOS .
—&— Simulations QMD .

31 W Mesures expérimentales ,,"

T [eV]
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FIGURE 6.9 : Courbe d’Hugoniot du plastique CHO dans le plan (T,p /po).
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Conclusions :

Nous avons mesuré des états (P, p,T) sur I’Hugoniot du plastique CHO. Nous avons montré que nos
résultats sont en bon accord avec de précédentes mesures effectuées par Barrios et al. sur le polysty-
réne et le plastique CHO utilisé sur les capsules du NIF. L’ensemble de ces résultats expérimentaux

valident nos simulations de dynamique moléculaire quantique.

6.3 Résultats expérimentaux du CHOSi

Les mesures d’états sur I’Hugoniot du plastique CHOSIi ont été réalisées sur I’installation laser
GEKKO XII a I’Université d’Osaka au Japon au cours de deux campagnes expérimentales en 2014 et en
2016. Cette installation dispose de douze faisceaux laser. Trois d’entre eux sont convertis a 2@ (527 nm),
les neuf autres étant convertis a 3@ (351 nm). Ils délivrent une énergie sur cible variant de 600 J a 2w et
de 900 J a 3w, contenue dans une impulsion laser de 2,5 ns, et focalisée sur une tache focale de 600 pm.
Des cibles multicouches planes ont été utilisées. Elle se composent d’une lame de quartz sur laquelle du
CHOSi a été déposé par polymérisation plasma (comme détaillé dans le chapitre précédent).

De la mé€me facon que sur I’installation LULI2000, deux diagnostics VISAR et une SOP sont utilisés
pour obtenir des données d’équation d’état telles que la pression, la densité et la température, ainsi que
les propriétés optiques du front de choc. Le quartz étant un matériau transparent, nous pouvons suivre
la propagation du choc, puis sa transmission dans le CHOSi. L’analyse des images VISAR nous donne
ainsi acces a des vitesses de choc instantanées. Les chocs générés sur I’installation GEKKO XII et les
cibles utilisées ont permis de mesurer des pressions comprises entre 1 et 5 Mbar sur I’Hugoniot du
CHOS:i. Les faisceaux sondes des deux VISAR ont été générés a partir d’un laser Nd :Yag qui émet une
impulsion carrée de =~ 10 ns a 532 nm. Les résultats des deux campagnes expérimentales présentés ici

ont été obtenus en collaboration avec 1I’équipe de Norimasa Osaki de 1’université d’Osaka.

6.3.1 Détermination des états (P, p) sur I’Hugoniot

Présence de franges parasites sur les images VISAR : Lors des premiers tirs réalisés en 2014,
nous avons observé la présence de franges parasites sur les images VISAR, comme présenté sur la
figure (6.10). Ces franges sont rectilignes et se superposent aux franges réelles qui évoluent au cours
du temps. Leur présence rend plus difficile la détection du saut de frange a I’interface entre le quartz et
le CHOSI. Elles donnent une fausse évolution de la phase et parfois, I'impression de sauts de franges
supplémentaires et une perte de contraste.

Ces franges parasites étant uniquement présentes sur les cibles de CHOSI, nous supposons qu’elles
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(a) (b)

Image VISAR avant traitement Image VISAR aprés filtrage des franges verticales

Ti

CHOSI

A\
Temps

Franges parasites

FIGURE 6.10 : (a) Exemple d’une image VISAR obtenue avec une cible de CHOSi. Des franges parasites recti-
lignes sont visibles lorsque le choc se propage dans le quartz. (b) Méme image VISAR aprés traitement de franges

parasites dans le rectangle noir.

proviennent d’une réflexion a I’interface entre le CHOSI et le vide. A titre de comparaison, les autres
cibles utilisées aux cours de ces campagnes et notamment, les cibles composées de quartz en face arriere,
ne présentent pas ces franges. Elles ne proviennent donc pas de réflexion du faisceau sonde dans la
chambre d’expérience.

Pour soustraire ces franges parasites, quand elles sont présentes, et extraire la phase des images
VISAR, nous avons utilisé une option du logiciel Neutrino prévue a cet effet. Il faut alors obtenir 1’in-
terfrange et I’ orientation de ces franges parasites. On cherche un endroit de I’image ou ces franges ne
se superposent pas aux franges réelles. Un filtre est ensuite appliqué a I’image pour ne garder que les
franges mouvantes dans le quartz et le CHOSI. La figure (6.10) (b) montre un exemple d’application de
ce traitement.

Sur certaines cibles, nous avons ajouté une lame de quartz traitée anti-reflet a la longueur d’onde
du faisceau sonde en face arriere de la cible. Cette technique nous a permis d’obtenir des images sans

franges parasites.

Détermination des vitesses de choc : La détermination des états (P, p) sur I’Hugoniot du CHOSi
nécessite de connaitre la vitesse du front de choc dans le quartz et dans le CHOSI a I’interface entre ces
deux matériaux.

On détermine ces vitesses a partir de la variation de la phase donnée a 27 pres par le diagnostic.

L’extraction de la phase se fait pour chaque image VISAR a1’aide du logiciel Neutrino, apres application
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du traitement de franges parasites. On détermine ensuite la variation de la phase en faisant coincider
les mesures de deux VISAR de sensibilités différentes. Nous avons également vérifié que les vitesses
obtenues par cette méthode sont cohérentes avec les vitesses moyennes données par les temps de transit

dans le quartz et dans le CHOSI.

Front de choc

L, Qz CHOSi Qz $ VISAR
20
200 ps
19 ReBian
i Vitesse dans le CHOSI
13: 18 — :
E 1
o 174 )
@ |
2 :
> 16 )
|
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FIGURE 6.11 : Extraction des vitesses de choc dans le quartz et dans le CHOSI.

On considere le profil du VISAR qui possede la plus grande sensibilité (4,476 km/s/frange dans
le vide). Les vitesses sont ensuite corrigées avec I'indice du quartz a 532 nm (n = 1,547). Une fois le
profil de vitesse extrait, il faut apporter quelques corrections supplémentaires. Premi¢rement, il faut tenir
compte de I’indice du CHOSIi (n = 1,5505 a 532 nm) qui est légerement différent de celui du quartz. La

vitesse mesurée est apparente et il faut appliquer un facteur ]1 ’555%75 aux vitesses extraites dans le CHOS..

Il faut ensuite considérer la résolution temporelle du VISAR qui provient de la résolution de la caméra
streak et du retard introduit par I’étalon. Ainsi, bien que la transmission du choc du quartz au CHOSI soit
quasi-instantanée, le saut de vitesse mesuré 1’est avec une résolution de 200 ps environ. Les vitesses de
choc sont donc issues d’extrapolation sur 300 ps avant et apres la transmission du choc, comme illustré
sur la figure (6.11). Les vitesses mesurées dans la référence quartz et dans le CHOSIi sont fournies dans

le tableau (6.3).

Etats (P, p) sur PHugoniot :  Les états (P, p) obtenus a partir des vitesses de choc sont indiqués sur la

figure (6.12). La courbe d’Hugoniot du quartz a été calculée a 1’aide d’une fonction analytique ajustée
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Résultats expérimentaux du CHOSi

numéro de tir

U [km/s]

UsCHOSi [km/s]

37759

16,612 (0,29)

18,062 (0,29)

37762

21,936 (0,48)

24,865 (0,48)

37826

14,386 (0,29)

15,281 (0,22)

37755

22,736 (0,48)

25,859 (0,48)

37816

16,015 (0,29)

17,330 (0,29)

37776

16,944 (0,29)

18,594 (0,29)

37778

21,816 (0,48)

24,805 (0,48)

39675

13,228 (0,29)

14,117 (0,29)

39676

13,139 (0,29)

14,066 (0,29)

39685

11,963 (0,29)

12,955 (0,29)

TABLE 6.3 : Vitesses de choc mesurées de part et d’autre de interface entre le quartz et le CHOSI. Les valeurs

entre parentheses correspondent aux incertitudes sur la mesure.
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FIGURE 6.12 : Etats sur I’'Hugoniot du CHOSi déterminés par les deux méthodes employées pour le calcul de

Uisentrope de détente ; en bleu la méthode avec un coefficient de Griineisen constant, en vert la méthode de

Knudson et Desjarlais. Les cercles noirs sont des états déterminés avec une référence aluminium.

sur des données expérimentales par Knudson et Desjarlais [132]. Les deux méthodes précédemment

évoquées ont été utilisées pour le calcul de I’isentrope de détente. La propagation des erreurs se fait de
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la méme fagon que pour la référence aluminium.

On remarque des écarts importants en densité entre les deux méthodes. Ceux-ci sont de 0,1 g/cm?
environ, ce qui correspond a une différence de 3 a 4% sur le régime de densité étudié. Ces écarts sont 2 a
3 fois plus importants que ceux observés avec la référence aluminium. Les deux jeux de pression-densité

sont néanmoins en accord avec I’Hugoniot issue de la dynamique moléculaire quantique.

polystyréne

Al

CHOSI Qz

A4

Temps

FIGURE 6.13 : Schéma des cibles assemblées avec une référence aluminium et image VISAR correspondante.

Nous avons ensuite vérifié ces états a partir d’une référence aluminium. Les cibles utilisées sont
présentées sur la figure (6.13). Elles ont été construites par I’équipe de N. Osaki au cours de la campagne
expérimentale 2016. Elles se composent d’une lame de quartz ajoutée a coté de 1’échantillon de CHOSI.
Tous deux sont collés sur une couche d’aluminium. On s’intéresse a la transmission du choc a I’interface
entre 1’aluminium et le CHOSi d’un coté, et le quartz de I’autre. Deux matériaux de référence sont
utilisés ici. Premierement, le quartz permet d’obtenir précisément 1’état du choc dans I’aluminium juste
avant la propagation du choc dans le CHOSi. Deuxiemement, I’aluminium sert de référence pour la
mesure indirecte de I’état sous choc dans le CHOSI.

Aux mémes instants, on observe que le choc se propage dans le quartz, a droite de I’image VISAR
(figure 6.13), ainsi que dans le CHOSI, & gauche de I’'image. On mesure la vitesse du choc dans ces
deux matériaux juste apres la transmission du choc. Les courbes d’Hugoniot (P,U,) de I’aluminium et
du quartz sont connues. La vitesse de choc mesurée dans le quartz détermine 1’état du choc sur son
Hugoniot. Par essais successifs, on calcule des isentropes de détente a partir de différents états de départ
sur ’Hugoniot de I’aluminium. Celui qui restitue le mieux 1’état sous choc dans le quartz est choisi

comme point de départ pour le calcul de I’isentrope qui déterminera 1’état du choc dans le CHOSi. La



172 Résultats expérimentaux du CHOSi

figure (6.14) illustre cette méthode de mesure.
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FIGURE 6.14 : Méthode de la désadaptation d’impédance pour une cible composée d’une référence aluminium

et quartz.

numéro de tir | U2 [km/s] | USHOS! [km /5]

39717 13,947 (0,29) | 15,194 (0,29)
39711 16,273 (0,29) | 17,881 (0,29)

TABLE 6.4 : Vitesses de choc mesurées de part et d’autre de ’interface entre I’aluminium et le CHOSI. Les

valeurs entre parenthéses correspondent aux incertitudes sur la mesure.

Deux cibles de ce type ont été utilisées. Les états (P, p) obtenus avec la référence aluminium sont
indiqués par des cercles noirs sur la figure (6.12). Les écarts en densité entre les deux méthodes du
calcul de I’isentrope sont inférieurs a 1%. Ils sont en accord avec les mesures réalisées a partir de la
référence quartz et valident nos simulations de dynamique moléculaire quantique. Nous conservons les
états calculés avec la méthode de Knudson et Desjarlais pour le calcul de I’isentrope de détente. Ceux-ci

sont relatés dans le tableau (6.5).

6.3.2 Détermination de la Réflectivité et de la température

Réflectivité du front de choc 2 532 nm: La réflectivité du front de choc dans le CHOSI est déterminée

a partir de I'intensité du faisceau sonde enregistrée sur I’'image VISAR. Celle-ci est normalisée par
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numéro de tir Us [km/s] U, [km/s] P [Mbar] P/Po
37759 18,062 (0,29) | 11,543 (0,316) | 2,377 (0,071) | 2,771 (0,145)
37762 24,865 (0,48) | 16,441 (0,571) | 4,660 (0,175) | 2,952 (0,215)
37826 15,281 (0,29) | 9,634 (0,299) | 1,678 (0,0571) | 2,706 (0,155)
37755 25,859 (0,48) | 17,207 (0,579) | 5,073 (0,184) | 2,989 (0,215)
37816 17,33 (0,29) | 11,0134 (0,311) | 2,176 (0,067) | 2,744 (0, 146)
37776 18,594 (0,29) | 11,82(0,318) | 2,506 (0,073) | 2,745 (0,139)
37778 24,805 (0,48) | 16,311 (0,569) | 4,612 (0,174) | 2,920 (0,210)
39675 14,117 (0,29) | 8,659 (0,289) | 1,394 (0,051) | 2,587 (0,148)
39676 14,066 (0,29) | 8,579 (0,288) | 1,376 (0,051) | 2,564 (0,146)
39685 12,955 (0,29) | 7,560 (0,279) | 1,122(0,045) | 2,419 (0,136)
39717 15,194 (0,29) | 9,418 (0,369) | 1,631 (0,066) | 2,631 (0,187)
39711 17,881 (0,29) | 11,459 (0,371) | 2,336 (0,080) | 2,784 (0,180)

173

TABLE 6.5 : Hugoniot du CHO mesurées sur l'installation laser GEKKO XII a partir d’une référence quartz, et

aluminium pour les deux derniers tirs.

rapport a I’intensité recueillie sur I’'image de référence.

Connaissant la réflectivité initiale de la cible, on peut relier I’intensité du faisceau sonde a la ré-
flectivité du choc dans I’échantillon. Cependant, sur la majorité des tirs effectués, I’intensité du signal
VISAR augmente dans le CHOSI lorsque la vitesse de choc diminue. Ce comportement est di & une
modification des propriétés optiques du plastique par un flux de rayons X et d’électrons rapides générés
en face avant de la cible. Ces particules sont absorbées par le milieu. Des électrons libres sont créés et
absorbent une partie du faisceau sonde. Des variations d’intensité sont alors visibles sur 'image VISAR.
Ce phénomene a notamment été observé par Theobald et al. [165] sur le polystyréne et par Barrios et al.
au cours des campagnes sur I’installation Oméga [161]. Quantifier cette atténuation est difficile, ce qui
rend les mesures absolues peu fiables.

Dans ce cas, nous estimons la réflectivité du choc dans le CHOSI juste apres sa transmission depuis
la couche de quartz. On considere alors que 1’absorption du faisceau sonde dans le CHOSI est la méme
de part et d’autre de I'interface. Comme la réflectivité du quartz 2 532 nm a été calibrée en fonction
de la vitesse du choc (dans le chapitre précédent), on relie directement I’intensité de I’image VISAR
a la réflectivité. En notant Ig, et Rq, le rapport d’intensité et la réflectivité absolue équivalente dans le

quartz, et Icgosi le rapport d’intensité apres 200 ps environ, ce qui correspond a la résolution temporelle
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FIGURE 6.15 : Réflectivité a 532 nm du plastique CHOSI en fonction de la vitesse de choc.

du diagnostic, on exprime la réflectivité du choc dans le CHOSi comme :

Ichosi
RcHosi = Io “RQz — F'CHOSifvide (6.7)
Z

ou, rcHosivide correspond aux réflexions de Fresnel a I’interface entre le CHOSI et le vide.
La figure (6.15) présente les valeurs obtenues en fonction de la vitesse de choc. De la méme fagon
que pour le plastique CHO, on observe une saturation de la réflectivité a 532 nm aux alentours de 40%.

Nous considérerons ces mesures pour déterminer la température du choc.

Température du choc: On détermine la température de corps gris équivalente a partir de la relation :

r—__ D (6.8)

n (1+424)
Rappelons que A est une constante de calibration du diagnostic, Isop le nombre de coups collecté sur la
SOP, T la température de corps gris et R la réflectivité du front de choc que nous prendrons a 532 nm.
Du fait de I’absorption observée dans le CHOSI, on utilise les calibrations du quartz en réflectivité
R, (Us) et en température Tg, (Us). Ces dernieres ont été déterminées a partir des calibrations absolues
de la SOP. Dans ce cas, on se place a I’interface entre le quartz et le CHOSI. Les signaux issus du quartz

et du CHOSIi choqués sont sujet aux mémes conditions imposées par le diagnostic (chemin optique, sen-

sibilité de la caméra et réponse spectrale du diagnostic). On suppose donc que la constante de calibration
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A est la méme dans les deux matériaux, ce qui nous permet de I’exprimer en fonction des parametres du

quartz, suivant :

Ao o <eTo/TQz _ 1) (6.9)
(1 —Rqz)
On obtient ainsi :
T
Tchosi = o 1Ko 0 T ) (6.10)
[ICHdsi 1-Rq;, 1 (e o — 1) + 1}

ou (Rqz, 1gz, Tg,) et (Rcuosi» IcHosi) sont les parametres du quartz et du CHOSI juste avant et apres la
transmission du choc de ’un vers I’ autre.

L’erreur sur la température est déterminée par la somme quadratique des erreurs provenant de trois
sources indépendantes : les calibrations du quartz R(Us) et T (Us) (5%), 1a réflectivité du CHOSI (= 15%)
et la fluctuation du nombre de coups collectés sur la caméra CCD (5 coups). Nous obtenons ainsi des
erreurs comprises entre 15 et 30%. Les résultats obtenus sont indiqués sur la figure (6.16).

Les températures mesurées sont supérieures aux valeurs simulées par la dynamique moléculaire
quantique. Les écarts en température sont compris entre 13 et 24%, de 1’ordre de grandeur des incerti-

tudes sur la mesure. Les températures obtenues sont néanmoins similaires a celles obtenues par Barrios

et al. sur le polystyrene.

Polystyréne (Barrios et al.) :
4 Mesures Oméga

CHOSi (ce travail) :

—A— Simulations QMD
® Mesures GEKKO XlI
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FIGURE 6.16 : Températures mesurées dans le CHOSi par rapport au quartz.
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Conclusions :

Nous avons mesuré des états sur I’Hugoniot du plastique CHOSI pour des pressions comprises entre
1 et 6 Mbar.

Deux matériaux de référence ont été utilisés pour déterminer les états (P, p). La majorité des cibles a
été dimensionnée a partir d’une référence quartz. Cependant, la présence de franges parasites sur les
images VISAR nous a conduit a tester de nouvelles cibles contenant a la fois de I’aluminium et du
quartz comme matériaux de référence.

Les résultats obtenus valident nos simulations de dynamique moléculaire quantique dans le plan (P, p).

Des écarts de I’ordre de grandeur des incertitudes sur la mesure sont observés dans le plan (7, Us).

6.4 Comparaison des données du CHO et du CHOSIi

6.4.1 Propriétés thermodynamiques

Les figures (6.17) et (6.18) présentent les états pression-compression et température-compression
mesurés pour le CHO sur I’installation laser LULI2000 et pour le CHOSi sur I’installation GEKKO XII.
De la méme fagon que pour les simulations de dynamique moléculaire quantique, on observe le re-
couvrement des données du CHO et du CHOSIi en compression. Les propriétés thermodynamiques de
I’ablateur plastique CHO ne sont donc pas modifiées par I’introduction du silicium en faible quantité
(2,4%). Ce dernier agit uniquement sur la densité normale de 1’ablateur. Ce résultat est réconfortant en
ce qui concerne la construction de la capsule. En effet, le role du silicium est d’agir sur les proprié-
tés d’absorption du rayonnement de la cavité de conversion et non pas de modifier 1I’équation d’état de
I’ablateur. De plus, ce résultat est cohérent avec les études réalisées sur un ablateur plastique des cap-
sules du LMJ dopé au germanium CHOGe [159, 100]. Celles-ci ont montré que le taux de dopant (2%
ou 13%) n’avait pas d’influence sur la compression.

Nos mesures sont ensuite comparées au modele d’équation d’état tabulée QEOS. Les pressions et
les températures mesurées sont inférieures a ce modele dans le régime d’étude. Les écarts se réduisent
lorsque ces valeurs augmentent, confirmant ainsi I’influence de la dissociation chimique sur I’Hugoniot
mise en avant lors des simulations QMD. De plus, les mesures réalisées valident ’Hugoniot extraite du

modele QEOS que nous avons modifié de fagon a restituer 1’effet de la dissociation.
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FIGURE 6.17 : Comparaison des mesures du CHO et du CHOSi sur I’Hugoniot dans le plan pression-

compression.
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FIGURE 6.18 : Comparaison des mesures du CHO et du CHOSi sur I’Hugoniot dans le plan température-

compression.
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6.4.2 Propriétés optiques

En plus de la mesure d’états thermodynamiques sur I’Hugoniot des plastiques, nous avons obtenu
des données de la réflectivité du front de choc. Ces mesures ont été présentées en fonction de la vitesse
de choc et ont essentiellement servi a 1’évaluation de la température. Elles ont néanmoins un intérét
vis-a-vis des expériences de fusion par confinement inertiel. En effet, elles dépendent des propriétés
électroniques de la matiere. Celles-ci jouent un role dans les propriétés d’absorption du rayonnement X
de la cavité par les couches externes de la capsule, composées des plastiques CHO et CHOSI étudiés ici.

La réflectivité mesurée correspond a la réflectivité du front de choc a I’interface entre le plastique

choqué et non choqué. Elle est reliée a ’indice complexe n(®) du milieu par la formule :

k() (10 =m(@) + )~ k(o) 61
[1(©) +no(@) + k(@) + ko(@)]

avec n(®) et k(w) les parties réelle et imaginaire de I’indice optique complexe n(®) = n(®) + i.k(®).
L’indice « 0 » indique 1’état initial du plastique dans lequel le choc se propage. La partie imaginaire de
I’indice optique, appelée coefficient d’extinction du milieu, prend en compte les effets dus a I’absor-
bance, la diffusion et la luminescence du matériau.

L’indice optique est relié a la fonction diélectrique complexe €(®) définie par la relation :
£(w) =& (0)+i8(0) = [n(o+ik(o), (6.12)

avec €1 () et &(w) ses parties réelle et imaginaire. Ces derniéres se déduisent ensuite de la conductivité

diélectrique complexe (@) = 01(®) +i.02(®), par les relations mathématiques de Kramers-Kronig :

£1(0) = 1—%@(@) 6.13)
4
e = —ol(w) (6.14)

La modélisation de la réflectivité peut ainsi se faire a partir de la conductivité électrique complexe
6 (). Nous allons comparer nos données expérimentales 2 des calculs réalisés a I’aide de nos simula-

tions de dynamique moléculaire quantique et de la formule de Kubo-Greenwood.

Calcul de la conductivité a partir de la formule de Kubo-Greenwood [166, 167, 168] : La partie
réelle de la conductivité €lectronique est obtenue a partir des états propres @; i et des énergies propres

&k calculés dans le cadre de la DFT, suivant la relation :

217 Ng Ns

3
o1(0) = 30V & wk)Y Y Y [fex)— f(eix)] |{@jk| Ve \‘Pi,k>‘25(€j,k—8i,k—w), (6.15)

j=li=1a=1



Propriétés optiques 179

ot W (k) est la pondération du point k dans la zone de Brillouin, ¢ représente une direction de 1’espace
dans un repere cartésien (x,y,z) et V 1’opérateur gradient selon la direction &. Les sommations i et j
se font sur I’ensemble des Np états de Kohn-Sham considérés dans le calcul de la DFT. Trois termes

interviennent dans la formule de Kubo-Greenwood :

2 R . o s s e
e Le terme ‘((pj7k\ Va \(phk)‘ correspond a la probabilité de transition d’un état i a un état j asso-
ciée a I’excitation du systeme électronique. Il est donné par une formule analytique dans le code

ABINIT, on n’utilise pas de dérivée.

e Le terme [f(&x) — f(&x)] introduit les taux d’occupation des états i et j donnés par la distribu-

tion de Fermi-Dirac. Il interdit alors les transitions entre des bandes déja peuplées ou vides.

o Leterme 0(€k — & x — @) assure la conservation de I’énergie. Il est remplacé par une gaussienne
dans I’équation (6.15). L’élargissement de la gaussienne doit étre choisi avec attention. Celui-ci
doit étre ni trop petit pour ne pas générer de bruit, ni trop grand pour ne pas perdre de I’informa-

tion.

La partie imaginaire de la conductivité 0»(®) est ensuite déduite de la relation de Kramers-Kronig

suivant :

2 oi(V)w
o2 (w) = EP/(vz_wz)dv. (6.16)

L’ensemble des simulations de dynamique moléculaire quantique sont réalisées au point I' = (0,0, 0)
dans la premiére zone de Brillouin. Cette approximation est suffisante pour calculer les propriétés ther-
modynamiques des ablateurs mais ne permet pas un calcul précis de la structure électronique nécessaire
ici. Par conséquent, nous avons effectué des calculs statiques de DFT avec un échantillonnage (2 x 2 x 2)
des points k. Les calculs statiques de DFT ont été réalisés a partir de configurations atomiques prises
pour des pressions a 1’équilibre sur I’Hugoniot. Les indices optiques obtenus sont moyennés sur quatre
configurations. La convergence des calculs a été vérifiée en faisant varier la largeur de la gaussienne &

ainsi que le nombre de bandes considérées.

Comparaison des données de réflectivité : Les mesures de la réflectivité sous choc a 532 nm et
1064 nm sont reportées en fonction de la compression sur la figure (6.19). Pour le plastique CHO, nous
disposons de données pour ces deux longueurs d’onde. Seules les valeurs de la réflectivité a 532 nm sont
disponibles pour le CHOS..

En dessous de 2,6 x pg environ, les valeurs obtenues sont relativement basses (= 0,1). On observe

ensuite une augmentation de la réflectivité, puis une saturation a ~ 0,4 2 532 nmeta ~ 0,6 a 1064 nm.
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Ce comportement a déja été observé sur des matériaux plastiques comme le polystyréne [161] et le
plastique CHOGe [100], et indique une transition isolant-semiconducteur-métal due a 1’augmentation
de la température et a la fermeture du gap.

Notons également que 1’augmentation de la réflectivité a ~ 2,6 x py correspond a 1I’augmentation
de la pression sur I’Hugoniot qui est attribuée a la dissociation chimique. Lors de la disparition des
liaisons, un plus grand nombre d’électrons devient disponible pour la conduction, ce qui entraine une
augmentation de la réflectivité.

De plus, la comparaison des données du CHO et du CHOSi montre que la réflectivité & 532 nm
est identique pour ces deux matériaux. Ce résultat indique que les propriétés optiques de 1’ablateur
des capsules du LMJ ne sont pas modifiées par I'introduction d’atomes de silicium dans sa structure
atomique. En outre, Huser et al. [100] ont montré que le taux de dopant au germanium (a 2% et a
13%) n’a pas d’effet sur ces mémes propriétés, ce qui suggere un comportement universel des propriétés
optiques des ablateurs plastiques sous choc.

Nous avons ensuite appliqué la formule de Kubo-Greenwood a I’ablateur CHO. Les données obte-
nues sont présentées sur la figure (6.19). La saturation de la réflectivité est prédite a ~ 0,43 a 532 nm
et a =~ 0,55 a 1064 nm. Ces valeurs sont proches des données expérimentales, les écarts observés étant
inférieurs aux incertitudes sur les mesures. Les calculs montrent également une diminution de la ré-
flectivité avec la compression mais se situent au dessus des valeurs expérimentales. Ces écarts peuvent
provenir des approximations introduites dans le code ABINIT, comme par exemple 1’approximation des

électrons indépendants utilisée dans le formalisme de la DFT.
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FIGURE 6.19 : Réflectivité sous choc du CHO et du CHOSi en fonction de la compression.
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Conclusion

Contexte et objectifs

Afin d’optimiser les processus visant a recréer sur Terre des réactions de fusion thermonucléaire
contrdlées dans le cadre d’un confinement inertiel, il est nécessaire de maitriser de nombreux phé-
nomenes physiques. En particulier, nous nous sommes intéressés aux équations d’état de matériaux
ablateurs plastiques. Celles-ci sont utilisées sous formes tabulées dans les codes hydrodynamiques pour
dimensionner les expériences de fusion par confinement inertiel. Elles ont un effet important sur la crois-
sance des instabilités hydrodynamiques prédites par ces codes [23], ainsi que sur la chronométrie des
chocs dans la capsule [22], et constituent donc un parametre important de la fusion par confinement
inertiel.

Le schéma d’implosion de la capsule, au cours duquel la matiere se transforme et passe par plusieurs
états thermodynamiques, impose de construire les équations d’état tabulées sur un domaine trés étendu
du diagramme de phase. Celui-ci est typiquement défini pour des densités comprises entre 10~* et 10*
fois la densité solide, et des températures comprises entre 0 et 10° Kelvin. Différentes modélisations
théoriques, décrivant chacune une région spécifique du diagramme de phase, sont alors utilisées. Des
méthodes d’interpolation sont ensuite introduites pour décrire les régions intermédiaires. Les modeles
utilisés dans les tables font directement intervenir des parametres expérimentaux, ou bien sont ajustés
afin de restituer des données d’équation d’état lorsqu’elles existent.

L’étude proposée dans ce manuscrit associe des analyses numériques et expérimentales. Celles-ci
portent sur deux matériaux ablateurs synthétisés pour les coquilles sphériques du Laser Mégajoule : le
plastique non dopé et le plastique dopé au silicium a 2,4%at, que nous appelons respectivement CHO et
CHOS..

Nous nous sommes concentrés dans une région restreinte du diagramme de phase connue sous le

nom de matiere dense et tiede. Ce régime de plasma est difficile a étudier puisqu’il combine des aspects
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de la matiere chaude, tels que I’ionisation et le comportement fluide, et des aspects de la matiere froide,
comme la dégénérescence des électrons. De plus, il se trouve a la frontiere des différentes modélisations
théoriques. Des interpolations et des corrections semi-empiriques sont alors utilisées mais ne fournissent
qu’une estimation approchée des propriétés thermodynamiques. Il est donc particulierement intéressant
d’obtenir des données numériques et expérimentales dans ce régime.

Nous avons limité notre étude de la matiere dense et tiecde a un domaine thermodynamique qui peut
étre atteint sur des installations laser de taille moyenne, et notamment les installations LULI2000 a
Palaiseau et GEKKO XII situé & Osaka au Japon. Ces dernieres ont été utilisées, durant ce travail de
recherche, pour mesurer des pressions, des densités et des températures des deux matériaux ablateurs
sous choc. Le domaine étudié est défini par des pressions de quelques mégabars et des températures de
quelques électronvolts. Il est pertinent vis-a-vis de la fusion par confinement inertiel puisqu’il corres-

pond aux conditions atteintes lors des premieres phases de 1I’'implosion de la capsule.

Travail réalisé et conclusions

Modéle d’équation d’état : Nous avons choisi un modele analytique pour construire 1’équation d’état
tabulée des ablateurs. Nous choix s’est porté sur le modele QEOS [45] qui fournit une méthode pour
construire 1I’équation d’état de n’importe quel mélange. Ce modele est enticrement analytique et para-
métrable, permettant ainsi des modifications dans le domaine d’étude. Les grandeurs thermodynamiques
comme, la pression et 1’énergie interne, sont obtenues de trois contributions additives calculées séparé-
ment. Les deux premieres correspondent aux contributions thermiques des ions et des électrons traitées
dans le cadre de I’atome moyen. La dernicre est une courbe froide qui introduit les effets dus aux liaisons
chimiques qui ne sont pas pris en compte dans les précédents modeles. Nous avons ainsi été particulie-

rement attentifs aux effets de la dissociation chimique sur les équations d’état des ablateurs.

Analyses numériques : Nous avons ensuite utilisé une méthode de dynamique moléculaire quantique
pour simuler des états thermodynamiques dans le régime d’étude. Cette méthode de simulation ne né-
cessite pas de connaitre a I’avance 1’état du systéme pour des conditions thermodynamiques données, et
permet de simuler un ensemble d’atomes en interaction. Les électrons sont traités de maniere quantique
dans le cadre de la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT). Les forces interatomiques sont ainsi
déterminées précisément et servent de parametre a la dynamique moléculaire classique. Nous avons
choisi la formulation de Kohn-Sham de la DFT qui se base sur une description orbitalaire de 1’atome, et

permet une prise en compte des liaisons chimiques.
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Cette méthode a été appliquée aux ablateurs CHO et CHOSI. Le code de calcul ABINIT a été utilisé
sur le supercalculateur Téral00 du CEA/DAM.

En premier lieu, nous nous sommes intéressés a la courbe froide. Cette courbe correspond a une
relation pression-densité que nous définissons a température ambiante. Nous avons développé une mé-
thodologie pour la simuler dans un régime de densités comprises entre de la densité solide des ablateurs
et 10 fois cette valeur. La méthode numérique a été mise au point sur 1’ablateur CHO, puis validée au
moyen de mesures expérimentales réalisées dans des cellules a enclume diamant, jusqu’a une pression
de 50 GPa. La courbe froide simulée a I’aide de la dynamique moléculaire quantique a finalement été
intégrée dans le modele QEOS. Par la suite, nous avons généré une seconde isotherme a 300 K pour
une composition CHj 59 sans oxygene. Nous avons ainsi pu montrer que la présence d’oxygene dans
la structure du CHO n’affecte pas les propriétés de compression de cet ablateur pour des densités infé-
rieures a 5 fois la densité solide. Enfin, nous avons déduit une courbe froide pour le CHOSI a partir de
celle calculée pour le CHO et d’un redimensionnement de la densité.

En second lieu, nous avons construit les courbes d’Hugoniot des ablateurs CHO et CHOSI étant
donné qu’elles constituent la seule partie du diagramme de phase accessible sur les installations laser
et permettent ainsi une validation expérimentale. Nous nous sommes particulierement intéressés aux
états thermodynamiques atteints sur les deux installations laser déja évoquées et qui correspondent a des
densités comprises entre 2,4 et 3,4 fois la densité solide. Les simulations de dynamique moléculaire
quantique ont mis en défaut le modele semi-empirique QEOS. Des écarts importants sur les courbes
d’Hugoniot dans les plans pression-densité et température-densité ont été observés. Pour une densité
donnée, ces écarts vont jusqu’a 1 Mbar en pression et 1 eV en température. L’analyse de la structure
atomique des systémes simulés nous a permis d’attribuer ces écarts a la dissociation chimique.

Enfin, nous avons adapté le modele QEOS pour restituer nos simulations le long de I’Hugoniot des
ablateurs étudiés. Pour cela, nous avons déterminé une forme analytique au coefficient de Griineisen
qui fixe la contribution thermique des ions. Ces valeurs ont été ajustées, a chaque densité, pour que la
pression totale (composée de la contribution thermique des ions, a laquelle s’ajoute celle des électrons

et la courbe froide) restitue les simulations sur I’Hugoniot dans le plan (P, p).

Analyses expérimentales : Suite a ce travail de simulation, nous avons validé notre démarche par une
méthode expérimentale. Pour cela, nous avons réalisé des séries de mesures sur les installations laser
LULI2000 et GEKKO XII. Celles-ci portent sur les états de pression, de densité, de température et de la
réflectivité sur I’Hugoniot des ablateurs CHO et CHOS..

Pour commencer, nous avons présenté les phénomenes physiques qui régissent la compression par
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choc, ainsi que les diagnostics utilisés pour sonder la matiere sous choc. Les caractéristiques des deux
installations laser et le dimensionnement des cibles ont alors été abordés.

Ensuite, nous avons présenté les méthodes d’analyses ainsi que les résultats obtenus au cours de
trois campagnes expérimentales sur les deux installations laser. Nos données sont en accord avec de pré-
cédentes mesures réalisées sur I’installation laser Oméga sur du polystyrene, de composition chimique
proche de nos ablateurs, ainsi que sur 1’ablateur non dopé des capsules NIF. De plus, elles valident nos
simulations de dynamique moléculaire quantique.

Nous avons enfin montré que les données d’équation d’état et de réflectivité sur I’Hugoniot, tracées
en fonction de la compression, sont identiques pour les deux ablateurs étudiés ici. Ce résultat est cohérent
avec les études réalisées sur le CHOGe [159, 100] et indique que le taux de dopant (Si ou Ge) n’a pas

d’influence sur la compression.

Application aux conditions de la FCI

Nous disposons ainsi d’une équation d’état tabulée pour les ablateurs des capsules du Laser Méga-
joule qui est utilisable dans un code hydrodynamique. Afin d’observer les effets de la dissociation sur
I’implosion d’une capsule de FCI, nous considérons une couche de CHO d’une épaisseur de 500 pm.
On simule ensuite la propagation des chocs générés a 1’aide d’un profil de température radiative typique
du Laser Mégajoule [169]. Les simulations sont réalisées sur le code hydrodynamique CHIVAS.

La figure (7.1) présente les profils de pression prélevés a deux endroits dans la couche de CHO de
facon a observer le premier et le deuxieme choc ainsi que leur coalescence. Elles ont été effectuées pour
deux équations d’état différentes. Tout d’abord, la table QEOS a été utilisée. Les pressions obtenues sont
indiquées en rose sur la figure. Ensuite, nous avons introduit la table QEOS qui a été modifiée sur les
simulations de dynamique moléculaire quantique afin d’introduire les effets de la dissociation chimique
sur ’Hugoniot. Les pressions obtenues sont indiquées en bleu.

Ces simulations montrent des différences sur la synchronisation des chocs. Par exemple, le modele
QEOS modifié prédit le premier choc 300 ps environ plus tard et le deuxieme choc 300 ps plus précoce
que le modele QEOS. De plus, la coalescence de ces deux chocs se produit 600 ps plus tot.

Bien que ne fournissant qu’un apercu simplifié du séquencement des chocs dans un capsule de
FCI !, ce test nous donne une bonne approximation des effets attendus sur une simulation a 1’échelle

1. En particulier, les décalages temporels issus des deux tables d’équation d’état sont supérieurs a la

1. En effet, les simulations 1D réalisées ici ne tiennent pas compte des effets de convergence dans une capsule. De plus, la
coalescence doit se produire dans le deutérium-tritium sous phase gazeuse proche de I’interface en contact avec le deutérium-

tritium sous phase cryogénique et non pas dans I’ablateur [8].
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tolérance de 50 — 100 ps acceptée pour atteindre 1’ignition que nous avons évoquée dans I’introduction

de ce manuscrit.

100 =
3 28me choc A
10 o 1¢" choc \/
; \ _
1
& 3 \
s 3
3 ]
o 01 — Coalescence
3 des deux chocs
0.01 =
3 QEOS
7 — QEOS modifié
0.001 -
B 1 | | |
0 5 10 15 20

t [ns]

FIGURE 7.1 : Synchronisation de deux chocs dans une cible monodimensionnelle de 500 um d’épaisseur compo-
sée de I’ablateur CHO. La simulation a été réalisée a I’aide du code hydrodynamique CHIVAS, avec un profil de
puissance laser typique du LMJ. Les profils de pression sont prélevés a une distance de 150 pm et 250 um dans

la couche de CHO.

Perspectives

A court terme, cette étude peut étre complétée en synthétisant les résultats expérimentaux et nu-
mériques de tous les matériaux ablateurs décrits ici et dans les publications précédentes. Ainsi, de la
méme fagon que nous avons montré des propriétés équivalentes en compression entre les ablateurs CHO
et CHOSI, des propriétés universelles peuvent €tre déterminées pour décrire I’ensemble des matériaux
ablateurs.

A plus long terme, nous pouvons étendre cette étude a des états plus comprimés, pour un domaine
de pressions supérieures a 10 Mbar. Des simulations peuvent étre réalisées a 1’aide de la dynamique
moléculaire sans orbitale [114, 81]. De plus, I’utilisation d’une installation laser plus puissante, comme
le Laser Mégajoule, permet d’atteindre expérimentalement ce domaine.

Il serait également intéressant de tester la description des états thermodynamiques en dehors de

I’Hugoniot principale. Dans ce sens, nous pouvons étudier la coalescence des chocs dans 1’ablateur en
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bénéficiant du modele d’équation d’état que nous avons développé et en cherchant a contourner les
problemes d’opacification rencontrés lors des premieres expériences sur ce theme [6]. Plusieurs chocs
peuvent étre générés dans une cible en dimensionnant le profil d’irradiation laser. La mesure des vitesses
de chocs au cours de I’expérience permet alors une comparaison avec des prédictions numériques issues
d’un code hydrodynamique et d’'un modele d’équation d’état tabulée. La faisabilité de cette étude a été
montrée par T. Boehly [22] sur du deutérium liquide puis éprouvée sur le NIF [9] mais sans jamais

vérifier le séquencement des chocs dans la couche d’ablateur.
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Titre : Etude de I’équation d’état des matériaux ablateurs synthétisés pour les capsules du Laser Mégajoule

Mots clés : équation d’état, matériaux ablateurs, fusion par confinement inertiel, ondes de choc, courbe
d’Hugoniot, coefficient de Griineisen, Laser Mégajoule.

Résume :

Cette these s’inscrit dans le cadre de recherches menées sur la fusion par confinement inertiel (FCI). En
particulier, I’étude proposée ici s’est concentrée sur les équations d’état tabulées de deux matériaux ablateurs
synthétisés sur les capsules du Laser Mégajoule. Le but est alors de tester la modélisation théorique
implémentée dans ces tables. Nous avons concentré notre étude sur un domaine restreint du diagramme de
phase caractérisé par des pressions de quelques mégabars et de températures de quelques électronvolts qui
peut étre atteint sur des installations laser de tailles moyennes.

Pour ce faire, nous nous sommes basés sur le modele QEOS, car il est simple d’utilisation, paramétrable et
donc facilement modifiable.

Nous avons ensuite appliqué les méthodes de la dynamique moléculaire quantique pour générer la courbe
froide et la courbe d’Hugoniot des deux matériaux étudiés. Nous avons notamment mis en avant I’influence
de la dissociation chimique sur la forme de ces courbes. Une comparaison avec le modéle QEOS a montré un
écart important sur I’Hugoniot. Une modification de ce modé¢le, a travers le coefficient de Griineisen, nous a
ensuite permis de restituer les effets observés et d’étudier leurs impacts sur la chronométrie des chocs dans
une capsule de FCI.

Parallélement a cette étude numérique, nous avons mesuré des états thermodynamiques le long de I’Hugoniot
lors de trois campagnes sur les installations laser LULI2000 et GEKKO XII. L’utilisation de diagnostics
VISAR et d’un diagnostic d’émission propre, nous a alors permis de sonder la matiére sous choc. En outre,
les données expérimentales ont confirmé les précédents résultats.

Cette étude a éte réalisée sur deux matériaux ablateurs différents parmi lesquels on distingue le polymére non
dopé CHO et le polymere dopé au silicium CHOSI. Nous avons ainsi montré un comportement universel de
ces matériaux le long de I’Hugoniot.

Title: Ablator materials equation of state study using in Laser Mégajoule capsules

Keywords: equation of state, ablator materials, inertial confinement fusion, shockwaves, Hugoniot curve,
Griineisen parameter, Laser Mégajoule

Abstract:

This PhD thesis enters the field of inertial confinement fusion studies. In particular, it focuses on the equation
of state tables of ablator materials synthetized on LMJ capsules. This work is indeed aims at improving the
theoretical models introduced into the equation of state tables. We focused in the Mbar-eV pressure-
temperature range because it can be access on kJ-scale laser facilities.

In order to achieve this, we used the QEOS model, which is simple to use, configurable, and easily
modifiable.

First, quantum molecular dynamics (QMD) simulations were performed to generate cold compression curve
as well as shock compression curves along the principal Hugoniot. Simulations were compared to QEOS
model and showed that atomic bond dissociation has an effect on the compressibility. Results from these
simulations are then used to parametrize the Gruneisen parameter in order to generate a tabulated equation of
state that includes dissociation. It allowed us to show its influence on shock timing in a hydrodynamic
simulation.

Second, thermodynamic states along the Hugoniot were measured during three experimental campaigns upon
the LULI2000 and GEKKO XI|I laser facilities. Experimental data confirm QMD simulations.

This study was performed on two ablator materials which are an undoped polymer CHO, and a silicon-doped
polymer CHOSI. Results showed universal shock compression properties.
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