« Formation des LIPSS Un état de I'art »

Résumé : ce chapitre présente une étude bibliographique concernant la formation des
LIPSS. Une premiére partie concerne les mécanismes d’interaction laser femtoseconde-
métal. Sont ensuite présentés les différents parametres influents sur la formation de ces

structures ainsi que les différents modéles développés dans la littérature.
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1. Introduction

Nous présentons dans ce premier chapitre qui eétda une étude bibliographique, une
revue d'études expérimentales et théoriques pembete mieux cerner les différents
processus liés a la formation des LIPSS. Nous gagi¥ons les processus physiques de
l'interaction laser matiére, et plus particulieremginteraction d’'un laser femtoseconde
avec des métaux. Nous commencerons par une déstrifat processus de l'interaction
laser matiere et des différents phénomenes physiguieen résultent. Nous présenterons
par la suite les différents modeles associés asdidtion de I'énergie du laser
femtoseconde, et nous aborderons de maniére génésatonditions de I'excitation des
plasmons de surfadgui apparait dans la littérature comme un phénemsitiant la
formation des LIPSSEnsuite, nous présenterons quelques modeles théesraxistants

sur la formation des LIPSS, en proposant une aaa&lysque.
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2. Interaction laser-matiere en régime laser femtosecale

Depuis leur découverte, les impulsions laser uitraves et intenses constituent un
processus de base pour de nombreuses applicaiossdifférents domaines, tajse le
micro usinage et le marquage de matériaux, la gegat le percage, I'ablation, le dépét
de couches minces et le traitement des surfages, e la chirurgie, et la restauration
d’'ceuvres d’art [VD96, DRWO02, HBWO5]L'interaction laser matiére est un processus
au cours duquel I'énergie du faisceau laser estrbbe par le matérialCe processus
d’absorption dépend de la nature du matériau étili®s métaux, les semi-conducteurs
ou les diélectriques, répondent differemment acitation d’untel faisceau laser. Notre
étude se concentre sur linteraction avec les métdNous détaillerons dans les
paragraphes suivants les structures électroniqess ntétaux utilisés, ainsi que les

différents processus d’interaction envisageables aes impulsions laser femtoseconde.

2.1. Les différents processus d’interaction laser maties

2.1.1.Structure électronique des matériaux

On peut considérer de maniere synthétique qu'undesobst constitué d’un
arrangement périodique d’ions plus ou moins ioni{®&ton le nombre d’électrons de
valence, qu’ils partagent avec les autres), eedtébns de valence délocalisés.

Une représentation en « structure de bande » estepiplicite et permet de montrer
gue le solide possede des bandes d'énergies psyeégmrées par des bandes interdites.
On distingue en effet deux types de bandes: laldate valence qui représente la
derniere bande entierement occupée, dans laqiélkrdie des électrons se situe juste en
dessous ou au méme niveau que I'énergie de Feémeéyie du plus haut niveau occupé
a une température de zéro Kelvin) et une bandeodduction située au-dessus de la
bande de valence, et qui peut étre vide ou pameht remplie. Entre les deux bandes,
on trouve une bande interdite appelée le « Gagette derniére est vide d’électrons, et
contient des états libres, sa largeur expriméevedépend de la nature du matériau. Les

électrons du solide se répartissent dans les mivéd'@aergie autorisés dans les bandes de
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valence et de conduction. Selon le remplissagebdesles a une température absolue
(T=0K) on peut distinguer les différences du conment électrique entre les métaux,

les semi-conducteurs et les diélectriques (figuig 1
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Figure 1.1. Structure de bande pour les différemasériaux : diélectrique, semi-conducteur et
métaux, avec les différentes bandes d’énergie.

- Les métaux : L'absence de bande interdite et laddade conduction est
partiellement remplie.

- Les semi-conducteurs : la bande interdite est étraite (de I'ordre de quelques
eV) et la bande de conduction est vide.

- Les diélectriques : la bande interdite est large l{drdre de quelques dizaines

d’eV) et la bande de conduction est vide.

De maniere générale, l'interaction laser matierefase par I'excitation d’électrons
absorbant I'énergie apportée par des photons s#dsnmécanismes dépendant de la
nature du matériau. Un matériau métallique estttaasd’'un réseau d’ions entourés
d’électrons plus ou moins liés. On peut distingasrélectrons de cceur et les électrons de
valence. Les électrons de cceur sont fortementli&sions du réseau, leurs énergies de
liaison sont tres élevées (plusieurs centaines fPet05]). Cela les rend peu sensibles a
I'énergie générée par le faisceau laser excitags. ¢électrons de valence, quant a eux,
occupent généralement la couche électronique extiga atomes, ils sont délocalisés et
partagés par plusieurs ions, leurs énergies deohamoins fortes sont a la portée du

faisceau laser excitant. Elles correspondent eet effix énergies de photons dans la
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gamme visible et proche UV. Ces électrons détemmbia structure atomique du
matériau.

Dans ce qui suit, nous analyserons les différertsgssus d’'interaction du systeme laser
femtoseconde avec les métaux (les métaux reprégdaseprincipaux matériaux utilisés
dans notre partie expérimentale) et nous décrilesiglifférents modeles qui leur sont

associés.

2.1.2.Processus d’interaction d’'un laser femtoseconde avdes métaux

L’excitation d’'un métal par des impulsions lasemfeseconde de haute intensité se
caractérise par le fait que seuls les électroneditsont concernés par l'interaction
initiale. L'impulsion est courte, l'interaction edbnc courte et le transfert d’énergie des
électrons vers le systeme (le réseau cristallinples lent que la durée de I'impulsion.
L'interaction laser ultra-courte dans les métaualos l'article de J. Hohlfed et al
[HWGOQ], se fait sur trois intervalles de tempsnBan premier temps, immédiatement
aprés l'excitation laser, le systeme d’électronsiass un état de non équilibre [FST92].
Ce désequilibre d’électrons est favorisé par derocgssus concurrents. Un premier
processus est le mouvement balistique des éleceangés dans la partie la plus
profonde du métal avec des vitesses proches diéelss® de Fermi, c'est a dire environ
10° m/s [SBJ95]Le deuxiéme processus est plus général, il cond&melution de la
température des électrons suite aux collisionsedef électrons excités et les électrons
qui se trouvent autour du niveau de Fermi [ABP®Hje fois que I'équilibre thermique
entre les électrons chauds est atteint, un seautedvalle de temps commence. Il se
caractérise par une distribution de Fermi et umep@gature des électrons initialement
différente de celle du réseau. Ce bain d'électcbasids est au début localisé a l'intérieur
de la profondeur d'absorption optique. Ces élestobrauds sont diffusés dans la partie la
plus profonde du métal avec une vitesse considgrabit plus lente que celle du
mouvement balistique. Cette diffusion est régie lgarcouplage électron-phonon qui
refroidit le bain d'électrons. Ce refroidissemeat pouplage électron-phonon peut étre
décrit par le modéle & deux températures (commea t®werrons dans le paragraphe

suivant). Enfin, arrive un troisieme intervalle tlenps dans lequel les électrons et le
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réseau cristallin atteignent I'équilibre thermiquag un échange thermique entre les deux
systemes, en raison de leurs différentes capdbiésiques.

L’énergie apportée par le systéme laser est celfepthotons @), elle est exprimée en
eV. Cette interaction lumiére/matiére est consiglécémme celle d’une onde plane
monochromatique de pulsaties incidente sur un milieu métallique caractérisé gm
constante diélectrique complexg :(«) = £ _(a) +i€_ ()

OU, ¢ (a) est la partie réelle et («) la partie imaginaire de la constante di€lectrique.

La propagation de 'onde est alors régie paniampn [PCF97] :
- o’ .
AE+—¢ (WE=0 (1.1)
C

Ou E est le champ électriquéy est I'opérateur laplacien et ¢ représente la sitate la

lumiére dans le vide, la solution de cette équagstralors de type :
E=E exp{iw(n z—t)} Avec n*=(n +in)’ =£ (&) (1.2)
(o

Cette solution permet de définir I'indice complexe du milieu. Le coefficient
d’absorption, vaut alors :

a=2%n (1.3)

o

La réponse optique d'un métal peut étre décritd’jperaction entre le solide représenté
par sa fonction diélectrique et la lumiéere représempar une onde électromagnétique. Il 'y
aurait donc deux contributions : celle qui conceegetransitions électroniques induites
par I'absorption d'un photon entre deux bandes ef@ie, appelée la contribution
interbande, et qui se situe généralement entreatald de valence et la bande de
conduction. Si I'’énergie du photon incident est supérieure auilsdes transitions
interbandes, alors un électron dans un état ocdepé bande de valence va passer dans
un état vide de la bande de conduction. L'électteta bande de valence va aller occuper
un état vide de la bande de conduction sans qiikit besoin d’apport extérieuOn
gualifie donc cette transition interbande de deect
L’autre contribution, concerne les transitions #latiques qui ont lieu a l'intérieur méme
de la bande de conduction, on l'appelle alors latrdoution intrabande, une telle
transition a lieu lorsque I'énergie du photon imeitest inférieure au seuil des transitions

9
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interbandesUn électron dans un état occupé de la bande daictod va passer dans un
état vide de la bande de conduction. L’électroncdieduction aura besoin de I'apport
extérieur d’'une collision avec un phonon acoustigaar pouvoir aller occuper un état
vide de la bande de conductid@’est pourquoi, on qualifie cette transition intmade

d’indirecte. Cette derniére contribution est sodvaécrite par le modele de Drudes

électrons de conduction ayant un comportement cti®les quasi-libres. Dans les
paragraphes suivant, nous présenterons les méandiabsorption d’énergie dans un
métal, ainsi que le modéle a deux températuresivaétrie processus de relaxation

électron-phonon.

2.1.3.Epaisseur de peau

Selon le modéle de Drude, une onde électromagmetpgnétrant dans un milieu
conducteur verra son intensité décroitre exponksmient. Pour une onde plane
voyageant vers les x positifs et pénétrant normetdra la surface du métal, le terme de

décroissance de l'intensité s’exprime par :

- X

e o
Ou b est appelée I'épaisseur de peau ou la profondegedétration de champ dans un
matériau [LP81] :

o0 = c (1.4)
wn,
Avec :
ni : la partie imaginaire de I'indice de réfraction.
c : lavitesse de la lumiére
o : lafréquence laser.

Les champs sont nuls a lintérieur d’'un conductendtallique, au-dela d’'une distance
assimilée a I'épaisseur de peau
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2.2. Mécanismes d’absorption d’énergie laser (fs) dansrumétal

L’absorption de I'énergie laser dans un métal seatérise par le fait que seuls les
électrons libres sont concernés par l'absorptiotiale de I'énergie de I'impulsion
femtoseconde. Nous l'avons déja signalé dans lemgmphes précédents, cette
absorption fait initialement intervenir les électsdibres du systeme, ce qui peut donner
suite a une oscillation des électrons libres daulface (plasmons), cette excitation est le
sujet du paragraphe suivant dans lequel nous exgbgs le processus de I'excitation
plasmonique dans les métaux. Nous décrirons égatetee processus du transfert
d’énergie des électrons vers le réseau, a tragemmtiele & deux températures.

2.2.1. Excitation plasmonique dans les métaux en e femtoseconde

2.2.1.1. Plasmons de surface

Un plasmon de surface est une onde résultant dageélation collective des
électrons libres situés a linterface entre deukemi différents, comme a l'interface
entre un métal et un diélectrique. Cela se trgoluitune chute de la réflectivité du métal
due a un transfert d’énergie de faisceau incidant @lectrons libres proches de
l'interface métal/diélectrique lorsque les condisode couplage sont remplies. Ces
modes ont la propriété de concentrer I'énergigréieagnétique dans des régions dont la
taille est de I'ordre de la longueur d'onde. Cegire des possibilités en nano-photonique
[Ozb06, MKO6, BDEO3]. La résonance des plasmonsigéme nombreux parametres
tels que la nature des matériaux : les métaux adBle, Ag, Ni...) sont souvent utilisés
en pratique pour leur comportement optique intérgsgaible fréquence de plasma) et la
possibilité d'une excitation plasmonique dans Eble. L’excitation des plasmons par la
lumiére (voir le paragraphe suivant), conduit a toree absorption et une exaltation du
champ local électromagnétique. Les modes plasmaniscommencé a susciter de
l'intérét des le début du 20e siécle (Zenneck, 180ié, 1908; Sommerfeld, 1909). Puis

en 1968 Otto [Ott68] montre que la réflexion total#énuée peut provoquer une
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excitation de ces ondes de surface. KretschmaRae&ther [KRN68] arrivent aux mémes
résultats a partir d’'une configuration différente & méthode de la réflexion totale
atténuée. Ces études ont permis de faire avanesetrd@aux dans le domaine des
plasmons de surface notamment dans le cadre dedetérisation des films minces et de
'étude des processus se déroulant sur des inésrfadtalliques. Les progres récents
réalisés dans les différents champs d’applicat@mnroe la structuration, la manipulation

et l'observation a I'échelle nanométrique contritb@erevitaliser ce domaine.

2.2.1.2. Excitation des plasmons de surface

Pour bien comprendre I'excitation des plasmonsuttase, il est possible de proposer
une approche électromagnétique sur un modéle idigakbrface entre deux milieux.
Evidemment cette approche néglige quelques paraméés a certaines propriétés de
surface, et dont la prise en compte nécessiteggitadaptations. L'expression du champ
électromagnétique associé au plasmon est obtenudapsolution de I'équation de
Maxwell (voir Annexe) sous la forme suivante :

H (X, y,t) — Hoeikpsxeikzz it (15)

Avec :
o : la pulsation de 'onde.
kes: le vecteur d’'onde du plasmon de surface.

k :k0 d% (1.6)

Avec kg est le vecteur d’'onde dans le videqui représente la permittivité absolue du
diélectrique eteyn(w) la permittivité complexe du métal en fonction de ou

£ (a)=¢ (a)+ic (a) tel ques (o) est la partie réelle de la permittivité du métal e

g"m(a) est la partie imaginaire. Par conséquent; ést de forme complexe

12



Chapitre 1.

k(e)=K (a)+K (a). Dans le cas des métaux, comme l'or ou l'argentsnavons
. (w)>1 et|e (@) >>|¢ (o) donc le vecteur d'onde propagative du plasmon peet

simplifié sous la forme [Pou07] :
k = kO —Zam\PH (1.7)

Avec ces données, la composante propagative dieured’onde du plasmor’ est

toujours plus grande que celle du vecteur d’omgequi est la valeur maximale du
vecteur d’onde de I'onde incident&insi tout couplage entre la lumiére incidenteeet |
plasmon de surface est impossible. Dans I’hypothia‘,sek0 se propage dans lair,

I'égalité des vecteurs d’'onde n’est donc assuréesglion fait propager I'onde incidente
dans un milieu d’indice plus élevé que 1, (par eplenun prisme Figure 1.2) ou en
utilisant un réseau de diffraction (Figure 1.3).tt€econfiguration est celle que nous
avons retenue pour exciter ces plasmons de surtagec’est la seule qui permet
d’observer une structuration de surface, la préseiecprisme rendant cela impossible.
Comme nous expliqguons dans I'’Annexe 1, I'excitatitas plasmons n’est possible que
pour une polarisation TM, ce ne sera pas possildgcider des plasmons par une
polarisation TE. La polarisation du champ incidest donc un élément important, tout

comme l'effet du milieu dans lequel se propaged®mcidente.

Prisme

Plasmon | —

Figure 1.2. Configuration pour I'excitation de ptaans de surface par un prisn@t{68].
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Pour assurer une excitation des plasmons de sunf@cess pouvons utiliser une autre
configuration utilisant un réseau de couplage pr&sedans la figure 1.3. Les conditions
de couplage s’expriment par la condition d’accaegbase :

k™ =k sing+ m2a77

(1.8)
Ou K" est la composante du vecteur d’onde parallélénéeiface de I'onde diffractée
d’ordre m, qui pour un réseau de période a écfzréune onde d’incidence &ous un
angle d’'incidence.

milieu diélectrique

métal

Figure 1.3. Schéma de principe de I'excitationglasmons de surface a la surface d’'un réseau
de diffraction [Bon0§].

2.2.2.Relaxation électron-phonon :‘Modéle a deux températures

Aprés avoir vu dans les paragraphes précédentsdiférents mécanismes
d’absorption (le transfert d’énergie du laser alectéons), nous aborderons dans cette
partie le processus de relaxation de I'énergie demsnétaux, par relaxation électron-
phonon. Lors de I'absorption de I'énergie d’'un eys¢ laser par les électrons libres du
métal, ces derniers transferent leur énergie tlipreniau reste du systeme via une

interaction électron-phonon. Lorsqu’on parle detéraction électron phonon, il ne s’agit
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nullement d’'une collision des électrons avec lesidu réseau, l'interaction n’est donc
pas collisionnelle mais coulombienne. Les vibraialu réseau impliquent des écarts a
ces positions d’équilibre, et donc une modificatim I'interaction avec les électrons.
[Pet05]. Ces positions d’équilibre changent soeffdt des vibrations du réseau ce qui
modifie également I'interaction avec les électrons.

Cette interaction continue jusqu'a atteindre lidlogne thermique entre deux systemes
différents au départ : un systeme d’électrons chaatl un systéme d’ions froids
(correspondant au réseau). L'équilibre thermiquelieu au bout de quelques
picosecondes. Ce temps varie d’'un métal a I'audre. modélise habituellement ce
transfert d’énergie par le modéle a deux tempésatur

Dans le cas des impulsions ultra-courtes, le modétieux températures (en Anglais
« two-temperature model (TTM) ») a été élabore Aaisimov en 1974 [AKP74]. Ce
modele décrit la différence et la variation dedimpérature entre les deux systemes (celui
des électrons et celui du réseau), il comporteédgmtions de diffusion, couplées a un
terme proportionnel a la difference de tempérakme les deux systemes (électron-
réseau), multiplié par la force de l'interactioeo&ton-phonon. Il est donc possible de
réduire le couplage électron-phonon a un terme alglage linéaire sous la forme
o(Te— T), les équations suivantes expriment la variaties mpératures dans les deux
systemes [NMJ97] :

e

gl :jz(ke aTe]—g<Te—I)+S(z,t)

¢ ot 0z

oT  a(, oT
C—Lt=—"|k—|+ -T (1.9
ot az( : az) g(T,.-T)

S(z,t) = 1 (t) Aa expaz)

Tels que G ke et G, ki sont respectivement les capacités et les condéstithermiques
des électrons et du réseau, S(z,t) est le ternohalgffage de la source laser, caractérisée
par une intensité laser I(t). A est I'absorptivide la surface et le coefficient
d’absorption du matérialComme la diffusion thermique électronique est beapmlus

rapide, on peut négliger dans I'équation (2) ladaetivité thermique du réseau.
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Le modele & deux températures peut par exemplea@pbqué avec succés dans la
prédiction de la fluence seuil de la fusion. Na@teal [NMJ97] ont proposé une solution
analytique pour les équations (TTM) en divisanptecessus d'interaction laser-matiere
en deux étapes distinctes : une excitation du maatgrendant l'irradiation laser et une
relaxation a la fin d’'une durée de l'impulsion REEMJI97]. Au cours de la premiere
étape, ils ont considéré que I'évolution tempordbela distribution de la température
électronique était liée au profil temporel du lag2ans la deuxieme étape, la distribution
de la température du réseau est supposee étrérdméat lice a la distribution de la
température électronique.

La figure 1.4 ci-dessous représente une illustnatie I'évolution temporelle de la
température des électrons et du réseau, calcupgetia d’'un temps t = 0, dans le cas
d'une cible de cuivre pour une intensité laser de B x 13* W/cnf. Ces courbes
dépendent fortement de la conductivité électroniguele la force de la constante de
couplage électrons phonon g. Plus la valeur deratante de couplage g est grande, plus
vite est atteint I'équilibre dynamique entre leaa@s et le systéme électronique. Par
exemple, dans la Fig. 1.5, on montre une comparastre I'évolution des températures
des électrons et du réseau, calculée dans les n@mdsgions que la figure 1.4, pour les
cibles de Ni et Au. Nous remarquons que, dansdkehile temps du transfert d'énergie
des électrons vers le réseau est plus rapide qigel'da, en raison des différentes valeurs
de la constante du couplage e-ph dans les deuxienatéD’aprés [LZ08] la constante de
couplage g pour le Ni (2.10 W.m'K™?) est plus grande que celle de I'Au
(0,5 16" W.mt.K™Y).

16



Chapitre 1.

30
Copper
1\
— U
£ 1A mesmrma ] (L)
= 204 | 75(0 Ho
L ] \‘ AY,
"’O 1 \
= I e
» 1
E |
B 104, |
g | o
= |
o 1
= |
0 T T T T T T T T
0 5 10 15 20
Time (ps)

Figure 1.4 Evolution temporelle de la température des élestdy) et de réseaury), aprés une
irradiation laser femtoseconde de durée d'impulsien120 fs centrée a 800 nm avec une
intensité dd,=5x10 W/cnt sur une cible de cuivre [WHG99].

40
1 Gold
30! %,
> |
= 204 |
¥
S 104, e
S 1
=
3
b 0 |/I T T T
L. 4.
4 Nickel
g 87
o Ab T
+ T
g 64 /
=) 4
= P/
= 4 q44.f
s 14
5 Hi e Electron temperature 7
1 Lattice temperature T
1 /
U r il T T T T T T
0 50 100 150 200

Time (ps)
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3. Formation des LIPSS

3.1. Phénoménologie

La formation des LIPSS résultant d’une interacl@ser-matiere a été observée pour la
premiére fois par Birnbaum en 1965 [Bir65], suitérderaction d’'un laser a Rubis avec
un semi-conducteur. Ce phénomene de structuraédondique de la surface d’'un solide
n’est pas limité au seul cas de I'interaction dfaisceau laser avec un matériau, mais il a
été observé de facon générale lors de linteragbiaricule-matiere (comme lors d’'un
bombardement ionique) [Ise77, OS79]. Les structpéemdiques de surface induites par
laser ont été observées sur divers matériaux colasnmétaux [Ise77, KS76], les semi-
conducteurs [SAP94, GS97], les isolants [KK99, TB]9les polymeres [BL93,
CMBO01], et les matériaux composites [WH85, WESY3}. phénoméne ne se limite pas
seulement aux matériaux massifs, mais il concegategent les films minces [TBL95,
WES98]. Ces structures de surface sont égalemesatinates lors d’irradiations sur une
large gamme de longueurs d'onde de [ultraviolet'igfrarouge lointain, et avec
différentes durées d’impulsions. En premiere appeodes caractéristiques de ces
structures périodiques dépendent des paramétrdaigheau laser et des propriétés de
matériaux. Beaucoup d’études ont été menées damgt lde déterminer ces différents
parametres et meécanismes qui entrent en jeu lordirdadiation laser. Dans les
paragraphes suivants nous aborderons certains @@esnqui influencent la formation
des LIPSS.

3.1.1 Orientation des LIPSS

Dans toutes les expériences de formation des LIRS&pparait clairement que la
polarisation du laser est un parametre influantlauiorme et l'orientation des LIPSS.
Ainsi, les structures LIPSS présentent deux strastu’orientations différentes, une
perpendiculaire, et l'autre paralléle au champ tépee de la polarisation linéaire du
faisceau laser [RHMOQ9], ces deux structures serpopent perpendiculairement comme

cela est illustré sur la figure suivante.
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Figure. 1.6. Observation de deux structures LIP&&gntant une orientation différente par
rapport a la polarisation (double fléche rouge)éapune irradiation laser par *10npulsions
femtosecondes et ¥/cn? sur une cible de BafRei06].

Les résultats montrent globalement que la périceldPSS est voisine de la longueur
d'onde du faisceau laser incident (LSFL : low spdtequency LIPSS). Les structures
gue nous appelons « fine LIPSS » ont une oriemtgg@pendiculaire a la polarisation du
faisceau laser. Récemment, de nouvelles expérigraresradiation laser femtoseconde
ont montré la formation de LIPSS de période plusteeue la longueur d’onde lors

d’une irradiation par un laser femtoseconde (HSRigh spatial frequency LIPSS), nous
appellerons ces structures « extra-fine LIPSS»(8&L), leur orientation est parallele a
la polarisation du faisceau laser.

Varlamova et al [VCRO7], ont procédé a d’autreséexmces afin de déterminer de
maniére claire l'influence du degré de polarisateur la forme et l'orientation des

LIPSS. On constate alors que l'utilisation d’unéapisation circulaire sous une incidence
normale est suivie de la formation de nanostrustuieculaires de diamétre d’environ

100 nm ou moins. Les images de la figure .1.7 meomtune forte influence de la

direction du champ électrique laser sur l'oriemtatdes LIPSS. Pour une polarisation
linéaire (Figure 1.7 (a, j)), l'orientation des I9B est perpendiculaire au champ
électrique. Plus la polarisation porte un changendendirection vers une polarisation

circulaire, plus I'orientation des structures dépele la grande composante elliptique du

champ électrique du faisceau incident (la polaosaglliptique porte deux composantes
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différentes du champ électrique & E) comme illustré sur les images (b, c, d, f, g)et h
de la figure 1.7. Avec une polarisation circula{ies deux composantes du champ
électrique k et E, sont de méme amplitude) la forme des LIPSS estileire avec un

diametre d’environ 100 nm (voir I'image (e) de iguire 2.7). Ce résultat expérimental
montre une forte dépendance de la forme et I'cait@ant des LIPSS par rapport au champ

électrique et a la polarisation du faisceau laser.
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Figure 1.7. Images MEB montrant l'orientation del®$%S en fonction de la polarisation de
faisceau laser. Une irradiation d'une surface de,@eec les différentes polarisations de faisceau
laser, les images : (a), (b), (c), (d) et (e) piedupar 'accumulation de 3.1@npulsions et 8,3
Wi/cm 102 Images (g) et (f) ont été produites par I'accuatioh de 5.18impulsions & la méme
énergie de 8,3 W/cm #[VCRO07].
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3.1.2. Influence des paramétres expérimentaux (dosd’énergie et

nombre d’'impulsions) sur la formation des LIPSS

L’accumulation de la dose d’énergie varie en farctdu nombre d’'impulsions et de
I'énergie par impulsion. Nous considérons dansremger temps la formation ou non de
LIPSS en fonctionle la fluence laser « F » et du nombre d'impulsiem$ ». || apparait
clairement que la présence de LIPSS est soumisesauil dépendant de N et F, ceci se
vérifiant aussi bien pour les métaux et les semidoeateurs [ZMWO07, GGS07] que pour
les diélectriques [CHRO3]. Il est également a reer que les différents articles traitant
du sujet mentionnent que la formation des LIPSStrégteinte qu’au bout de plusieurs
séries d'impulsions incidentes [JGL02]. Néanmogss dollegues du Laboratoire Hubert
Curien, ont récemment démontré I'observation d€sS9 avec une seule impulsion laser
(Guillermin et al [GGSO07]).

Concernant l'influence de la dose d’énergie dépatdes les differents matériaux, les
études menées et rapportées dans différents articlentrent I'existence d'une
corrélation entre la période des LIPSS et la doéeetigie déposée (la fluence F et le
nombre d’'impulsions N). La Figure 1.8 extraite deréférence [Gui09] montre le lien
entre la dose d’énergie et les différents typekIBSS. Dans le cadre de cette expérience
on peut distinguer quatre types de LIPSS [GGSO07] :

Type 1: LIPSS avec des périodes autour de la kumgud’onde, d’orientation
perpendiculaire a la polarisation du champ incident

Type 2: LIPSS avec des périodes supérieures @rguéur d'onde (1-2 um) et
d’orientation paralléle a la polarisation du chamgdent.

Type 3: LIPSS sous forme de morphologies de typeorm-like » avec des périodes
d’'une longueur typique d’environiin.

Type 4 : LIPSS orientées dans la direction du gegcBlles sont plus prononceées lorsque
la polarisation du laser est paralléle a la surtiecéa paroi.

La dose d’énergie s’avére donc étre un paraméfiteent dans la formation des LIPSS.
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Figurel.8. Différents types de LIPSS a la surface dureuan fonction de la fluence laser et du
nombre d’'impulsions d’aprés [Gui09].

3.2. Les différents modeles

3.2.1.Vue générale

Les premieres explications proposées sur la foonates LIPSS, lors de leur découverte
en 1965 par Birnbaum, sont basées sur l'interféremtre le faisceau laser incident et le
faisceau se propageant a la surface du matériaquietst réfléchi par les défauts
superficiels macroscopiques ou par difféerentes iqdels préexistantes. Cette
interprétation a été suggérée par Emmony en 19MB\[E3] et développée par Temple et
al [TS81], Zhou et al [ZFS82]. L'explication props par Sipe et al [SYP83] sur la
formation des LIPSS concorde parfaitement avecoleservations obtenues lors de
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lirradiation des matériaux par des impulsions legegy Dans la plupart des catgs
structures obtenues ressemblent a celtservéegvec une orientation perpendiculaire a
la polarisation et une période égale a la longubomde.Cependant, la complexité du
phénomeéne est telle que certains points restentaire® malgré les avancées majeures
effectuées dans ce domaine. En effet, méme si slégaui découverte les chercheurs ont
réussi a expliquer plus ou moins l'origine de ceactures, il n’en demeure pas moins
gue certains aspects du phénomene restent flougpasitulier lors de l'utilisation
d'impulsions femtoseconde. A titre d’'exemple, dgseeiences plus récentes utilisant ces
impulsions ont fait apparaitre quelques différenmesc la théorie développée par Sipe et
al [SYP83]. La longueur d’onde est plus longue tpsepériodes observées induites par
une irradiation par des impulsions femtosecondea @galement observé des structures
d'orientation parallele a la polarisation. Ain&yigine de ces structures méme fait encore
débat, car aucune explication proposeée ne faiafiumité. Dans les sections suivantes,

nous présenterons quelques modeles concernamtiatfon des LIPSS.

3.2.2. Modele classique

La théorie de J. Sipe [SYP83] est la premiere qenpe en compte les effets des
interactions des ondes électromagnétiques avemtzsité des surfaces pour expliquer la
formation des LIPSS. De cette interaction, s’ensmitdép6t non homogéne d’énergie
dans le matériau. Il propose un modéle basé sufslaution des équations de Maxwell

pour une onde incidente sur une surface posséd@ntugosité de taille caractéristique
petite devant la longueur d'onde. Il propose dexrgtple solide en deux parties : une
couche mince contenant la rugosité et un bloc sdfigure (1.9)). Il part de I'hypothese

gue la taille de cette couche mince est petite mtelaalongueur d'onde incidente. Cette
hypothése est relativement cohérente pour des iaatépolis comme dans le cas du

silicium et d’une longueur d'onde laser de 800nm.
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faisceau laser

Figure 1.9. Géométrie du faisceau laser incidentisa surface rugueuse [Cos06].

A la fin du calcul de la résolution des équatioasvibxwell [SYP83], il obtient l'intensité
du champ en z=0, celle-ci possede une partie dépémde k, entrainant une modulation
spatiale du champ électrique et donc de l'interssitéda surface de I'échantillon I(k). Ce

terme vaut :

I(k) = n(k)xb(k) (1.10)

Avec : n(k) la fonction correspond a l'efficacité de déd@nergie juste sous la surface
dans I'espace de Fouri¢ée deuxieme facteur b(k) représente une mesureptitade de

la rugosité superficielle en k [SYP83].

Cependant, dans le calcul de Sipe, on se placeldaagire de la premiére impulsion. Il
considere alors que la rugosité de la surfaceléataire. La fonction b(k) peut dans ce
cas étre représentée par une fonction variantrieerie Le facteun(k) correspond quand

a lui a l'efficacité de dépot de I'énergie justedessous de la surface. Cette distribution
non homogene du champ mene a la formation progees$és LIPSS. Le facteur
d’efficacité n(k) correspond a la transformée de Fourier de l&ase résultante de
lirradiation. Cela permet une comparaison direatére les prédictions théoriques et les

résultats expérimentaux. Les prédictions s’accdrdeac les observations [YPV83], du
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moins en ce qui concerne l'irradiation par desrasentinus ou des lasers impulsionnels
nanosecondes. Bonse et al [BRK11], ont utilisé éemmmodele en combinaison avec le
modele de Drude. Les prédictions théoriques s'almodr avec les résultats
expérimentaux (figure 1.10).

2D-FT )
(b)  LSFL
(650 - 750 nm)

0 +3.6um"

SEM

(a) Polarization

Figure 1.10. Comparaison entre les résultats expétaux et les calculs théoriques : (a)
irradiation d’'une surface de silicium avec 5 imparis et une fluence de 0,42 Jfertb) 2D-FT
de I'image (a) montre des LIPSS (LSFL) avec desopés allant de 650 a 750 nm, (d) efficacité
de dépot de I'énergigk) dans l'espace de Fourier selon le modéle de-Bipde pour le silicium
[BRK11].
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Le modele (Sipe) suggere que la périodicité desSBlRst proportionnelle a la longueur
d’onde incidente et I'angle d’incidence sous larfersuivante :

S (1.11)

n, (L= sing)

Ou A est la période des LIPS, est la longueur d’onde incidente, est l'indice du
milieu dans lequel se propage I'onde de surfadel’angle d’'incidence (entre le faisceau
incident et la normale a la surface), Le signes«correspond a I'onde diffusée dans le
méme sens que l'onde incidente et le signe « H'endle diffusée en sens inverse
I'orientation des LIPSS est perpendiculaire au ghancident. La limitation du modéle
proposéest que certains résultats restent difficiles digupr dans le cadre de ce modele.
C'est le cas des structures dont la taille estpdtise que la longueur d'onde du laser, en
particulier avec des lasers femtosecondes. |l séaaors nécessaire de développer des
approches dynamiques permettant de prendre en edegpiaspects temporels liés aux

impulsions ultra-bréves.
3.2.3.Approches dynamiques

3.2.3.1. Modifications transitoires des proprietésptiques

La périodicité des LIPSS a fait I'objet de beaucodigtudes expérimentales et
théoriques, les résultats montrent globalementi@periode des LIPSS est voisine de la
longueur d'onde du faisceau laser incident. Récamnue nouvelles expériences ont
montré la formation de LIPSS a des périodes pligepeque la longueur d’onde lors
d’'une irradiation par un laser femtoseconde. Plusi@uteurs continuent d’élaborer des
modeles théoriques qui tiendraient compte de tesim$pects expérimentaux associés au
phénomeéne des LIPSS, on peut citer a titre d’exertepgroupe Bonse et al [DRD09] qui
a proposé une approche théorique basée sur la ioaidifi transitoire des propriétés
optiques, combinant deux modeles : le moaddssique de Sipe traité précédemment et
le modéle de Drude décrivant les propriétés opsigliexcitation d’'un solide par le laser.
En effet, le modele de Sipe-Drude [DRDO09] stipulené part que la formation des LSFL

est due a une forte absorption en raison d’'uneférence entre le faisceau incident et les
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ondes électromagnétiques dispersées a la surfavatduiau. D’autre part, il apporte une
explication concernant les périodes observées iesant plus petites que la longueur
d'onde du faisceau laser par une modification t@ins des propriétés optiques du
matériau [BBK02, DKK04, BMS05, CKR04, CHO07, GGSOK,G07, VMGO07]. Ce
modele permet donc de prendre en compte la nattn&ngement intense de l'interaction
avec l'impulsion ultra-bréve, il consiste a apptigle modele de Sipe a un matériau dont
la constante diélectrique a été modifiée afin dengre en compte l'effet du gaz
électronique excité durant limpulsion. Cette appe considere que les impulsions
femtoseconde intenses peuvent induire un changesedtindice de réfraction en raison
de la génération transitoire des électrons qubsedi dans la bande de conduction du
solide [SLOO]. Néanmoins, ce modele présente gesldjmitations car certains résultats
restent difficiles a expliquer, c'est le cas paersgle des structures paralléles a la
polarisation avec des périodes allant de 1,1 a Aqua I'on appelle dans la littérature
«onde de capillarité »), observées lors d'unediateon a plus haute fluence. Ces
structures résultent certainement de [linteractemire deux ondes de surface se
propageant avec un certain an@lependant, la question reste ouverte en ce quecoac

les phénoménes menant a la création de ces dees.ond

3.2.3.2. Auto-organisation

La complexité de la formation des LIPSS dans lemédemtoseconde a conduit certains
chercheurs a proposer d’autres explications, donela été avancée par J. Reif et al
[CHRO2, CHRO03, Rei06]. Ce modele appelé « autofusgdion de la surface », semble
étre adapté a linteraction laser femtoseconde alsc semi-conducteurs et les
diélectriques. Il se fonde sur I'évolution thermodwique de la surface suite a une
perturbation de la cible produisant une instabitieé surface. L'idée générale de cette
modélisation est I'nypothese selon laquelle I'eticih et I'ablation peuvent induire une
instabilité de la cible. Il est proposé que lesicdtires périodiques observées en régime
femtoseconde soient basées sur la compétition antggrocessus d’érosion créateur de
surface et une diffusion des atomes en fonctiodad&ension superficielle tendant a

BN

limiter les interfaces [YBP06, CCBO06]. Ces struetursont similaires a celles qu’on
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observe lors de l'interaction d’'un faisceau d’icasgec la surface d’'un solide [VCROG,
YBPO06], mais les mécanismes physiques du trandfamergie a partir d’'un faisceau laser
vers la cible sont sensiblement différents. Dansake de la formation des LIPSS induite
par un faisceau d’'ions, l'instabilité de la ciblst @rovoquée par un transfert direct de
I'énergie cinétique du faisceau d’ions au réselausaite de collisions entre les atomes de
la cible [BH88]. Dans le cas d’'une impulsion las#ira-courte, le transfert d'énergie du
faisceau incident au matériau se fait via une atioit électronique du systeme (multi-
photonique). Cette excitation suivie d’'une émissit@ectrons, il se produit alors une
explosion colombienne qui se manifeste par uneganigapide et lente d’ions en raison
de la charge positiveLes défauts localisés créés par l'impulsion, sldtecette
perturbation des liaisons interatomiques s’accuntiudela surface a chaque impulsion
ultérieure, il se produit une instabilité de suefa&nsuite une relaxation thermique se
produit par un effet de conductivité thermique raarg a une réorganisation et la
formation des LIPSS. La figure 1.11 présente leowcbiogie des différents processus

dans le cas d’une interaction laser-diélectrique.

Emision des électrons

W

Emission des ions lents
—
Emission des ions rapides  Effets de la conductivité thermique
- — - =
I Y I ] l l i’y ] Py L.
0 100 fs 1ps 10 ps 1ns 1 ms

Figure 1.11. Chronologie des différents processassdle cas d'une interaction laser-
diélectrique[Varll].
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3.2.3.3. Réle des plasmons de surface sur la formmat des « LIPSS »

Comme nous l'avons mentionné dans la section pedtédl.2.1.1, un plasmon de
surface est une onde résultante d’'une oscillatafective de la densité de charge a
l'interface entre deux milieux différents. L'exditan des plasmons de surface nécessite
certaines conditions permettant leur couplage &wecle incidente, ces conditions ont
été discutées dans la section précédente 1.2.82.LIPSS ont une période spatiale
proche de la longueur d'onde d'irradiation et il @dnéralement admis qu'elles sont
formées suite aux interférences optiques entraylermement laser incident et I'onde de
surface électromagnétique créée lors de lirramhafBBK02, SYP83, BMSO05]. Lors
d’une excitation des plasmons de surface par ude arcidente, elle produit un dépét
d’énergie modulée a la surface du matériau. Dardee, nous avons realisé une étude
expérimentale permettant de déterminer l'influemige I'excitation des plasmons de
surface sur la formation des LIPSS, I'hypothése agéité avancée et que nous avons
démontrée par la suite stipule que la génératienstteictures LIPSS sur la surface d’un
métal peut étre attribuée aux plasmons de surfadeits sous une excitation laser
femtoseconde [HZC09, BRKO9%EN d’autres termes, cette hypothése consiste adee
I'étape initiale de la formation des LIPSS nécesait couplage électromagnétique entre
I'onde incidente et 'onde du plasmon de surfacEP&1], cette approche sera présentée
dans le chapitre 3. Dans ce cadre nous allons mig¥rsdans la section suivante le

processus du dépot périodique de I'énergie damsaitériau.

3.2.3.4. Dépot périodigue de I'énergie

Le dépdt périodique de I'énergie sur la surfacendtériau nécessite une excitation d’'une
onde plasmonique a la surface du matériau par nde mcidente, cette excitation peut
se faire soit par I'intermédiaire d'un réseau deptage ou par un changement périodique

des propriétés optiques (par exemple un réseatffcection).
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a) Réseau de couplage pour I'impulsion suivante

L’excitation du plasmon de surface nécessite gegtaconditions permettant un couplage
entre I'onde incidente et I'onde de surface, ceglitmns sont présentées dans la section
précédente 1.2.1.2. La fabrication d’'un réseau &udace d'un métal permet un
changement des propriétés optiques a l'interfadee eteux milieux métal/diélectrique
pour assurer un couplage fort entre I'onde incidesttI’'onde de surface. Ce couplage
peut conduire & un dép6t périodique d’énergie sulface d’'un métal. Dans la section
précédente 2.2.3.1 nous avons étudié l'influence d@difications transitoires des
propriétés optiques sur la formation des LIPSS.sDam cadre, le dépdt périodique de
I'énergie a la surface d’'un métal sous l'influemeel’excitation d’un plasmon de surface
par I'intermédiaire du réseau de couplage est sfpgtre responsable de la génération
des LIPSS [GCP11].

b) Variation périodique des propriétés viscoélastiges

L’incidence d’'une impulsion sur la surface d’'un ér&u peut créer des défauts, qui
peuvent étre responsables des changements deséf@epviscoélastiques. Le terme
viscoélastique est défini comme caractérisant umpostement mécanique particulier
intermédiaire entre le comportement d’'un solideedtii d’'un liquide. La génération des
défauts a la surface d’'un matériau peut donnerdieme instabilité de surface. Comme
nous l'avons vu dans la section 2.2.3.2, ces dgfaeiivent favoriser une excitation des
plasmons de surface, en produisant sur la surfacenatériau un dép6t périodique
d’énergie qui constitue le processus initial degémeération des LIPSS. Rontzsch et al
citent dans leur article [RHSO07] que les calculdadeonduction montrent que les champs
de la température périodique a la surface du neaté&e traduisent par des effets thermo-

capillaire et que la tension de surface peut iredi@irmodulation.
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4. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons rappelé les pring@esdraux de l'interaction laser matiere.
Dans le cadre de notre travail nous nous intérasspacifiguement aux métaux. Nous
avons également abordé les mécanismes d'interaletsen femtoseconde-métaux et les
processus d’absorption du laser dans ce cas-lapkésentation des plasmons de surface,
leur condition d’excitation par un faisceau laseles mécanismes de relaxation électron-
phonon ont également été présenEssuite, nous avons passeé en revue les principaux
parametres influant sur la formation des LIPSS sisgnté quelques hypothéses
expliguant les mécanismes de la formation de cesctates. Enfin, nous avons
brievement abordé notre hypothése sur la formaties LIPSS, cette approche sera
détaillée dans les chapitres suivants. Nous comemens tout d’abord, par une
description du dispositif expérimental utilisé ddescadre de cette étude ainsi qu’'une

présentation des différents instruments permeftamilyse de nos résultats.
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