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Introduction générale

L'utilisation des impulsions laser ultracourtes eimtes apporte des développements
expérimentaux trés efficaces pour la recherchensfigrie. Ces impulsions peuvent générer
une excitation électronique importante a la surfdes matériaux. L'utilisation de laser
femtoseconde permet de minimiser les effets tharesiget mécaniques indésirables dans le
matériau [KAEQQ]. Cette interaction a été largem&ndiée au cours de ces dernieres années
dans différents domaines de la recherche fondameermti dans le cadre applications
industrielles. Elle continue a susciter un grantéri#&t malgré les nombreuses avancées
réalisées. De nombreux auteurs observent querkictien d’'un faisceau laser femtoseconde
avec une grande variété de matériaux est souverangagnée par la formation de
nanostructures périodiques sur la surface de césrimax [BSS00, CHR02, YMKO03, BHO3,
CHRO3, YMKO04, DM04, RK04, DKK04, YMKO05, BMS05, WLNR) JCHO5, TKMO06]. Ces
nanostructures sont appelées LIPSS (Laser Inducsibdit Surface Structures) ou
« Ripples ». La direction de la polarisation dwus¢aiau laser détermine I'orientation de ces
structures dont la période est de l'ordre de grandk la longueur d’onde du faisceau
laser [GFS82, YPV83]. Ces structures ont fait l&hj’une attention grandissante de la part
des chercheurs depuis plus de trente années. @attirest d’autant plus grand que
l'utilisation récente de lasers a impulsions uttraves permet la réalisation de nouveaux types
de micro/nano structures. Cela peut avoir des egpdins potentielles intéressantes dans le
domaine des nanosciences et des technologies (pltaigue [SHTO08], marquage avec un
aspect visuel coloré [Aud07], imagerie...). Les préigs caractéristiques des LIPSS ont été
examinées en fonction des différents parametreqytet la polarisation laser, la fluence laser,
la longueur d'onde, et le nombre d'impulsions....

Les résultats obtenus ont montré que les LIPSS ggaméralement produites dans un régime
de multi-impulsions laser a faible fluence autour deuil d'ablation. Les structures
périodiques sont perpendiculaires au champ éleetrigser « E », la période de la structure
tend a étre proportionnelle a la longueur d'onderla utilisée [YMKO03], I'alignement de ce
type de structures est perpendiculaire au chamgiriglee du faisceau incident. Plusieurs
groupes ont observé d’'autres structures de péripldespetites que la longueur d’onde laser
A, appelées « ultra fine LIPSS ». L’orientation @s clernieres est quant a elle parallele au
champ électrique du faisceau incidei8ur la base de ces résultats expérimentaux, phssieu

auteurs ont suggéré quelgues mécanismes physiaguigzogrraient entrer en jeu dans la



formation des LIPSS [CHRO02, CHRO03]. Une controveesaste toujours autour des
phénomenes a l'origine de ces nanostructures.ilRarrg, aucune approche physique globale
n'a jamais été présentée. Cette approche est néamindispensable si I'on veut comprendre
mais surtout maitriser la formation des LIPSS

Notre approche a été essentiellement expérimenafalede mettre en évidence quelques
parameétres ou phénomeénes physiques pouvant joudlaumajeur dans les processus de la
formation de ces nanostructures.

Ce manuscrit est divisé en cing chapitres :

Le premier chapitre est consacré a I'étude bibipgrque autour des différents processus
d’interaction laser-matiére en mode femtosecond#estphénomenes qui en résultent. On y
présente les différents modéles associés a I'atisorge I'énergie ainsi que I'état de I'art sur
les LIPSS et les parametres influant sur leur féilona Enfin, quelques modeles théoriques
préexistants sur la formation des LIPSS y sont s&po

Le deuxiéme chapitre détaille la démarche expériabensuivie et expose les différents
dispositifs expérimentaux utilisés dans cette étulela commence par une description
détaillée des chaines laser et de la mise en feemeorelle et spatiale de I'impulsion laser
femtoseconde, enfin, on y aborde les différentelsnigues de caractérisation des échantillons
avant et apres lirradiation. Une illustration de formation de LIPSS par ablation laser
femtoseconde y est présentée.

Le troisieme chapitre explore les résultats obtesmrgernant I'importance des plasmons de
surface sur le couplage laser/matiere, et dontasiormation des LIPSS. Dans ce cadre, des
échantillons spécifiques ont pu étre élaborés denfa exciter les plasmons de surface puis a
examiner leur influence sur la formation des LIPSS.

Le quatrieme chapitre, présente une étude expéramete I'influence du couplage électron/
phonon sur la formation des LIPSS. Nous avons examuatre matériaux avec différentes
constantes de couplage électron/phonon sous uadiaition laser femtoseconde afin de
déterminer I'’évolution de I'amplitude des LIPSSfenction de paramétre.

Enfin, le dernier chapitre du manuscrit est corsaclrétude dynamique de la formation des
LIPSS a l'aide d'une expérience pompe-sonde, @tlieus a permis d’examiner le role de la
relaxation électron phonon sur la formation desS3P Les travaux présentés dans ce

manuscrit ont été réalisés dans le cadre d’'unalmmihtion entre deux laboratoires :
- Le laboratoire Hubert Curien « LaHC » a Sainehtie (France).

- Le laboratoire « LS/Chair Experimentalphysik l&xottbus (Allemagne).
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Chapitre |

« Formation des LIPSS : Un état de l'art »

Résumeé : ce chapitre présente une étude bibliograghconcernant la formation des
LIPSS. Une premiére partie concerne les mécanistimggraction laser femtoseconde-
métal. Sont ensuite présentés les différents pdrasinfluents sur la formation de ces

structures ainsi que les différents modeéles déypésplans 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.



Chapitre 1.

2. Interaction laser-matiere en régime laser femtosecae

Depuis leur découverte, les impulsions laser ultraves 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 psreégmrées 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 Feémeé(yie 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 mvéd'@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

Bande de
conduction

Ec

Bande t o
" " Eg 1eV Ev
interdite ~6eV Eors Ec
v
Evgs
Bande de Bande de
valence ajencs

diélectrique Semi-conducteur Conducteur

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

- Les métaux: Absence de bande interdite et la baseleconduction est
partiellement remplie.

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

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

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

De maniére générale, l'interaction laser matiéerefase par I'excitation d’électrons
absorbant I'énergie apportée par des photons s#snmécanismes dépendant de la
nature du matériau. Un matériau métallique estttagsd’'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 fortemengli&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 extdea atomes, ils sont délocalisés et
partagés par plusieurs ions, leurs énergies deohamoins fortes sont a la portée du

faisceau laser excitant. Elles correspondent eet @ffix énergies de photons dans la
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gamme visible et proche UV. Ces électrons détemmbi@ 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 décritemgifférents modeles qui leurs sont

associés.

2.1.2.Processus d’interaction d’'un laser femtoseconde avdées 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, I'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 métauelos I'article de J. Hohlfed et al
[HWGOQ], se fait sur trois intervalles de tempsnBan premier temps, immédiatement
aprés l'excitation laser, le systeme d’électrotsiass un état de non équilibre [FST92].
Ce déséquilibre d'électrons est favorisé par derocgssus concurrents. Un premier
processus est le mouvement balistique des électeangés dans la partie la plus
profonde du métal avec des vitesses proches diécks® de Fermi, c'est a dire environ
10° m/s [SBJ95]Le deuxiéme processus est plus général, il cond&welution 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 seawedvalle de temps commence. Il se
caractérise par une distribution de Fermi et umeptgature 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 consid&rabit plus lente que celle du
mouvement balistique. Cette diffusion est régie [garcouplage électron-phonon qui
refroidit le bain d'électrons. Ce refroidissemeat pouplage électron-phonon peut étre
décrit par le modele a deux températures (comme t®werrons dans le paragraphe

suivant). Enfin, arrive un troisieme intervalle tiamps dans lequel les électrons et le

8
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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 celiepthotons @), 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 I'onde est alors régie pani&mpn [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)* =€ _(a) (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’jpaeraction entre le solide représenté
par sa fonction diélectrique et la lumiére repré&sempar une onde électromagnétique. Il 'y
aurait donc deux contributions : celle qui concdegetransitions 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'électtema 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 modeéle 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 électromagmeetmgnétrant dans un milieu
conducteur verra son intensité décroitre exponksmient. Pour une onde plane
voyageant vers les x positifs et pénétrant normatdra 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.
¢ : 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

10
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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 deulemi 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 plasmonsigme nombreux parametres
tels que la nature des matériaux : les métaux adqde, Argent, Nickel...) sont souvent
utilisés en pratique pour leur comportement optiduéressant (faible fréquence de
plasma) et la possibilité d'une excitation plasmoli dans le visible. L'excitation des
plasmons par la lumiére (voir le paragraphe su)yamnduit & une forte absorption et
une exaltation du champ local électromagnétiqus.mhedes plasmons ont commenceé a
susciter de lintérét dés le début du 20e siecenéck, 1907; Mie, 1908; Sommerfeld,
1909). Puis en 1968 Otto [Ott68] montre que laesdfin totale atténuée peut provoquer
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une excitation de ces ondes de surface. KretschrabRaether [KRN68] arrivent aux
mémes résultats a partir d’'une configuration déffée de la méthode de la réflexion
totale atténuée. Ces études ont permis de fainecavades travaux 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 idigakrface 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 eten(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
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k()=K(a)+K (a). Dans le cas des métaux, comme l'or ou l'argentysnavons
e.(w)>1 et € (a)>>[¢ (o) donc le vecteur d'onde propagative du plasmon peet

simplifié sous la forme [Pou07] :
k = kO —ZdTm\2H (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’hypothl‘a‘,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 ptaens de surface par un prisn@t{68].
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Pour assurer une excitation des plasmons de sunf@ces 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 [BonO§].

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 thipreniau 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 lidoge 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'aue. modélise habituellement ce
transfert d’énergie par le modéle a deux tempésatur

Dans le cas des impulsions ultra-courtes, le modétleux températures (en Anglais
« two temperatures model (TTM) ») a été élaboréApasimov en 1974 [AKP74]. Ce
modele décrit la différence et la variation dediampérature entre les deux systemes (celui
des électrons et celui du réseau), il comporteédgemtions de diffusion, couplées a un
terme proportionnel a la difference de tempérakme les deux systemes (électron-
réseau), multiplié par la force de l'interactioeoéton-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—=—"|k—|+ -T (1.9
ot az( : azj g(T,.-T)

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

Tels que G Ke et G, K sont respectivement les capacités et les condlgstithermiques
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 beapglus

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 divisanptlecessus 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, calcupietia 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 deratente 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@mésgions que la figure 1.4, pour les
cibles de nickel et d'or. Nous remarquons que, dandickel, le temps du transfert
d'énergie des électrons vers le réseau est pliderape dans l'or, en raison des
différentes valeurs de la constante du couplagh dgms les deux matériaux. D’apres
[LZ08] la constante de couplage g pour le Ni (2"30.m*.K™) estplus grande que celle
de I'Au (0.5 16" W.m*.K™).
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Figure 1.4 Evolution temporelle de la température des élestfdy) et de réseadry), 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].
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entre le Nickel et I'Or dans les mémes conditiong gelles de utilisées dans la figure 1.4
[WHG99].
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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], suitdréeraction d’un laser a Ruby avec
un semi-conducteur. Ce phénomene de structuraédodique 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 fagcon 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 colesnmétaux [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 égalemeseinad®es lors d’irradiations sur une
large gamme de longueurs d'onde de [ultraviolet'i@gfrarouge lointain, et avec
différentes durées d’'impulsions. En premiere apmpeodes caractéristiques de ces
structures périodiques dépendent des parametrdaisheau laser et des propriétés de
matériaux. Beaucoup d’études ont été menées ddnmst lde déterminer ces différents
parametres et meécanismes qui entrent en jeu lordirdadiation laser. Dans les
paragraphes suivants nous aborderons certains @mesnqui 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 influantlauorme et I'orientation des LIPSS.
Ainsi, les structures LIPSS présentent deux strastud’orientations différentes, une
perpendiculaire, et l'autre paralléle au champ tébpee de la polarisation linéaire du
faisceau laser [RHMQ09], 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&&qgntant une orientation différente par
rapport & la longueur d’onde (double fleche rowgeps d'une irradiation laser paf iffipulsions
femtosecondes et oW/cn? sur une cible de BafRei06].

Les résultats montrent globalement que la périaeldPSS 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»y letientation est paralléle 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 nanostrustaieculaires de diamétre d’environ

100 nm ou moins. Les images de la figure .1.7 neomtune 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 ISB 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

différentes du champ électrique & E) comme illustre sur les images (b, c, d, f, g)et h
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de la figure 1.7. Avec une polarisation circulaites deux composantes du champ
électrique k et E sont de méme amplitude) la forme des LIPSS esérgple 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 I'orientation de®$%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) pitedupar I'accumulation de 3 i@npulsions et 8.3
W/cm 102 Images (g) et (f) ont été produits par I'accurtialade 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 fanmttdu nombre d’impulsion et de
I'énergie par impulsion. Nous considérons dansremger temps la formation ou non de
LIPSS en fonctiorle la fluence laser « F » et du nombre d'impulsidd ». Il 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 [JGLO2]. Néanmogss dollegues du Laboratoire Hubert
Curien, ont récemment démontre 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 gercBlles sont plus prononceées lorsque
la polarisation du laser est paralléle a la surticéa 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 iqdes préexistantes. Cette
interprétation a été suggérée par Emmony en 19M8\[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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l'irradiation des matériaux par des impulsions legggy 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 sufskaution des équations de Maxwell

pour une onde incidente sur une surface possédantugosité de taille caractéristique
petite devant la longueur d'onde. Il propose dexrstple 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 mtel@alongueur d'onde incidente. Cette
hypothése est relativement cohérente pour des imatépolis comme dans le cas de

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 équatioadvibxwell [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'interssitédla surface de I'échantillon I(k). Ce

terme vaut :

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

Avec :n(k) la fonction corresponde a l'efficacité de dégénergie 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 déepot 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 direztére 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'almdr avec les résultats
expérimentaux (figure 1.10).
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Figure 1.10. Comparaison entre les résultats expétaux et les calculs théoriques : (a)
irradiation d’une surface de silicium avec 5 impais et une fluence de 0.42 Jfertb) 2D-FT
de I'image (a) montre des LIPSS (LSFL) avec despés allant de 650 a 750 nm, (c) efficacité
de dépbt de I'énergigk) dans I'espace de Fourier selon le modéle de-@ipde 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 '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 sighe « 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 plugepeque la longueur d’onde lors
d’'une irradiation par un laser femtoseconde. Plusi@uteurs continuent d’élaborer des
modeles théoriques qui tiendraient compte de tesia$pects expérimentaux associés au
phénomeéne des LIPSS, on peut citer a titre d’exertepgroupe Bonse et al [DRDO09] qui
a proposé une approche théorique basée sur la ioadidifi 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 ti@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@ependant, 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 aMsc 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'eicih et I'ablation peuvent induire une
instabilité de la cible. Il est proposé que lesicdtires périodiques observées en régime
femtoseconde soient basée sur la compétition emtrprocessus 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’icnsec 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, I'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#ra-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, sudtecette
perturbation des liaisons interatomiques s’accuniudela 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 | ] l l S I 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 fornmat 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. Daradees, nous avons realisé une étude
expérimentale permettant de déterminer l'influemize 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, BRKO9EN 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 rmig¥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 surfacenditériau 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.<Dam 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 defaeiivent favoriser une excitation des
plasmons de surface, en produisant sur la surfacenatériau un dép6t périodique
d’énergie qui constitue le processus initial degémération 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.

30



Chapitre 1.

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 meétaux. 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 laselee 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 hypotheses
expliqguant 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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Chapitre Il

« Dispositifs expérimentaux »
Résumeé : ce chapitre présente les différents diffisosxpérimentaux utilisés dans les

deux laboratoires: «LaHC » a Saint Etienne (Feanet Laboratoire « LS/Chair

Experimentalphysik Il » a Cottbus (Allemagne).
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1. Introduction

Dans ce chapitre, nous présenterons les différenotens expérimentaux utilisés
dans le cadre de ce travail réalisé en collaboraous la cotutelle de deux laboratoires ;
le Laboratoire “principal” Hubert Curien de I'Unersité Jean Monnet a Saint Etienne, et
le Laboratoire LS/Chair Experimentalphysik 1l déJitiversité de Brandenburgische
Technische a Cottbus. Nous commencerons par ureigtesn détaillée de la chaine
laser utilisée dans les deux laboratoires. Nousseqons également dans ce chapitre les
dispositifs de mise en forme temporelle des impulsilaser femtoseconde suivant deux
techniques différentes (SLM et Michelson) ainsi dgiesysteme de caractérisation des
impulsions (d’auto et de cross corrélation). Enfimus présenterons les différentes
technigues de caractérisation des échantillonsapre irradiation laser femtoseconde et
la méthode de mesure d’énergie laser. Une illustrate LIPSS formées sur un

échantillon de Tungsténe sera présentée.
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2. Systeme laser femtoseconde

Le dispositif expérimental utilisé pour cette étude sein du laboratoire principal
d’accueil est composé d’un laser de durée d’impuldi50 fs, et de longueur d’'onde 800
nm avec une fréquence de 1 kHz. Le systéme laisewtu sein du laboratoire a Cottbus
est constitué quant a lui d'un laser générateumplilsions laser amplifiées par un

Titane-Saphirq pulse~ 120 fs;A=800 nm; fréquence : 1 kHz).

2.1. Chaine laser femtoseconde

2.1.1. Laboratoire Hubert Curien (Saint Etienne)

Le systeme laser que nous utilisons est composgedahaine laser femtoseconde

amplifiée. Nous présentons ci-dessous les difféeeobmposantes de ce systeme laser :
» Un oscillateur Titane-Saphir délivrant des impohs laser ultra-courtes de 100

fs, centrées a 800 nm, avec une cadence de 80 ®lelt un systéme a blocage de mode
de type « Vitesse Duo », commercialisé par Cohétecbmprend un laser de pompe

Verdi émettant dans le vert.

* Un laser de pompe YLF (Yttrium Lithium Floridepmmercialisé par Thales
produisant des impulsions nanosecondes avec ussgnae de 16 W et une cadence de 1
kHz.

* Un amplificateur de type Concerto a deux étagéamglifications :

'amplificateur régénératif et 'amplificateur misftassages, commercialisé par Thalés.
Le schéma présenté dans la figure 2.1 montre fé&&atites chaines du systeme

laser qui servira dans toutes les expérienceségalidans le cadre de cette étude au sein
du Laboratoire Hubert Curien (LaHC).
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i ™y
(Laser Pompe VERD) Laser
Pompe
Oscillateur VITESS W 100fs, 1.6 n YLF
\ J Y 8 ns
Y16 mJ
' !

Amplificateur

CONCERTC

L r

Sortie 150 fs, 1.5 mJ

F

Figure 2.1. Description des différents élémenttadehaine laser femtoseconde amplifiée utilisée
au LaHC.

Nous commencerons ici par une description de linehade I'oscillateur, premier
élément du systeme laser. L'oscillateur Vitessecesstitué d'une cavité asymeétrique
dans laquelle est placé le cristal d’oxyde d’aluomim dopé au titane (Ti : AD3), plus
couramment, appelé Titane-Saphir qui est le mitiain. Ce cristal & un spectre de
fluorescence qui se situé entre 650 a 1100 nm @vecaximum autour de 800 nm. C'est
cette large bande de fluorescence qui permet dinbties impulsions courtes a une
longueur d’onde de 800 nm. L'oscillateur est pompé un laser a diode de type Verdi.
Le milieu de gain de ce dernier est un cristal éeldline Orthovanadate dopé Néodyme
(Nd : YVOy) dont la bande d’émission centrée autour de 1@64aseconde harmonique
du faisceau du laser est ensuite générée grace a un cristal doubleBO)L Le
fonctionnement impulsionnel délivré par l'oscillateest assuré par un systeme classique
de blocage de mode par lentille de Kerr (Kerr-Ldtmlelocking). En effet I'effet Kerr

35



Chapitre 11.

est un phénoméne qui permet de concentrer spaéatela partie la plus intense du

faisceau lors de son interaction avec le cristabsdillateur Titane-saphir que nous

utilisons est fabriqué par Cohérent. Il délivre dmpulsions laser ultra-courtes d’'une

durée d’'impulsion de 100 fs, centrées sur la longaéonde de 800 nm avec 1.6 nJ par
impulsion et le taux de répétition est de 80 MHneUelle énergie est suffisante pour
certaines applications, mais dans de nombreuxl &gt hécessaire d’avoir recours a une
amplification optique du faisceau pour obtenir dasergies plus importantes par
impulsion. Ceci est le role de 'amplificateur gugut augmenter I'énergie de I'impulsion

jusqu’a atteindre le mJ a un taux de répétitiod d¢lz, soit une amplification de l'ordre

de 16. Dans cette section, nous nous attarderons suesaription des différentes

composantes de notre systeme d’amplification etssur principe de fonctionnement.

Notre systeme amplificateur est de type CONCERT@nmercialisé par Thalés et se
compose de trois parties présentées dans la fjfre

Le premier élément de la chaine est un étireurs poe cavité Titane saphir pompé par
un laser Nd : YLF (Yttrium Lithium Floride) et enfiun compresseur. Pour plus de
détails concernant I'amplification dimpulsions feseconde on peut se référer au
références [LS01, Gui09 et Leh03].

ﬂ

Impulsion (fs)
Energie (nl)

Etireur

Amplificatem
L—

#—
Impulsion (fs) Impulsion (ns)
Energie (ml) Energie (nJ)

Impulsion (f3)
Energie (mJ)

i || Compresseur

Figure 2.2. Principe de I'amplification a dérivefdéguence.
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Afin de pouvoir réaliser une amplification sans aoage pour le milieu de gain
(cristal Ti-saphir), I'impulsion source provenané dfoscillateur (100 fs) est étirée
temporellement de fagcon a diminuer sa puissande.cré

Le principe de I'étirement temporel de I'impulsioonsiste a séparer le chemin
optique parcouru par chacune des longueurs d’oochgpasant le spectre de I'impulsion,
I'étirement est réalisé a l'aide de systeme de ugsesn séparant spatialement les
composantes spectrales de lI'impulsion issue dslli&sur.

L’augmentation de I'énergie de I'impulsion étirée déroule ensuite en deux
étapes. Dans les deux cas, 'amplification consistéaliser une inversion de population
dans la cavité de I'amplificateur. L’inversion gepulation dans les milieux de gain
(cristal Ti-saphir) est réalisée par un laser deyp® de type YLF, de durée d’'impulsion
d’environ 8 ns et d’énergie 16 mJ a 1 kHz (longud'ende d’émission centrée a 532
nm). Les impulsions sont ensuite amplifiées pat¢imédiaire d’amplificateurs, dans un
premier temps, un amplificateur multipassage akséit Ce type d’amplificateur posséde
une structure de type papillon centrée sur unatrigt Ti : Saphir (figure 2.3), permettant
des passages successifs dans le milieu de gainphmieurs amplifications successives

du faisceau sans I'utilisation d’une cavité résanedGES91].

Entrée

Titane Saphir

Figure 2.3. Schéma de principe de I'amplificatewltipassage [Gui09].
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La seconde étape d’amplification s’appuie sur urplditateur régénératif et
consistant a piéger une impulsion dans un résonktser. Pour ce faire, on utilise une
cellule de Pockels (cristal de KDP sur lequel opligne une tension) associée a la
présence d'un polariseur jouant le réle de porter pe faisceau (figure 2.4). Une fois
piégée, l'impulsion va s’amplifier par passagescsssifs dans un milieu a gain.
Lorsqu’elle a totalement dépeuplé le gain, elleregtée de la cavité en appliquant un
deuxieme échelon de tension a la cellule de Pockéisi, quel que soit le gain par
passage, il y aura toujours un nombre de passdfjsasti pour lequel la totalité de

I'énergie stockée dans le milieu amplificateur setaaite.

Cellule
Séparateur de de
Ti:5a faisceau Pockels
polariseur .
Q.
\,\':.\

i

Entrée
et
Sortie

Figure 2.4. Schéma de principe de 'amplificaté&génératif [Gui09].

Afin d’obtenir des impulsions femtoseconde ampéifiéen énergie, on a recours a
l'utilisation d'un compresseur qui comprime lI'imgidn en sortie du systéme
d’amplification jusqu’a obtenir une durée de l'intgion égale a la durée d’'impulsion
initiale, c’est a dire, avant I'étirement. Le corapseur est formé d’un systeme de réseaux
(Figure 2.2).
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Les impulsions laser issues de l'oscillateur fermtonde étirées, amplifiées puis re-
compressées peuvent atteindre les différentes feadicins du laser présenté dans le

tableau ci-dessous :

Energie d'impulsion 1.5mJ
Durée d’'impulsion 150 fs

Longueur d’'onde 800 nm
Fréquence de répétition 1 kHz

Tableau 2.1 : Spécifications du systéme laser feaatunde au LaHC a Saint Etienne

2.1.2. Laboratoire LS Experimentalphysikll (Cottbus)

Dans le cadre de notre collaboration avec le labweal S Experimentalphysikll
a Cottbus, le systeme laser utilisé est basé sument@ode de fonctionnement que le
systéme utilisé au laboratoire (Hubert Curien) antShtienne traité dans le paragraphe
précédent.

L'oscillateur de type Tsunami (modele 3960, Speé€thysics), fournit des
impulsions de durée inférieure a 80 fs et supésiur75 kW en puissance de créte,
correspondant a des énergies dans la gamme naleoedaun taux de répétition de 1kHz.

L'oscillateur est pompé par le rayonnement a 5321élnré par un laser continu
de type Nd: YVO4 laser (Millenia V, Spectra PhysidBour augmenter I'énergie des
impulsions nous disposons d’'un systeme d’amplégatutilisant les deux techniques
d’'amplification générative et multipassage présemtgrécédemment. Le tableau ci-

dessous présente les différentes spécificatiosystéme laser utilisé a Cottbus :

Energie d’'impulsion 1mJ
Durée d’'impulsion 100 fs
Longueur d’'onde 800 nm
Fréquence de répétition 1 kHz

Tableau 2.2 : Spécifications du Systeme laser th@ot

39



Chapitre 11.

Nous disposons au laboratoire LaHC a Saint Etietine systeme de mise en
forme temporelle des impulsions femtosecondesuet sfystéme auto et cross-corrélation
permettant de mesurer la durée d’'impulsion et ddréker le délai entre les doubles
impulsions. Nous disposons également au Laboraigerimentalphysikll & Cottbus
d’'un systeme de caractérisation de faisceau lasdiue systéme de filtrage spatial de
faisceau.

Les paragraphes suivants présentent les princigesfodctionnement des
différents systémes utilisés dans le cadre de étitie.

2.2. Mise en forme temporelle des impulsions femtesondes

Deux technigues de mise en forme temporelle deslsigns laser femtoseconde ont été
utilisées. Nous décrivons a la suite chacune de teelnologies, en précisant les
avantages et inconvénients de chacune de ces deelsni utilisées dans les deux
laboratoires d’accueil de cette these.

2.2.1 Filtrage spectral variable par modulateur spaal de la lumiéere
(SLM)

Nous avons utilisé un systeme de mise en formedsstip des impulsions ultra-
courtes, qui permet entre autre de générer deslatfouimpulsions avec une bonne
maitrise du délai existant entre les deux impuksifamtosecondes. Cela a été utilisé en
vue de mettre en évidence l'effet de doubles impntsfemtoseconde sur la formation
des LIPSS et de déterminer les liens entre lesrigtép électroniques des matériaux, les
impulsions femtoseconde et la formation des LIP3&hs cette partie nous exposerons
les différents dispositifs constitutifs de notresteyne de mise en forme temporelle des
impulsions. Les développements de ce paragraphdagement inspirés des travaux de
A.M. Wiener [Wei00] ainsi que des articles de M. M¢phaupt [WABO7].

Nous disposons au LaHC d'un systeme modulateutaspig lumiére (Spatial
Light Moduator SLM) de type Jenoptik SLM-S640 [SHAOCette technique SLM a été
développée pour la premiére fois au sein du Labweat aHC par Razvan Stoian. Ce

systeme permet une modulation de phase d'impulstarss I'espace réciproque
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conduisant & une mise en forme temporelle dansabesdirect. La figure 2.5 présente la
configuration de type de 4-f pour la mise en fordienpulsion. Cette structure est
composée de deux réseaux : le premier réseau skslesr composantes fréquentielles du
faisceau laser incident et le deuxieme re-comprésseimpulsions parvenues d’'un
modulateur de phase «SLM ». Le Modulateur « SLMpermet de moduler
indépendamment la phase et/ou I'amplitude de chaqugosante fréquentielle. Il est
placé au centre du plan de Fourier de deux lesitffiggure 2.5). Le « SLM » est composé
d’'un masque de phase a cristaux liquides (Figu€L).

M(®)

E, (@) E,(©)

Em ( f) Eom U) 4

Figure 2.5 : Configuration « 4-f » de la mise emrfe d’impulsion, M{) modulateur SLM placé
au plan de Fourier, deux réseaux, deux lentillds.£t) 'impulsion d’entrée et (t) I'impulsion
de sortie.
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M(w)

electric ground (ITO)
iquid crystal
electrodes (ITO)

light propagation -

. linear polarization I

(a) (b)

Figure 2.6 : Le modulateur de phase SLM constiwéleux électrodes d'indium dopé a I'étain
(ITO) et des cristaux liquides entre les deux ébelets (a). (b) montre un changement de
I'orientation des cristaux liquides en présencereabsence d’'une tension, d'aprés [WABO7].

Les molécules d'un cristal liquide peuvent étreréspntées par un ellipsoide
allongé, ces molécules n’étant pas rigidement liéesunes aux autres voir (Figure 2.6
(b)). Elles peuvent donc tourner ou glisser soeffdt de I'application d’un champ
électrique entre deux électrodes d’indium dop&tainh (ITO).

En présence d’'un champ électrique extérieur, (ansidn U appliquée entre les
électrodes), un dipdle électrique est induit da@s molécules qui se polarisent et
s’orientent en fonction de la direction du chamgr&ique appliqué. On peut obtenir une
modulation d’amplitude ou de phase grace a la prt#pde grande biréfringence des
cristaux liquides. En effet, une propriété tredeuties cristaux liquides est leur grande
biréfringenceAn = ne - no, qui peut atteindre facilement 0.2 dasscristaux liquides.
Cela dépend de l'orientation des molécules parad@pla direction du faisceau optique
polarisant. On peut alors obtenir une modulaticanglitude ou de phase en choisissant
un masqueM(x). Dans le dispositif que nous utilisons, nows limitons a la mise en
forme temporelle des impulsions par la modulatierpdase de I'impulsion. Pour générer

une modulation de phase, on considere le cas delhde a cristaux liquides nématiques
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non twistés. Une polarisation rectiligne parallal€orientation des molécules de cristal
liquide reste rectiligne, mais subit un déphasagpeimé par [Mon05] :

2n(n,—n,)e
A

(2.1)

Ou e est I'épaisseur de la couche de cristauxdegieth la longueur d’onde du faisceau
incident.Ce déphasage dépend de I'amplitude de rotatiomadécules, on peut donc le
contrdler en faisant varier la tension appliquémsila variation de (— ny) dépend de
la tension appliqguée [Mon05].

Le principe de la mise en forme temporelle d'immirislaser femtoseconde est
montré dans la figure ci-dessous (Figure 2.7) on iénére un retard pour les différentes
composantes spectrales dispersées dans le masquieasie « SLM ». Ce systéme de
mise en forme temporelle des impulsions laser feattonde est contr6lé par un
ordinateur sous un programme géré par LabView. i@gramme permet de controler le
délai entre les doubles impulsions ou bien géndesrformes temporelles quelconques
sur une plage temporelle maximale de 20 ps. Erepntius avons eu recours également a
différentes méthodes ou techniques développéegiauwda laboratoire comme celle de
I'utilisation de l'auto/cross corrélation que nodétaillerons dans le paragraphe 2.3. Ce
dispositif nous permet de contréler la durée dgsuisions ultra-courtes et le délai entre

double impulsions [Gui09].
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Figure2.7. lllustration schématique de la mise en foreraporelle d'une impulsion ultra-courte
par le retardement de différentes composantes rapEtdispersées dans un masque de phase
SLM, situé dans le plan de Fourier d'apres [WABO7].

2.2.2. Géneération de doubles impulsions par Interfémetre Michelson

Dans le cadre de la collaboration avec le Labamt&xperimentalphysikll a
Cottbus, nous avons pu compléter notre étude sffiet’de double pulse sur la formation
des LIPSS. La génération de doubles impulsionsdsecbonde se fait dans ce cas, grace a
un interférometre de Michelson. L’interférométre Michelson est un dispositif qui
permet de controler le délai entre deux impulsiditsus détaillerons dans cette partie les
différentes composantes de linterférometre de El®bn ainsi que les conditions
expérimentales dans lesquelles nous avons effaubgéexpériences. La Figure 2.8
présente le dispositif expérimental qui est compmteséleux miroirs : I'un fixe et 'autre
se déplacant sur une platine de translation ceagpour but de pouvoir retarder les
impulsions les unes par rapport aux autres. Leodiip comporte également une lame
séparatrice a 50 %, dont le rble est de séparmaplilsion incidente en deux impulsions
identiques. Le retard des impulsions généré pdepacement du miroir mobile vérifie

la relation ci-dessous :
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r=" (2.2)

T est le délai entre les deux impulsions (en seqoriblest la distance spatiale entre les

deux impulsions et c la vitesse de la lumiere dansde.

miroir fixe)

faisceau incident
| sém

D 1T
i de faisceau

miroir mobile
Zfaisceaux combinés

Figure 2.8. Principe de I'interférometre de Miclosls

Pour obtenir un délai de 0 s entre deux impulsiges ce systeme
d’interférometre de Michelson (les deux miroirs tsan équidistance de la lame
séparatrice du faisceau (50%), nous nous sommeis skune camera CCD, dotée d’'un
programme (“Spiricon Laser Beam Analyzer”). Ceti@méra nous permet d’observer la
variation de lintensité du faisceau laser lors mhcouvrement des deux faisceaux
réfléchis par les deux miroirs du Michelson quenlfdace de maniére a obtenir un délai
de 0 s, comme présenté dans le paragraphe sulvanénsité du faisceau laser a un
délai de 0 s entre deux impulsions est 4 fois sepegr a l'intensité de faisceaux laser
pour des délais supérieurs a 0 s entre deux ingmsghprés avoir obtenu la position de
0 s de délai entre deux impulsions, nous déplalgbascond miroir du Michelson par un
systeme de translation nous permettant d’obterfférdnts délais entre les doubles

impulsions en appliquant la formule de I'équatio@.2 e tableau ci-dessous présente
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guelques avantages et inconvénients des deux afiffrsystemes de mise en forme
SLM/Michelson :

Avantages Inconveénients

- Possibilité  dajuster les différentes Le délai maximum entre deuyx
caractéristiques de la double impulsion (Energiepulsions est limité a 20 ps.

Durée, Délai...).

LM

- Utilisation facile et rapide.

Laboratoire Huber - , I
( - Grande précision dans le réglage du délai entre

Curien St Etienne) deux impulsions
- Possibilité de générer des impulsions de forme

temporelle quelconque.

- Le délai maximum entre deux impulsions est les réglages préliminaireg

(2]

Michelson limité & 300 ps. sont trés longs.

. - Faible précision dans Ile
(Laboratoire P

Experimentalphysid réglage du délai entre deuix

impulsions.
Il & Cottbus) P

Tableau 2.3 : Avantages et inconvénients des diiéxahtes techniques de mise en forme
SLM/Michelson
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2.3. Caractérisation temporelle des impulsions misen forme

2.3.1. Auto-cross corrélation

Nous présentons dans cette partie la méthode @etédasation des impulsions
laser femtosecondes et doubles impulsions femtosecqui a été utilisée. Aprés avoir
procédé a la mise en forme temporelle des impusiaser femtoseconde, on utilise un
systeme d’auto/ cross-corrélation adapté a la reederla durée d’une impulsion (Full
Width at Half Maximum FWHM), ainsi que du délai enfes deux impulsions. Cette
méthode de caractérisation est basée sur I'andlygeofil spatial du faisceau produit par
doublage de fréquence lorsque deux impulsionsasettt dans un cristal non linéaire. A
titre d’exemple, la durée réelle de 'impulsiopour une impulsion de type Gaussienne,

s’exprime a partir de la durée donnée par la tdbaeto-corrélatiorr,. comme WABO7]:

r:}/ferc (2.3)

Néanmoins, une méme trace d’auto-corrélation pmuent provenir de plusieurs formes
d’'impulsions différentesll faut donc faire interagir 'impulsion & mesuravec une
impulsion de référence. Sa durée doit étre faibllerppport a la durée de I'impulsion a
étudier pour que l'on puisse I'assimiler a un « gé&cDirac ». On parle alors de cross-
corrélation. La Figure 2.9 montre le principe de caractérisatid@ I'impulsion
femtoseconde par une méthode d’auto corrélatioengitnétrique. A l'aide d’'un
interférometre de Michelson, I'impulsion incidentks champ électrique E(t) est séparée
en deux parties identiques, décalées temporellediantdélait. Ces deux impulsions
sont superposéees dans un cristal de doublage daeefiée (BBO), afin d’enregistrer
l'intensité par une photodiode. La génération dmsde harmonique est proportionnelle
au recouvrement des deux impulsions des deux aigogans le cristal (BBO).
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Figure. 2.9. Schéma de principe de fonctionnementatrélateur, composé d’'une lentille, un
diaphragme pouir filtrer le signal, une photodiagte cristal BBO et deux miroirs dont un est fixe
et I'autre mobile sur une platine permettant d'awui délai entre deux impulsions[SGL87].

L’intensité de la seconde harmonique génésfig 4'écrit en fonction du délai

[WABO7] :

|t 7r)=1(@)I(t-1) (2.4)

Tels que : I(t) = |E(f|est I'intensité de impulsion & caractériseft, lt) est détecté par la
photodiode et I(t ) est I'intensité qui se caractérise par un temgsaponse trés grand
devant la durée de(t, t). On en déduit I'équation (2.5), qui présente pession du

signal d’auto-corrélation Aaa) [WABOQ7] :

A.(0)=["1(t)(t-7)dt (2.5)
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La technique de l'auto-corrélation nous permet desurer la durée de l'impulsion
femtoseconde laser (centrée a 800 nm avec une aadbn 1kHz). Le résultat de la
mesure est une durée autour de 150 fs.

La mesure du délai entre les deux impulsions s&féaide d’'une autre technique
appelée Cross-corrélation. Dans le principe, cettbnique est tout a fait identique a
celle de l'auto-corrélation. Les schémas (a) etdg)la figure 2.10 illustrent ces deux
différentes techniques. Le schéma de la figure g)l@eprésente le principe de la cross-
corrélation, avec une impulsion de référence aéncdractériser notre impulsion selon
'équation (2.4). Cette technique de Cross-cori@asert a mesurer le délai entre double

pulse. Le signal de cross-corrélation a la soienistal BBO est sous la forme suivante

[WABO7] :
A (1) =[]1(t-1)o(t)dt (2.6)

Cette méthode de caractérisation est relativemient ddaptée aux impulsions mises en

forme. En effet, elle permet la caractérisatioimpulsions complexes, composées de

plusieurs parties distinctes étalées dans le temps.

(1)
\/ )7
W

W )q

(1) PP

Lentille > Lentile >
Cristal BBO Cristal BBO

Diaphragme  —— Diaphragme  me—

Photodiode
Photodiode

(@) (b)

Figure. 2.10 : (a) schéma de principe de l'autadation, (b) schéma de principe de cross-
corrélation[SGL87].
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Le corrélateur avec ses deux modes de fonctionnshmamit un outil de caractérisation

de la mise en forme des impulsions laser femtoskrordispensable a nos études.

2.3.2. Caractérisation spatiale de faisceau laser

Dans cette partie, nous présentons la techniqliséetipour la caractérisation
spatiale du faisceau laser au sein du laboratowgeimentalphysiklil a Cottbus. Pour
analyser les impulsions laser femtosecondes, nous servons d’'une camera CCD,
dotée d’'un programme “Spiricon Laser Beam Analyz€ette caméra est utilisée pour
vérifier les bons réglages de la position et detdnsité des deux faisceaux issus de
l'interférometre de Michelson. Elle nous permet |égent d’avoir un meilleur
ajustement lors du recouvrement des deux faiscleaex en position zéro. L'image de la
figure 2.11, montre la position initiale du recoewrent et les intensités des deux
faisceaux issus de l'interféerométre de Michelsoanav'ajustement (ces intensités sont
différentes apres leur séparation). Nous nous ssrde |'alignement des deux miroirs de
Michelson (fixe et mobile)pour obtenir la méme intensité pour les deux faisge
(Image de la Figure 2.12). Enfin les miroirs dengfation nous permettent d’ajuster
l'alignement pour obtenir la position correcte decauvrement des deux faisceaux
(Figure 2.13).

Figure 2.11. Image des deux faisceaux issus deiférométre de Michelson avant la correction
de l'alignement avec les deux miroirs fixe et meklidiifférentes intensités et différentes tailles
pour les deux faisceaux)
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Pl T
[ T

Figure 2.12. Image de deux faisceaux issus de Néicheaprés la correction de I'intensité avec
l'alignement des deux faisceaux par deux miroixe #t mobile de Michelson (méme intensité
sur les deux faisceaux)

Figure 2.13. Image de deux faisceaux laser issuslideelson avec un bon recouvrement des
deux faisceaux.

2.4. Filtrage spatial de faisceau : systeme afocal

Nous avons installé sur notre dispositif expérirakbon filtrage spatial de faisceau laser
et un systeme afocal. Ce systéme composé de detikete et un diaphragme (Figure
2.14). Le faisceau incident est focalisé a l'aidmel premiere lentille convergente, dans
son plan focal image. Mais des rayons n'ayantgasime direction ne convergeront pas
au méme point. Ainsi, il est possible d'éliminersdemyons en placant un filtre
(diaphragme) dans ce plan. On peut également eeditaille du faisceau laser si la

distance focale de la lentille L1 est supérieuli@ distance focale de la lentille L2.
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I = —

L1 L2

Figure 2.14. Systéme de filtrage spatial de fais¢sgstéme afocal).

3. Dispositif d’irradiation laser

3.1. Montage expérimental

Le dispositif expérimental mis en place est présentr la figure 2.15. Aprés le
réglage des différentes optiques et I'optimisatieria source laser de durée d’'impulsion
150 fs centrée a 800 nm et de répétition 1kHz,eoée dans la partie A de la figure
2.15, nous dirigeons le faisceau laser vers leogdiip de la partie B de la figure 2.15.
Cette figure présente le montage utilisé et quingéde faire varier différents parameétres
pour obtenir différents impacts sur notre échamtillNous disposons également, d’'un
systeme de vision (un laser He-Ne pour éclairerenéthantillon, une camera CCD et un
écran) et d'un systéme de translation (platine rdastation) géré par un programme
réalisé sous LabView (développé par Nicolas FAUREg programme permet de

contrdler la position de notre impact sur I'échidami sur une échelle micrométrique.

Ordinateur

=]
&
2,
o
=
T
c
=

écran

I
yay) 1aseT

Fil

M D(2,8 mm) M

Partie A Partie B

Figure. 2.15. Dispositif expérimental utilisé awcode notre expérience.

52



Chapitre 11.

Dans la partie A nous utilisons un diaphragme @enéire de 2.8 mm et deux roues de
filtres de densité Fl et FIl de marque « New Foepermettant d’ajuster notre puissance
laser. Les filtres double roue contiennent un efdeme filtres de densité neutre montés
en une seule unité, ces filtres permettent d’avmie large gamme de variation des
densités optiques, allant de 0.08 a 3.0 par inané&nde 0,1. Chaque roue comporte six
filtres de diametre 24.1 mm dont les positions soBtaniqguement indexées pour un
positionnement précis. lls sont fabriqués avec dm&tements métalliques Inconel
déposés sur un substrat de verre. Dans certaiesienxces, nous utilisons également
une lame ¥ onde et un polariseur pour ajuster nmiissance laser. Le réglage du
nombre d’impulsions est piloté par un systeme derote de la cellule de pockels (LaCH
Saint Etienne) ou par un Shutter mécanique (CottbNsus utilisons une lentille

achromatique de 50.8 mm de focale pour focalisdaikceau sur I'échantillon. Enfin

nous installons notre échantillon sur le plan imdgediaphragme afin de réaliser les

différents impacts.

3.2. Réglages

Pour réaliser les réglages préliminaires du plaagende la lentille, nous réglons nos
conditions expérimentales en utilisant des écHansl en inox, un matériau propre
largement utilisé au laboratoire pour les phasegdilge liées aux LIPSS. Nous réglons
la puissance laser sur une puissance tres faible. 2lenW, avec un minimum de 10
impulsions permettant de marquer notre échantilams ces conditions d’énergie et de
nombre d’impulsions, nous réalisons une série diop sur notre échantillon en
déplacant la lentille avec un pas de 100 um ad'aine platine de translation. Nous
procédons par la suite a I'analyse des différanzacts a I'aide du microscope optique.
La figure 2.16 montre les images obtenues par soo@e optique des impacts obtenus

en fonction de la distance a la lentille.

53



Chapitre 11.

Figure 2. 16. Images réalisées par microscopiegoptid’'un échantillon d'inox irradié par 10
impulsions avec une puissance moyenne laser demmey®.2 mW. Les images montrent la
variation du diamétre de I'impact d en fonctionl@elistance entre la lentille et I'échantillon L.
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Les images de la figure ci-dessus nous permetieut,d’abord, de déterminer le plan
focal et le plan image de notre lentille :

- Le plan focal est situé a une distance L = 5 otneda lentille et I'échantillon (Image A
Figure 2.16), ou le diamétre de I'impact irradi¢ glsis petit (d = 24.55 um) avec une
forte ablation au milieu de I'impact qui correspoadla forme gaussienne de notre
faisceau laser.

- Le plan image est situé a une distance L = 50rBantre la lentille et I'échantillon ou la
forme de I'impact est plus circulaire et homogestde diametre de la tache irradié est de
d =54.53 um (Image B de la Figure 2.16).

En comparant nos résultats expérimentaux avec ddsule simples doptique
géométriqgue des diametres des impacts au plan &ical plan image ainsi que des
distances focales et image de la lentille nous tetmss que ces résultats sont
approximativement équivalents. Le tableau ci-dessmcapitule I'ensemble de ces
mesures et calculs effectués :

Diametre de I'impact| Diamétre de I'impact Distance Distance
(d) (d) (L) L
Calcul théorique Mesure expérimentale Théorique Expérimentale
Plan focal 18.48 um 24.55 um 50 mm 50 mm
Plan Image 54.68 pm 54.53 um 50.9 mm 50.8 mm

Tableau 2.4. Comparaison des valeurs calculéesmdrimentales concernant les diamétres
d’'impact (d) et les distances lentille-échantili@) pour le plan image et le plan focal. Le plan
image de diamétre 54.53 um doit se situer a 90@omscdu plan focal (calcul). La méthode de
recherche visuelle, grace au microscope, nous ané@nde nous placer a 800um, soit un
déplacement de 100um.
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3.3. Détermination de la fluence laser

Lors de lirradiation d’'un matériau pouvant conauia l'ablation, la fluence est un
paramétre primordial. Nous définissons la fluenq@/Enf) comme suit : I'énergie E (le
nombre de photons/hpar unité de surface du faisceau lgseF = Ef.

En pratique, la puissance laser est évaluée paesarre de la puissance moyenne lorsque
le laser fonction a 1 kHz. La méthode la plus m@&cle calcul de la fluence est le calcul
de la surface d'interaction entre laser et la cile calcul de la fluence nécessite la
détermination de la taille du faisceau laser surcilde pour déterminer de facon
expérimentale la fluence, nous obtenons la sudbtaée si la fluence est supérieure a la

fluence seuil, elle s’exprime sous la forme suieant
2 2
> ==[InF-InF,|]==[INE-InE,] 2.7)
2 2

Avec Ry = En/Y la fluence seuil moyenne et,H'énergie minimum pour ablater le
matériau.

On a donc une relation linéaire entre la surfadatéé et le logarithme de I'énergie. A
partir de I'équation (2.7), la pente de la drois¢ la moitié de la surface du faisceau. On
peut déterminer également I'énergie et la fluerexgl avec In E = Ln F = 0. La figure
2.17 présente un exemple d’évaluation de la tdillespot laser sur les cibles d'or et de
Nickel.

* Nj
4 Au

Surface ablatée(Crm)

Ln{E}

Figure 2.17. Exemple de I'évolution de la surfabtatie en fonction de logarithme de I'énergie
pour deux matériaux Au et Ni.
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A titre d’exemple, la pente des courbes obtenueégsse & /2 =7.93 1¢P. Cela conduit

a une surface de spot laser de 1.8 @067 et donc une fluence laser de 0.63 J/pour
une puissance laser de 50 mW. Pour plus de détailsette méthode voir la référence
[Gui09].

Les paragraphes ci-dessous, introduits les différarstruments utilisés en laboratoire,
pour une caractérisation des LIPSS. On présent@raement, les trois différents types
des microscopes utilisés : le microscope électraide microscope électronique a
balayage (MEB) et le microscope a force atomiqueMA

4. Caractérisation ex situ des échantillons

4.1. Microscopie Optique

L'utilisation du microscope optique est une méthogeéliminaire de
caractérisation, réalisée aprés chaque expériéimcadahtion des matériaux par le laser
femtoseconde. La microscopie optique donne un aegide et immédiat aux différents
impacts, et permet ainsi de sélectionner les r@sulintéressants, pour pouvoir les
analyser a I'aide d’'une microscopie électroniqueakayage avec une grande résolution,
le but étant alors d’obtenir des précisions a flehnanomeétrique.

L’instrument utilisé est un microscope optique CBI FTM 200, équipé d’'une
caméra couleur digitale DFC 320, il est doté d'agidiel « AxiovisionLE » développé
dans un format d'image ZVI Carl Zeiss. Le microgcaofilisé permet un grossissement
allant de x50 jusqu'a x1000 et posséde plusieuthadés de caractérisation selon les
différents échantillons a étudier.

Le microscope optique est utilisé pour des analyses rapides, ne demandant
pas de haute résolution (une résolution limitéa gnandissement de 1000 fois), comme
les réglages préliminaires concernant la rechedthg@lan image dans notre montage
expérimental. Pour des analyses a haute résolwomme celles des LIPSS a I'échelle
nanomeétrique, nous utiliserons le microscope @eaue a balayage (MEB) permettant
d’obtenir une résolution satisfaisante.
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4.2. Microscope électronique a balayage « MEB »

Le Microscope électronique a balayage (MEB) utilisgt de type « Nova
NanoSEM », commercialisé par I'entreprise FEIl,dsgpede deux types de résolutions, la
premiére permet de travailler en haute résolutiba. seconde, appelée « mode
immersion », permet une résolution maximale de 1 pour un grossissement de
300000. Le microscope électronique a balayage (ME#ise des électrons plutdt que la
lumiére (des photons), pour former une image gprégente la morphologie de la
surface. Le principe de fonctionnement du MEB &shission d'un faisceau d'électrons
balayant la surface de I'échantillon a analyseguifeé 2.18). Le faisceau d'électrons
primaires produits par un canon a électrons a eféethamp (Field Emission Gun),
interagit avec I'échantillon provoquant ainsi 'isation des atomes par éjection de deux
types d’électrons : les électrons «secondaires bestlectrons « rétrodiffusés ». Les
électrons secondaires sont captés par un détepieenregistre ces signaux pour obtenir
une image topographique. La densité des électauremd la tension d’accélération est
constante, dépend de I'angle entre la surfacefaideeauPlus cet angle est petit, plus le
nombre d’électrons secondaires émis est importamte plus la production d’électrons
secondaires est importante.

Les électrons rétrodiffusés sont envoyés par léasaren étant divisés par le
cortege électronique des atomes. Leur analyse pefoteenir des renseignements sur la
composante chimique des matériaux. En effet, le @& rétrodiffusion dépend du
numéro atomique des atomes de la zone balayée. I®&uatomes ont un numéro

atomique éleveé, plus la zone analysée apparddriel
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Canon a électrons

Electrons
rétrodiffusés

Détecteul i
& Electrons

Electrons

d’électrons S8 :

i secondaire g

secondalreﬁ-:-f\ primaires
—

e

Echantillon

Figure 2.18. Principe de fonctionnement du micrpscad balayage (MEB).

Le MEB est équipé d’'un systéme d’évacuation powdpire un vide stable de
I'ordre de 10° atm, ce vide est nécessaire pour conserver laebgualité du faisceau, et
éviter la contamination de I'échantillon. Les édilloms analysés sont de types
conducteurs, donc nous n'‘avons pas besoin de lteavain atmosphére résiduelle. La
gualité des images et la précision analytigue gpeut obtenir avec un MEB requierent
gue la tache électronique sur I'échantillon sdét fois fine, intense et stable. L'image de
la figure 2.19, présente une image de MEB reéalis@laoratoire LaHC sur les LIPSS.
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HV spot| mag WD |Lens Mode | det — mj\—' ]
15.00 kV| 3.0 |13 000 x| 5.6 mm | Field-Free |ETD MB - Ru - 26mWV - 100 pulses

Figure 2.19 : Image MEB montrant des LIPSS formééda surface d’'une cible de Ruthénium
irradié par un laser femtoseconde.

Le microscope électronique a balayage utilisé abDstde marque « Zeiss EVO 40»

fonctionne suivant le méme principe que celui datJaienne.

4.3. Microscope a force atomique « AFM »

Dans les parties précédentes nous avons décritdées< techniques de
caractérisation (microscopies optiques et MEB)isdtéds dans le cadre de notre étude,
mais il s'avere que ces deux techniques d’analgssatisfont pas notre besoin d'une
précision de mesure de la profondeur des LIPSSr Rela, nous utiliserons le
microscope a force atomique AFM (Agilent 5500).

Le Microscope a Force Atomique (AFM : Atomic Ferdicroscope) est un
microscope a sonde locale permettant de visualesetopographie surfacique d'un
échantillon avec une résolution de I'ordre du na¥toen Son principe de fonctionnement

repose sur les interactions entre I'échantillonnet pointe nanométrique montée sur un
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micro-levier, se déplacant dans les 3 directionked@ace via un piézoélectrique (Figure
2 .20). Les forces d'interaction entre la surfacedse et la pointe, sont déduites
directement de la mesure de flexion du micro-levieratiguement, on mesure la

réflexion d'un laser sur la pointe, pour détermiadtexion du levier.

Photodiodes

Mesure de flexior
Du microlevier

Diode lase

Déplacemen

' Echantillon :

5 i

Figure 2.20 : Schéma de principe du microscope ARdMtrant la détection de la déflection du
levier par faisceau laser réfléchi vers un détecteu

Couramment, le balayage est établi selon les naudeants :

* Le mode contact : Le balayage est réalisé paromtact physique entre la pointe et
la surface de I'échantillon, jusqu’a la créationmng force répulsive entre les atomes de la
pointe et les atomes situés a la surface. Cette forée une déflection du levier et sera
mesurée par la photodiode, les variations des gorépulsives dues aux reliefs sont

enregistrées pour donner lieu a une image topogragh

* Le mode non-contact : La pointe vibre verticalaméutour de sa fréquence
propre), a une distance de 5 a 15 nm de la sudatéchantillon. La force attractive, qui

représente une perturbation pour les oscillationsdifie 'amplitude, la phase et la
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fréquence de la vibration en fonction de la hauteayenne de la pointe. L’électronique
d’excitation permet de détecter cette modificatemm fournissant le signal électrique
servant a la régulation. L’absence de contact datiqeointe et la surface demeure un
avantage principal de ce mode, cela préserve lit&da la pointe. En revanche, la force
attractive (sensible généralement a la hauteungmwinte) est beaucoup plus faible que
celle de déflexion utilisée dans le mode contactjualité de I'image n’est donc pas aussi
bonne que celle obtenue dans le premier mode. % plfaut ajouter que la présence
d’'une couche de vapeur a la surface sous condiéionisantes peut piéger la pointe si la
vibration est réalisée a une amplitude qui n'est gafisamment grande. Ce mode est
donc peu utilisé.

* Le mode contact intermittent * tapping mode 'La pointe vibre a une trés
faible distance de la surface au point gu’elle uctee » celle-ci, lorsqu’elle est dans sa
position la plus basse, le contact est donc inteenti La force liant la pointe et la
surface, varie de l'attraction a la répulsion. #inkge du mode non-contact, il est tenu en
compte de garder constante la hauteur moyenneesetaranti en fournissant une bonne
amplitude de vibration. Quant a la qualité de I'geadonnée, le mode du contact
intermittent est comparable au mode contact, de, pgluévite mieux les problémes
d’endommagement, d’adhésion ou de faibles sersgibifiropres aux modes contact ou
non-contact.

Les images topographiques obtenues dans le cadretaeétude sont réalisées en mode
contact, par S. Reynaud. Parmi les limitations gpésente cette technique, I'usure rapide
de la pointe est sans doute la plus génante. Leostiope AFM utilisé a Cottbus de
marque « SPM SOLVER P47H » fonctionne suivant lene@rincipe que celui de Saint

Etienne.
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4.4, Résumé

Le tableau ci-dessus résume les avantages etdesvignients des divers appareils de

caractérisation des surfaces de notre échantillantaet apres l'irradiation (microscope

optique, microscope électronique a balayage etasdape a force atomique).

Avantages

Inconvénients

Microscope Optique

- utilisation tres rapide et facile.

- accessible a tout opérateur

- Grandissement limité (1000 fois
ne permettant pas I'observation d
détails (période des LIPSS).

- Possibilités de mesure sur différents
matériaux (conducteurs, semi-conducteurs
isolants, biologiques, ....).

,- Il faut s’assurer que I'échantillon
soit de nature a supporter le

- Mise sous vide des échantillions.

MEB - Résolution maximale de 1 nm et un bombardement électronique.
grandissement jusqu'a 300 000, permettant- Besoin d’un opérateur bien
une observation des détails. formé.

- mesure de la période LIPSS

- Résolution nanométrique en amplitude. | - Champ réduit dans la pratique

- Possibilités de mesure sur différents (100 pum x 100um).

matériaux (conducteurs, semi-conducteurs,- Temps de mesure relativement
AFM isolants, biologiques, ....). long (10 & 30 minutes).

- une grande résolution allant jusqu'a 1A e
z

n- Usure rapide de la pointe
- Besoin d’'un opérateur bien

- mesure de la période et 'amplitude LIPS

Sformé.

Tableau 2.5 : Récapitulatif présentant les diffevreawvantages et inconvénients des différentes
technigques utilisées (Microscope optique, MEB eVhF
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5. Formation de LIPSS sur un échantillon de Tungstee : effet de la

fluence laser

Dans cette partie nous examinons I'effet de lanfteelaser sur la formation des LIPSS.
Cette étude présente les résultats expérimentaukirgaliation d’'un échantillon de
Tungsténe avec différentes fluences lasgomme démontré dans le chapitre 1, la
formation des LIPSS dépend de la fluence laser.sDanr article, Yasumaru et al
[YMKO5] montrent une forte corrélation entre la ijpéle des LIPSS et la fluence laser.
Ainsi, on constate une augmentation de la périaeldPSS avec l'augmentation de la
fluence pres du seuil d'ablation. Par ailleurstecebservation a été confirmée dans
l'article de Reif et al montrant une corrélatiortrenla dose d’énergie et la période des
structures [RCVO09]. L'utilisation d'un faisceau Bpkement gaussien ne permet pas
d'avoir une fluence uniforme sur la zone affectéenage de la figure 2.21 montre que la
zone d’apparition des LIPSS dépend de la répartdmatiale du faisceau gaussien, telle
gue la zone encadrée en bleu qui présente la plggergie d’apparition des LIPSS.
Cette image présente la surface du tungsténe égaaliec une fluence moyenne de 1.88
Jlcnf et 50 impulsions. Superposé a I'image nous préssrie profil de la forme spatiale
du faisceau gaussien avec une taille de waist d& @i, tel que, le rayon waist
représente la largeur du faisceau laser a 1/e. Mwass choisi le tungstene dans ce
travail, due a une grande possibilité d'obtenir d¢8SS. Elles sont nettes avec un
contraste élevé, qui peut étre lié a sa grandeuvale la force du couplage électron-

phonon (comme nous le verrons dans le chapitre 4).
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Fluence 1,88 Jicm?

Figure 2.21 : Influence de la forme spatiale dsdaau gaussien sur la zone d’apparition des
LIPSS, limage présente un échantillon de tungstéadié avec une fluence de 1.88 J@n50
impulsions.

La plage de fluence sur laquelle les LIPSS sonemiégs sur le tungstene est
limitée : entre 0. 30 et 0.70 J/&mvec 50 impulsions, cette plage se trouve au derid
tache irradiée sur le tungsténe, ainsi aucune Li@ER/iilieu de la tache irradiée n'a été
observée, due a une fluence trés importante, &uetdorme gaussienne du faisceau laser.
Les images MEB de la figure 2.22, montrent l'infice de la fluence laser sur
I'apparition des LIPSS dans la gamme de fluencantliie 0.06 a 1.88 J/éravec les
mémes conditions expérimentales et un nombre dlisigms fixe (50 impulsions). Pour
des fluences trop faibles, il semblerait qu'aucumadification ne soit induite (Figure
2.22 (a)), tandis qu’'a partir d'un certain seuds dtructures périodiques commencent a

apparaitre aprés une accumulation de 50 impulgkigsire 2.22 (b)).
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Figure 2.22 : Influence de la fluence sur l'appamtdes LIPSS sur le tungsténe avec 50
impulsions pour une gamme de fluence allant de 8.088 J/crh

Cependant, pour des fluences trop importantesgdiation laser provoque une ablation.
La zone d’'une forte ablation ne possede pas detéaistiques périodiques ou la fluence

est tres importante (centre de la tache irradiégurEi 2.22 (f)). Mais des LIPSS
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apparaissent au bord de la tache correspondarg plus faible fluence, cela est dd a la

répartition d’énergie du faisceau gaussien (Figud). Nous rapportons les résultats de
la figure 2.22 sur le graphe ci-dessous (Figur8)212 densité des LIPSS a été présentée
en fonction de la fluence qui varie entre 0.06 3/etnl.88 J/crh Elle a été calculée par

le rapport entre la surface couverte par les LIBS& surface globale de I'impact laser.

100
80 4
&0 4
70 A

61 A

Densité de LIPSS (26)

o 100

0,08 012 0.3 0,63 0,28 1.88

Fluence(Jicm?®)

Figure 2.23: Fluence en fonction de la densitéLtRSS, calculée sur les taches irradiées
présentées sur les images de la figure 2.22.

Le graphe précédent montre une densité de LIPS8 poiir une fluence de 0.06 Jicm
trés faible par rapport a la fluence d’ablationrdatériau (seuil d’ablation, qui équivaut
pour le tungsténe & 0.40 JfMMCO4]). La densité augmente avec 'augmentation de
la fluence jusqu’a atteindre un maximum. Elle dis@ncependant pour des plages de
fluence tres importantes car les LIPSS sont sitjigsie au bord de la tache irradiée a
cause d’une forte ablation des matériaux dansna zentrale. Dans le cas du tungsténe,
le maximum de la densité des LIPPS a été obsenvéyme fluence de 0.31 J/8mui est
considérée comme la fluence la plus adaptée adiebson des LIPSS sur la surface du
tungsténe, aprés une accumulation de 50 impulsiocadluence nécessaire pour une
apparition claire des LIPSS dépend fortement de typ matériau, En effet, plusieurs
auteurs situent la gamme d’apparition des LIPS8emsous du seuil d’ablation [CKRO04,
VGO06]. Pour ce raison, et avant chaque expériemmgs chercherons a déterminer pour

chaque matériau la fluence nécessaire et la plystéel pour I'apparition des LIPSS.
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6. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu la description ili&tades dispositifs
expérimentaux utilisés pour mener cette étude tmsleux laboratoires : Laboratoire
Hubert Curien a Saint Etienne et Laboratoire LSdExpentalphysikll & Cottbus. Nous
avons présenté les composantes de notre systésrefémstoseconde et son mode de
fonctionnement. Nous avons également exposé lEselites méthodes de mise en forme
temporelle des impulsions femtoseconde et leurnigdes de caractérisation (auto et
cross corrélation).

En outre, nous avons présenté notre méthode datrad des échantillons ainsi que les
réglages préliminaires de notre dispositif expéntak(réglages du plan image). Ensuite,
nous avons décrit les dispositifs expérimentaubksés dans le cadre des techniques de
caractérisation de nos resultats.

Une illustration pratique de LIPSS formées a |damg d’'un échantillon de tungstene a
également été présentée.

Dans les chapitres suivants nous présenterongsedtats relatifs a la formation

des LIPSS, obtenus dans le cadre de cette thése.
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Chapitre lll.

« ROle de I'excitation du plasmon de suréasur la
formation des LIPSS »

Résumé : Dans ce chapitre, nous étudions le r&de ptlessmons de surface dans le
couplage laser-matiere. Pour ce faire, nous aveatisé une expérience permettant
d’exciter les plasmons de surface et d’examiner lafluence sur la formation des

LIPSS.
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1. Introduction

Dans le chapitre |1 nous avons détaillé I'mportamses plasmons de surface sur le
couplage laser matiere, ainsi le role d’excitaties plasmons sur la formation des
LIPSS. Dans ce présent chapitre nous allons déeroakpérimentalement le role des
plasmons sur la formation des LIPSS. Ainsi, nousnavdécrit dans le chapitre Il, le
dispositif expérimental comprenant un laser défivrdes impulsions femtoseconde, un
dispositif pour la mise en forme temporelle des umsns et enfin les différentes
techniques de caractérisation utilisées dans leedael cette étude. Dans ce chapitre, nous
présenterons la démarche suivie ainsi que la gseri détaillée de notre systéeme
expérimental qui nous a permis de mettre en évaldinfluence de I'excitation des
plasmons de surface sur la formation des LIPSSshous intéresserons également aux
conditions nécessaires a I'excitation des plasnaensurface et nous examinerons enfin

les résultats obtenus.
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2. Démarche expérimentale suivie

Dans cette partie nous allons montrer le rGle dgcltation des plasmons de
surface sur la formation des LIPSS. Les plasmonssddace sont des ondes
électromagnétiques associées a une oscillatioreatlé des électrons du plasma
d’électrons libres a la surface d’'un métal. C'as¢ wnde longitudinale, elle provient du
couplage entre les photons incidents arrivant seraurface métallique. Cette résonance
de plasmon est obtenue uniguement pour une pdlans@M comme nous l'avons
détaillé dans le chapitre 1. Nous indiquons dasspiaragraphes suivants les démarches
expérimentales suivies pour aboutir a I'excitaté®s plasmons de surface : réalisation
de réseaux de différentes périodes sur la surfad@chantillon , ceci étant une condition
nécessaire a l'excitation des plasmons commeaé® mentionné dans le chapitre 1.
Nous discuterons par la suite de I'importance diptage laser-matiere dans la formation
des LIPSS. Enfin, cette démarche expérimentale s@wée d’'une analyse approfondie

des résultats obtenus. Ces travaux ont été puddiés la référence [GCP11].

2.1. Préparation d’échantillons

a) Méthode de fabrication des réseaux de diffractio

Nous avons développé dans notre laboratoire unmdisede procédures et techniques
lithographiques réalisées par Svetlen TONCHEV paanede fabriquer des réseaux de
différentes périodes dans la gamme de 440 a 806trda profondeur allant de 10 nm a
500 nm. Dans notre expérience, nous avons doncichoe épaisseur de 10 nm de
maniére a ne pas changer la constante diélectriguespondant a une surface lisse.
Nous avons utilisé une gravuohimique pour obtenir une si faible épaisseur ss d
substrats de nickelUn banc d’exposition d’interférences de type Ma&imZder a été
utilisé pour créer des réseaux de différentes gésicsur plusieurs plaques de nickel
recouvertes d'une couche de résine photosensibipléd® SPR505A). La procédure

expérimentale est résumée sur la figure 3.1. Latmwde résine est déposée sur un

71



Chapitre 111.

substrat de Ni par la technique du « Spin Coatirigamprésence d’'un substrat métallique
de haute réflexion provoque dans la couche de egsiotosensible la formation d'une
onde stationnaire avec un nceud de champ électtimute prés de la surface. Cela
implique que les franges d’interférence apres leldppement de la résine photosensible
deviennent des sillons non-complétement ouvertgjujas la surface métallique,
empéchant la gravure chimique de la surface. llest nécessaire d’augmenter la dose
d’exposition pour que les sillons soient bien ots/gusqu’au fond sans toutefois donner
lieu & un ventre de champ dans la couche de réSieet la raison pour laquelle on a
choisi une épaisseur de résine plutbét faible : hAD d'épaisseur. L'échantillon ainsi
revétu de résine photosensible est donc place wargerférogramme classique de type
Mach-Zehnder alimenté par un laser He-Cd s-pola&i8@ mW, émettant a 442 nm. Le
transfert physique du réseau de la couche de résime la surface de nickel a été réalisé
par gravure humide a l'aide d'une solution acidmir Bouvoir amorcer la gravure, le
Nickel exige un acide plus un oxydant. Ce liquidmteent de l'acide nitrique dilué
(HNOs). Une dilution de 10:1 donne une vitesse de gend& 1 nm/sec. Une attention
particuliere a été accordée a la vérification désknce de toute contamination de la
surface du nickel due a la préparation des échamgil Généralement I'ensemble de
l'opération se déroule en salle blanche afin diédti maximum toute contamination des
surfaces. Les périodes des réseaux vomigle 440 nm a 800 nm tous les 10 nm. La
figure 3.2 représente une photo (sous éclairagereiptde I'ensemble des échantillons
(figure 3.2 (a)) et une image MEB d’un réseau (FedsL2 (b)).

Radiation
e = Résine isolée
Résine Substrat g Masque
\ / 8y F
e — — S S—
.
Dépot résine Insolation Etat résine
E— N B E
Ablation résine Attaque chimique Substrat final

Figure 3.1. Principe de la photolithographie.
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Figure 3.2. a) Représente une photo (sous éclaimaiyeel) de 'ensemble des échantillons et b)
image MEB d'un réseau avec une périodage 560 nm.

b) Choix de la profondeur du réseau

Nous choisissons dans le cadre de cette applicktipnofondeur des réseaux a 10 nm.
Cette épaisseur n’induit pas de changements dangrépriétés diélectriques [HZCO09,
GCP11]. Afin de nous assurer que le réseau de maefor 10 nm n'induit pas de
changements dans les propriétés diélectriques, rvams effectué un calcul de
I'efficacité de la réflexion d’ordre zéro par déseaux a différentes épaisseurs réalisé par
O. PARRIAUX. Ce calcul, présenté dans la figure 3.3 ci-dessetigféectué pour une
incidence en polarisation TM et une longueur d'oddeB00 nm sur une surface de Ni,
par la méthode « RCWA : Rigorous Coupled-Wave Asialy (code Lyndin,

www.MCgrating.com). Cette figure montre que lesrbas de I'efficacité de la réflexion

sont a peu prés constantes et atteignent la vateurdue de I'excitation du plasmon (790
nm) pour des faibles profondeurs de réseaux (5riconcordant ainsi avec les résultats
publiés par M. Huang et al [HZCO09].
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Zero-th reflection

) 2 0.60;
ls:>,. 0.67- d=10nm 3 E E
9 9.9 0.40;
E 0.66; - SE
g 0.201 d=100 nmf
0.65- - N ; :
600 700 800 900 600 700 800 900
Grating period [nm] Grating period [nm]

Figure 3.3. Calcul de l'efficacité de la réflexiofordre zéro par des réseaux a différentes
épaisseurs.

2.2. Condition d'irradiation laser

Le dispositif expérimental utilisé dans notre aigrice a déja été présenté dans le
chapitre précédent (figure 2.15). Le faisceau laskx sortie de I'amplificateur posséde
une durée d'impulsion de 150 fs de largeur & midwau(FWHM) avec un taux de
répétition de 1 KHz et de longueur d’onde 800 nre. faisceau laser est focalisé
normalement, a l'aide d'une lentille achromatiqgee&d.8 mm de focale, sur I'échantillon
qui est monté a la verticale sur une platine destedion qu’on peut déplacer dans les
différentes directions XYZ. L’irradiation des échidlons est réalisée a pression
atmosphérique dans le plan image d'un diaphragmeaidmétre dep = 2.8 mm,
produisant un spot laser a la surface du matériaurdyon d’environ 27.5&m (voir la
méthode présentée dans le chapitre précédent)exgériences présentées dans cette
partie ont été réalisées en appliquant une irfadigdgar une seule impulsion afin d’éviter
tous les phénoménes d'accumulation qui pourraiendifiar la résonance plasmon
[ZMWO07, HQ10]. Par ailleurs, la polarisation jouaoh role tres important dans
I'excitation des plasmons, cette excitation desmlans de surface n’aura lieu seulement
gue pour une polarisation TM. La figure 3.4 présamt schéma de l'irradiation de notre

échantillon ainsi que les deux polarisations avee imcidence normale, (a) : TE est le
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champ électrique parallele au réseau et (b) : TiMeeshamp électrique perpendiculaire

au réseau. Ainsk eto sont respectivement la période et la profondewédaau.

Figure 3.4 : Irradiation du réseau sous incidermrenale & une fluence de 1.42 Jfcawec une
seule impulsion laser femtoseconde. (a) polarisali& : le champ électrique est parallele au
réseau. (b) polarisation TM: le champ électriqust eperpendiculaire au réseau.
A eto sont respectivement la période et I'épaisseuédaau.

3. Role du couplage laser-matiére sur la formatiodes LIPSS

Les premieres observations montrent que l'irradmatl'un méme échantillon de nickel
sans réseau et dans les conditions d'irradiati@tipées ci-avant ne conduit pas a la
formation de LIPSS (fine LIPSS). Dans les mémesditmms expérimentales, nous
avons réalisé une série d’irradiations sur lesediffits échantillons de Nikel avec des
réseaux de périodes allant dg = 440 nm & 800 nm, pour les deux polarisationseTE
TM & une fluence laser de 1.42 J fcet pour une seule impulsion laser. La figure 3.5
montre les images MEB des échantillons avec difté&e périodes de réseaux : 710, 760

et 790 nm, le faisceau laser est polarisé TM.
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Aec=710 nm 10 pm Ae =790 nm

Figure 3.5 : Images MEB des échantillons avec ifférdntes périodes de réseau de 710 nm (a),
790 nm (b) et 760 nm (c, d) irradiés avec une siegeilsion laser femtoseconde polarisée TM,
et une fluence de 1.42 J/énba polarisation du laser est représentée schéueatient par les
doubles fleches.

Les images (a) et (b) de la figure 3.5 ci-dessustreat des échantillons de Nickel pré-
structurés avec des réseaux ayant des périodesedifés de 710 et 790 nm. Aucune
structure LIPSS perpendiculaire a la polarisati@stnobservée, que ce soit sur I'un ou
'autre des échantillons. Dans le cas des deuxripations (TM ou TE), nous n’avons
observé aucune structure fines LIPSS sur les diftérréseaux a différentes périodes
excepté sur le réseau de période de 760 nm. Lagesn(c) et (d) de cette méme figure
3.5 montrent I'échantillon de nickel avec léseau de période 760 nm et son
grandissement. L’'agrandissement de la zone encauyétre clairement la formation des
LIPSS de type fine LIPSS pour des périodes biemigst
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Cela correspond a une résonance du plasmon deswav@c une longueur d'onde laser
femtoseconde de 800 nm. La période de ces fineSL.IEst proche de 760 nm. Ceci est
observé uniquement avec la polarisation TM, ce dé@&montre clairement le réle
important joué par I'excitation des plasmons déasr sur la formation des fines LIPSS.
Pour aller au-dela de ces premiers résultats qtifdit on a procédé a un examen
systématique de toutes les périodes du réseauqlirgification a été faite par la mesure
de la densité des LIPSS sur la surface de l'impactconsiste a calculer le rapport entre
la surface couverte par les LIPSS et la surfackaigode I'impact laser.

= 10 = 10
i% 8 a) ™ E g b) TE
2 2
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Figure 3.6. Densité des LIPSS en fonction de l@ogérdu réseau sur un substrat de nickel, avec
une polarisation TM (a, c) et une polarisation BEd). La fluence du laser est de 1.42 J7 @n

b) et 0.97 J / ci(c, d). La densité des LIPSS est mesurée papleraentre la surface couverte
par les structures fines LIPSS et la surface tataléimpact laser.

Ces résultats sont reportés sur la Figure 3.6 geux fluences différentes de 1.42 Jcm
(a, b sur la Figure 3.6) et de 0.97 Jcfo, d sur la Figure 3.6) et pour différentes
polarisations TE et TM. Pour une polarisation T&gdénsité des LIPSS est nulle quelle
gue soit la période du réseau sur la surface deehau la fluence utilisée (Figure 3.6 (b,

d)). Pour la polarisation TM, en revanche, uneefatigmentation de la densité des
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LIPSS est observée pour une période proche de @W§0amec des valeurs nulles en
dessous de 720 nm et au-dessus de 770 nm (ariacsgure 3.6). Cette résonance forte
sur la période observée sera discutée dans laosestiivante. Ces phénomenes se
produisent non seulement pour cette valeur deulenfle (1.42 J/cfi mais aussi pour
une plus faible fluence laser & 0.97 Jcmomme le montre la Figure 3.6 (c). Ce
comportement observé a différentes énergies, attpst dans une gamme d'énergie bien
définie et sous exposition laser par une seule lisigy I'excitation des plasmons de
surface joue un réle précurseur dans la formatiea HIPSS sous irradiation laser

femtoseconde.

4. Analyse des Résultats

4.1. Calcul de la longueur d’onde du plasmon pour N

Comme nous I'avons mentionné dans le chapitrefhrime la plus simple d’'un plasmon
de surface est une excitation électromagnétiquepqut exister a l'interface de deux
milieux ayant des constantes diélectriques de sigpposés, par exemple dans notre cas
le nickel et I'air. La technique utilisée dans aeatas pour I'excitation des plasmons de
surface est le couplage de faisceau incident aweanodulation périodique de la surface
du métal (réseau) [RAC68]. Du fait de la présenceel structuration périodique sur la
surface métallique, I'onde diffractée par le résestuicouplée aux ondes de plasmons de
surface. L'excitation d’'une onde plasmonique auddgace du matériau par une onde
incidente peut conduire a un dépdét d'énergie modBléur tenter d’apporter une
explication au comportement observé au niveau deooplage et de la résonance aux
périodes 750 nm et 760 nm du réseau, nous alloosreléi-dessous les effets de
l'irradiation d’'impulsion laser ultra-courte sursl@ropriétés optiques conduisant a un

changement de la résonance plasmonique de sutfandwe.
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Pour le calcul de la longueur d’onde du plasmon,applique des conditions limites

appropriées pour les champs résultant a linterfdEdectrique/métal. L'expression
familiére du vecteur d'onde du plasmon, comme ifausns présenté dans le chapitre |

est:

e W EE
k, =k, +ik, =— ——"— (3.1)
C\& +E,

d
Ou &y est la permittivite du milieu diélectrique ef :£r'n+i£r"n la constante

diélectrique complexe du métal. La longueur d'oddeplasmonisp correspond a la

partie réelle de vecteur d’'onde du plasmemrét peut étre écrite sous la forme suivante :

el
A =2—,IT:/]D

sp

E,TE
é‘dé‘m

(3.2)

Le calcul de la longueur d’'onde réalisé par J.Plo@bier a partir des données des
références [Gra72, Pal85], donne pbur 800 nm,&r'n =-13 etE;1 = 21.7, une longueur

d’'onde de plasmon de surfatg = 792 nm. On peut donc considérer que la périede d

résonance du plasmon attendue dans notre étuderagptale serait de 792 nm.

4.2. Modification des propriétés optiques par une xitation laser

ultracourte

Les résultats expérimentaux obtenus dans la segiiéoédente (3) concernant la
résonance du plasmon (autour de 750-760 nm) sfiétatits de ceux attendus (792 nm).
Dans le cas d'un métal de transition comme le hidkepassage de la résonance de 792
nm a 750-760 nm peut s’expliquer par un changenwmplexe de la densité
électronique modifiant les transitions possibletreehes bandes d et s, en raison de
I'excitation laser ultracourte. Du point de vue e modélisation Drude-Lorentz,

'équation (3.2) de paragraphe 4.1 exige une ctomcau niveau de la fonction
diélectrique £ due a l'excitation ultra-courte du nickel, cetterreotion peut faire

évoluer cette résonance plasmonique de 792 nm-&6B0m [GCP11]Par conséquent,
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la constante diélectrique complexe se compose ex [gigties, une partie correspondant
a une excitation intrabande décrite par le modélBide, et l'autre partie correspondant
a des absorptions résonantes interbandes, baséelesunodéle de Lorentz

E =&, *+E&,. Aune frequence donnee, la longueur d'onde du piasie surface peut

étre modifiée par la variation de la constanteedigiqueE . Ceci nécessite d'évaluer
I'effet produit par I'excitation du matérialans le cas de notre longueur d'onde laser, les

modifications dominantes des propriétés optiquesltént de la modification des états
électroniques. Ainsi, pour le nickel, le term&_ interbande est dominé par des

transitions de la bande d a la surface de Ferndéindrgie laser déposée dans un gaz
d'électrons induit un écartement de la distributites électrons autour de I'énergie de
Fermi, donc affecte les transitions intrabanden&trbande survenant dans le systeme
électronique. Les transitions intrabande et intediease produisant dans le systeme
électronique sont alors modifiées.

La fréequence plasma dépend de la fonction de lsstante diélectrique complexe

& _decrite par le modele de Drude-Lorentz [RDE9S].

. f o N Xo
E =ETFIE=E +E = 1-—>> | + %
Ww-iY ], |[F(d-d)+id, |

(3.3)

Dans la partie correspondant au modéle de Druaenfpre terme de I'’équation 3.3), les
principaux parametres (la fréequence du plaﬂmpaet le taux de diffusion des électrons

libresy) décrivent la dynamique des porteurs libres danmatériau lors des transitions

intrabandes. Le mouvement des porteurs de chaogdidés est décrit par le deuxieme
terme de I'équation 3.3, les oscillateurs harmoesgde Lorentz, ainsflj, G, etT sont

respectivement la force d'oscillateur, la frequenentrale et le taux de diffusion des

électrons excités par transitions interbandes i@éee¥. Les parametres du calcul des
fonctions diélectriques de l'intrabande et de &miiande pour le Ni a 300 Kfo, f]. ,v et

[}, ont été extraits des données ajustées par RakiJRDE9SS]. Selon ces donnees, les
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fréquences plasma songe = Qp = as =15.92eV, correspondant a deux électrons
libres par atome. Dans ce calcul, les deux parasétret £ varient, modifiant ainsi la

longueur d'onde du plasmon de surface. Une repeéigen dans le planq ,&, ) est

donnée sous forme de cartographie couleur surdar€&i3.7 (a) [GCP11]. La figure 3.7
(b) montre la dépendance de la longueur d’'onde ldsnpnisp avec les fréquences
plasma liées au changement de la densité délectammtribuant aux transitions

intrabandes et l'interbandes. Les paramétres salnulés en fonction ore;p, mais des
arguments qualitatifs similaires pourraient étrduds a partir de I'évolution relative des

forces d'oscillateuf et fj .

Agp [nm] Agp [NM]
25 800 800
a) LI ]
20 H "E‘l :
15 | j
w Ag, | 750 <, e 1750
10 | G 0. 0
5 i.&ar o
—ﬁ 700 700

Figure 3.7 : (a) Longueur d'onde plasmon calculéasdle plan complexe de permittivité
diélectriqueisp = 750 nm est représentée par la courbe en végbet 760 nm par la courbe en
bleue pointillée. La valeur attendue est (792 nnaiguée en noir. L'’ensemble des solutions
possibles est tracé en fonction des fréquencemplatsilisées dans le modele de Drude-Lorentz

(b).

Il a déja été supposeé que la longueur d'onde demaa de surface et la période des
LIPSS diminuent avec la densité électronique dansak du silicium [HQ10, BRK11].
Pour un métal de transition comme le nickel, lespge de la résonance de 792 nm a 750-
760 nm peut résulter d'un changement complexe denaité électronique. De fait, les

transitions possibles entre les bandes d et s mouifiees en raison de I'excitation
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ultracourte laser, comme indiqué sur la figure @Y Asp = 760 nm est la solution
représentée par la courbe supérieure pointilléelen sur la Figure 3.7 (b) @tp = 750
nm est la solution représentée par la courbe @iéei en vert sur la méme figure. Ces
deux courbes entourent les solutions possiblesaqti accessibles pour une contribution
de la bande d inférieure a celle correspondantiawde la température ambiante. Le seulil
en énergie des transitions interbandes n'est s ddns le cas du Ni. En effet, les
bandes d se chevauchent et ont des énergies aksupérieures a I'énergie de Fermi,
comme cela est présenté dans les calculs de sewdbandes électroniques de Lin et al
[LZ08]. Le chevauchement d'une forte densité d¥ta¢ la bande d avec I'énergie de
Fermi garantit que les électrons de la bande 3dqmétre facilement excités vers la
bande 4sEn raison de I'énergie des photons qui sont supériau seuil des transitions
interbandes, les électrons des bandes d sont preensisles états vides de la bande s ou p
pres du niveau de Fermi par des transitions intelés directes [HKNO7].

Comme la température des électrons du systeme atgmees états vides seront
disponibles en-dessous du niveau de Fermi (Fermgaing). La bande 4s ayant une
densité d’états plus petite que celle du niveateteni, ceci conduit a un changement de
potentiel chimique aux énergies plus élevées ateraduction de la contribution des
électrons de la bande d [LZ0&]a contribution de ces électrons disponibles painirs
une transition diminue, entrainant une diminutian ld fréequence de plasngp. En
conséquence, la longueur d'onde du plasmon decsurisultante se réduit, ce qui
s’accorde avec les mesures présentées sur la fBjuée Cette analyse nous permet
d'identifier la gamme de résonance plasmoniqueudace pouvant étre effectivement
atteinte aprés une excitation ultra-courte. La dirtion de la période spatiale pour les
structures périodiques de surface obtenues expda@ieenent pourrait ainsi étre liée a la
diminution de la longueur d'onde du plasmon deaserisp Cela advient suite a une

diminution de la fréquence du plasma dans le solide
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5. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté une étuldefaenation des LIPSS générées par
l'irradiation d’'un matériau avec des impulsionselafemtoseconde. Dans ce cadre nous
avons réalisé une irradiation avec une seule ingulst deux polarisations différentes
TM et TE sur des réseaux présentant une large gasenperiodes allant de 440 a 800
nm. Sur la base de cette procédure expérimentalss, avons démontré que les plasmons
de surface induits sous une excitation laser femstwsde conduisent a la génération de
fines LIPSS sur la surface de nickel. Nos résultd@elent que les fines LIPSS
n'‘apparaissent que pour une période de réseauwéieie située autour de 750-760 nm,
cela laisse penser que le couplage avec les plasa®rsurface est responsable de la
formation des ondulations. Les calculs théoriquesitnent que la période du réseau
attendue est différente de celle qui est calcusgdagfonction de la constante diélectrique
al = 800 nm. Le modéle de Drude-Lorentz a été ap@leu supposant que la constante
diélectrique du nickel est susceptible de changeragson de I'excitation laser ultra-

courte.
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Chapitre IV

« Influence du couplage électron phonon sur la
formation des LIPSS »

Résumé : Dans ce chapitre, nous avons étudiéuéntie du couplage électron-phonon
sur la formation des LIPSS. Afin de rendre compée cgtte influence, nous avons

examiné quatre différents types de métaux préseditiérentes constantes de couplage
électron-phonon sous une irradiation laser femtws#e. En somme, nous avons obtenu
une corrélation entre la force de couplage élegitmmon et I'amplitude des LIPSS.
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1. Introduction

Nous avons abordé dans le chapitre précédent uanisére que nous supposions tres
important dans la formation des LIPSS. En effeysnavons constaté que I'excitation des
plasmons de surface par un laser femtoseconde it@anda dépoét périodique d’énergie
sur la surface du matériau. Cela peut amener @rlérgtion de structures fines LIPSS sur
la surface de nickel. Suite a un dépot périodigéaetgie a la surface d’'un matériau,
'équilibre thermique entre les différents systéenfékectrons-ions) se produit par un
échange thermique entre les deux systemes paerfiiédiaire du couplage électron-
phonon. Faisant suite a ce résultat important ptésgans le chapitre | (section 2.2.2),
nous supposons que la force de couplage électronephest susceptible de jouer un réle
trés important dans la formation des LIPSS. Cefmefit de couplage électron-phonon a
déja été discuté dans le chapitre I. Pour exansperinfluence sur la formation des
LIPSS, nous avons utilisé quatre différents types ndétaux présentant différentes
constantes de couplage électron-phonon. Nous aaioiss démontré I'existence d’'une
forte corrélation entre les propriétés des métalamplitude des LIPSS, autrement dit,

entre la force de couplage électron-phonon et lldaoge des LIPSS.
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2. Réle du couplage électron-phonon sur la formatiodes LIPSS

2.1. Procédures expérimentales

Dans ce travail, nous effectuons une étude coniparates structures périodiques
induites par un laser femtoseconde sur deux typemé@taux : des métaux de transition
(Ni, W et Ru) et un métal noble (Cu). Le montagendre expérience est présenté sur la
figure 2.15 du chapitre Il. Les propriétés élecimaors des deux types de matériaux, telles
gue la conductivité thermique K et la force de dage €électron-phonon, sont indiquées
dans le tableau (4.1). Le Ruthénium (Ru) a étéstipoiur sa grande valeur de la force du
couplage électron-phonon [BDFO0O]. Les autres meaté&riont été choisis en raison de
leurs structures électroniques différentes et dmpmtement de la force de couplage
électron phonon avec la température électroniqueLdenorphologie des surfaces des
échantillons traités est étudiée avec un microsaélpetronique a balayage (MEB).
Avant toute irradiation des matériaux, nous prépanootre échantillon par un polissage
de la surface permettant de minimiser I'effet défadts de surface. Le polissage a été
effectué a l'aide d'une polisseuse automatique alesc disques Sic qui couvrent
I'équivalent des grains de 180 a 2400 puis, sumddes abrasives rétinoides, en utilisant
un liquide diamantées Mecaprex (6 um a 0.25 pmyedmne série d’irradiation des
échantillons, nous examinons nos impacts grace différentes techniques de
caractérisation dont nous disposons au labora{Mieroscope optique, Microscope a
force atomique (AFM) et Microscope électroniqueadagage (MEB) (présentés dans le
chapitre II). Ces techniques nous ont permis diubtkes résultats présentés dans le

paragraphe suivant.
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Metals A (%) 5(nm) | KW.m*K?" | yx 13" W.m3K?Y) | Tm (K) | Ci (x10° J.K".m?)
(At T,=5000 K)

Ru | 61.2 | 16.2 117 18 (300K) 2607 2.9

w 50.4 | 23.3 170 4.3 3695 2.6

Ni 31.7 | 145 91 2 1728 3.8

Cu 37 | 126 398 2.1 1358 3.5

Tableau 4.1 : Propriétés des matériaux étudiés\(RWNi et Cu). A(%) présente I'absorption des
matériaux,d est la profondeur de peaugest la constante du couplage électron-phonon.tkaes
conductivité d'équilibre, ;fla température de fusion et &t la capacité calorifique des ions. Les
différentes données sont extraites des référehZ&8[ Pal85].

2.2. Reésultats : Influence des propriétés des matériausur I'amplitude
des LIPSS.

Ces résultats sont publiés dans la référence [CGBEE études antérieures ont montré
gue les processus de formation des LIPSS sur IHaces métalliques mettent en
concurrence deux processus ultra-rapides, le cgeptectron-phonon et la diffusion de
I'énergie des électrons chauds. Toutefois, cestrawnt été limités aux cas des métaux
nobles [WG05, WG06, HVGO09]. Nous étendons ces étymtaur d’autres métaux de
types de transition, avec en grande partie desriptép physiques et thermodynamiques
différentes (tableau 4.1).

La figure 4.1 présente les images MEB de l'irradiades différents métaux (Ru, W, Ni
et Cu) ayant des coefficients de couplage éleqitmmon allant de .20'" WmK™ &
1810 Wm™K™ (voir tableau 4.1).

87



Chapitre IV

(a)

Ru

Ni

Cu

Figure 4.1: Images MEB, pour différents métaux ,(R¥, Ni et Cu) sous les mémes
conditions expérimentales d’irradiation (fluenceymone de 0.5 J/chet 50 impulsions)(a)
images MEB (b) profil gaussien de l'intensité disdaau laser, tel que déterminé par la mesure
de la taille du faisceau. La direction du chamgtéigue est indiquée par la double fléche.
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Dans des conditions expérimentales identiques pous les matériaux (fluence
moyenne de 0.5 J/émavec 50 impulsions), les LIPSS sont observés sus fes
matériaux comme le montre la figure 4.1 (a) pour Ry Ni et Cu. Les LIPSS sont
perpendiculaires au champ électrique incident (toflbche, Figure 4.1(a)). Notons que
I'énergie de l'impulsion laser est nettement plagée dans le centre de la zone irradiée
en raison du profil du faisceau gaussien (figude(8)). La présence d'une phase liquide
lors de la formation des LIPSS, est attestée psrégections de matiere de petite taille
autour de la zone dimpact. Cependant, I'amplitddeLIPSS, semble dépendre des
propriétés des matériaux. Des travaux antérieufsctes sur les métaux nobles
confirment cette tendance [WGO05, WGO06]. Nous obmeswne forte corrélation entre
'amplitude des LIPSS et la force du couplage éecphonon ) des matériaux, plus
cette valeur dg augmente plus I'amplitude des LIPSS est importéfitgure 4.2).

300

250 -

200 -
T00
50
2
Cu Mi W Ru

Matériaux

Amplitude (nm)
=
L
{an]

Figure 4.2. Amplitude des LIPSS de différents mat& avec une irradiation laser d’'une fluence
de 0.5 J/crhet 50 impulsions.

La période de LIPSS, telle que déterminée parratyses MEB et AFM (Figure 4.3)
se trouve a environ 560-640 nm, cette variatiornvpotiétre due notamment a I'évolution
de la longueur d'onde du plasmon par un changedetd densité d’électrons (section
4.2 chapitre Ill). L'amplitude des LIPSS, mesugédlifférentes valeurs de fluences
locales, est rapportée sur la figure 4.4. Cettaider confirme I'évolution attendue de la
force du couplage électron-phonon avec la températomme on le verra par la suite.
Les valeurs plus élevées de la fluence correspdraden régime ou I'ablation se produit,
ce qui n'est pas contradictoire avec la formaties ldPSS [OHM10].
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Figure 4.3 : Analyse de la morphologie des LIPSSesdifférents matériaux : Ru (a, €), W
(b, 1), Ni (c, g) et Cu (d, h) dans les méme candg d'énergie et de nombre d'impulsion (0.5
J/cnt et 50 impulsion). Images AFM sur df * 15um (a, b, ¢, d) et lignes de profil déduites des
images AFM, montrant la section transverse dedadmphie des LIPSS(e, f, g, h).
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Nous pouvons noter une augmentation de l'amplitdde LIPSS avec une
augmentation de la fluence, c'est a dire avecrtandition de la distance par rapport au
centre de l'impact pour le Cu et W. Le Ni présdateune diminution significative de
'amplitude des LIPSS lorsque la fluence augmealers qu’une faible diminution est
observée pour le Ru. Ces évolutions peuvent &tes k& priori a I'évolution de la force de
couplage électron-phonon en fonction de la température (figure. 4.5) [LZO8tte
évolution de la force de couplagelu Ru avec la température n'est pas disponibls ldan
littérature, mais les résultats obtenus dans Isemtétravailsuggerent une diminution
douce de avec I'augmentation de tampérature électronique de ce métal.

Comme I'énergie déposée dans le matériau dépeadaealitent de la fluence, il
semble que le profil du dépbt d'énergie a une graimfluence. La profondeur de
pénétrationdu tungstene est plus élevée que celles des amiaédriaux éetudiés, le
confinement de ces matériaux est plutot attribué@na relaxation différente apres

l'irradiation, cette question fera I'objet d’'unesdlission dans la section suivante.

300 :
F .
= BN
250 - A - -
'E 200 - R i
= N m Ru
3150 - F//*///O w T
3 .
£ 100 - aNi
£ :
< 50 - ctul
O I I
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0

Fluence (J/cm?)

Figure 4.4. Amplitude des LIPSS pour différents éniatix avec 50 impulsions en fonction
de la fluence locale. La ligne pointillée indiqaevialeur de la fluence correspondant aux mesures
AFM de la figure 4.3.
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Figure 4.5. Evolution de la force de couplage etecphonon en fonction de la temperature des
electrons pour les differents métaux W (c), Ni€blCu (a) selon{Z08].
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2.3. Discussion : Influence de la température élecnique sur le

couplage électron phonon en formation des LIPSS

Cette section propose une discussion sur la basepdmpriétés physiques des
différents matériaux afin de mieux cerner leurs portements sous irradiation par des
impulsions ultracourted.’interaction d'une impulsion laser ultracourte ava surface
métallique conduit a une augmentation rapide dergérature électroniquie, jusqu’a
atteindre typiquement 10K, tandis que la thermalisation entre les soussyss
électronique et ionique se déroule sur une échddletemps beaucoup plus longue
(environ 1-50 ps) [AKP74]. La dynamique révele urogessus en trois étapes : la
premiére étape est I'absorption complexe de ladiemiaser, la deuxieme étape est de
modulation de la température électronique a demgles courts et la derniere étape est
les processus de relaxation hydrodynamiques qroidi$sent la surface métallique du
systeme et qui pourraient générer des instab#itésy déplacement des lignes de contact
gaz-liquide ou liquide-solide. A I'échelle nanonie définie par la profondeur de peau,
la lumiére incidente se combine aux ondes électgotzques de la surface pour donner
lieu & 'onde plasmon de la surface (SP). La géiwér&P le long de l'interface métal-air
par une radiation incidente peut produire un dépéergie modulée et un gradient de
température de la créte a la vallée des pré-ripples
En raison d’'une excitation laser ultrabréve, lenboe d'électrons libres et la fréquence
des collisions électroniques peuvent radicaleméwinger, et les propriétés optiques
évoluer significativement [GCP11, AKP74]. La durde la relaxation thermique est
déterminée par le taux d'échange d'énergie ensrélectrons et le réseau cristallin.
Durant les premiéres picosecondes, les électrolesréseau de phonons commencent a
s'équilibrer, et une couche mince de surface sugtfusion.

Pour étudier la corrélation entre la dynamiquelalestructure électronique aprés le
chauffage laser et la dépendance de la fluence $asela nanostructure, on a fait le
parallele entre la profondeur de fusiopndu la profondeur de pénétration d’un matériau
et I'amplitude des LIPSS.lest définie comme une distance de pénétratioréléesrons
avant le couplage au réseau, elle dépend fortedeetd température des électronse

de la constante de couplage électron-phoRorsupposant que la température ionique T
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de la couche chauffée est égale a la températutesiam T, la dépendance de. peut
étre estimée comme suit [CBS88] :

% % I
L(l_%j [ c J H @.1)
T AT Y

e’ m

L. est relié la conductivité d'équilibre K et a lad® de couplage (e-ply) A représente
une dépendance linéaire & Te de la capacité dglaifélectronique C(Ae= Te.Co)
[AM76]. C; est la capacité calorifique des ions.

La dépendance de. b la température électronique€st présentée dans la figure 4.6 :
elle a été calculée par J.P. Colombier pour ungeplde température électronique

recouvrant celle obtenues dans notre expérience.

— . .
|
150 \“ ..... Ni
1
\

5 10 15 20
T, [x10°K]
Figure 4.6 : Calcul de la profondeur de diffusias @électrons ({) en fonction de la température

électronique pour les différents matériaux solisiesle seuil de fusion. La fenétre correspondant
a la plage prévue de la formation des LIPSS eséseptée par la zone grise.
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La profondeur de pénétration effective des élestrochauds L se traduit par la
redistribution de I'’énergie a l'intérieur d’'un métdurant le temps d’équilibre électron-
phonon, au seuil de la fusion. Il serait utile tieer qualitativement le confinement de
I'énergie induite par le laser. Dans cette estwnaipproximative, on suppose que la
formation des LIPSS est liée a une phase de fugida surface du métal avec une
température proche de celle de la fusion. Danpédrnce, la variation de la température
électronique est liée directement a l'influence ldefluence laser. Pour le Cu et W,
lorsque la température électroniqugaligmente, la profondeug diminue [AZI06]. Un
processus inverse se produit pour le Ni, ce quimagwexpliquer I'évolution d’amplitude
des LIPSS en fonction de la température, obsenaes da Figure 4.4. Ce résultat
paradoxal peut étre interprété dans le cadre tiptaogie de la structure électronique.

La structure de bande du Cu est représentée pdargeebande d’électrons quasi-libres
s-p située a quelques eV en dessous de I'énerdterdd, cette bande et la bande d qui
est relativement étroite et facile a exciter sevabiehent et s’hybrident mutuellement

comme cela est représenté sur la figure (4.7).

transition indirecte

metal noble

transition directe
Ey

interbande intrabande

Figure 4.7 : Schéma représentant les deux typewadsitions électroniques, interbandes et
intrabandes, mises en jeu lors de l'interactiomdwétal noble avec la lumiére, Une transition
interbande est une transition directe, alors qutwaesition intrabande est une transition indirecte
[BilO6]

Pour Cu, comme d'autres métaux nobles, une exuitdtiermique d’'un grand nombre

d'électrons de la bande d produit un renforcementaliplage électron-phonon et une
réduction du libre parcours moyen des électrans Ve Tep, OU Vr est la vitesse des

électrons de Fermi et caractérise le temps de couplage électron-phdreptendance
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de I'évolution de I'amplitude des LIPSS en fonctala température pour les métaux de
transition disposant de bandes 3d (Ni), 4d (RiBdefW) est inversée. Pour comprendre
cette tendance, rappelons que les métaux de toansie différencient par rapport aux
métaux nobles en raison de leur niveau de Fermtaqunbe dans la bande @ndis que
pour les métaux nobles, la bande d est remplieect&ns. Aussi, dans le cas de
I'excitation des métaux de transition, I'excitatibermique des électrons de la bande d en
dessous du niveau de Fermi vers I'état d’énergi@seurs peut produire un déplacement
du potentiel chimiquela distribution de I'énergie est donc modifiéey etiminue avec
l'augmentation de I Pour le Ru I'évolution de la force de couplagetbn-phonon avec
la température n'est pas traitée dans la littézatomais les résultats obtenus dans ce
présent travail suggérent une diminution faiblecaleetempérature électronique pour ce
métal. Cet effet a été démontré dans la référebZ@d] pour le Ni et Ti mais des
arguments semblables devraient rester valableslpdru. Pour le W, en raison de leur
niveau de Fermi qui tombe dans la bande d, la ditiin dey commence pour une
température Jsupérieure a la gamme considérée, aipsnantre une légere baisse sur la
figure 4.6 pour ce métal. La taille de la couchadize détermine le confinement de
I'énergie absorbée et le gradient longitudinaladeempérature du metalT. Ce gradient
détermine la distribution de la pression et I'exgiam perpendiculaire de la surface a la
vitesse du son. Les gradients de surface pourrgarticiper a la force locale de
Marangoni, pouvant affecter la croissance des @tidumis, comme cela a été discuté dans
les références [HVGO09, GVRO09].
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3. Conclusion

La présente étude se concentre sur le role impodiarcouplage électron-phonon dans
I'évolution de I'amplitude des LIPSS dans les miatér métalliques sous irradiation
laser ultrarapide. On a exposé a une irradiatieerlaltracourte, dans des conditions
expérimentales identiques, deux types de métauklénet de transition) possédant
différentes propriétés, dont différentes constadtesouplage électron-phonon. Il résulte
de ces expériences que la force de couplage éleglronon s’'avére étre l'un des
parametres clés a l'origine de la croissance déxSEIl formées sur les métau@n
démontre également que I'amplitude des ondulatioesurée a différentes valeurs de
fluence confirme I'évolution attendue de la foree abuplage électron-phonon avec la
température. Enfin, le présent travail exploredlétion, inconnue jusque-la, du couplage
électron-phonon avec la température pour le Rutiménill semblerait que le
comportement de ce dernier ressemble a celui delniavec une diminution faible de la

force de couplage électron-phonon avec la températu
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Chapitre V

« Dynamique de la formation des LIPSS
(Expérience pompe-sonde)

Résumé: La dynamique de la formation des LIPSS a étéiétudur deux métaux
différents, le Tungsténe et I’Aluminium par l'inteédiaire d’'une expérience pompe-
sonde.
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1. Introduction

Dans les sections précédentes, nous avons abordke lenportant des plasmons de
surface dans le couplage laser matiére. Dans ge cadis avons examiné ce couplage
par l'intermédiaire de réseaux avec difféerentedopés (440-800 nm) fabriqués a la
surface d’un métal (Ni). Nous avons par la suitel& le réle important de la force du
couplage électron-phonon dans I'évolution de l'atnde des LIPSS, une expérience a
donc été réalisée sur différents matériaux avetérdiites constantes de couplage
électron-phonon. Cette expérience a révélé quelléeon de I'amplitude des LIPSS,
mesurée en fonction de la fluence pourrait étreét@e avec I'évolution attendue de la
force de couplage électron-phonon avec la tempé&a@e constat nous incite a penser
gue I'étude de l'influence du temps de relaxatitect®on phonon sur la formation des
LIPSS est indispensablepus présentons dans ce chapitre cette étudedi ItHune
expérience pompe-sonde sur deux métaux (W et Ad) mpus présenterons dans les

sections suivantes.
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2. Motivation de I'étude

La dynamique du couplage laser-matiére correspomh &hangement transitoire des
propriétés du systéeme absorbant, d0 & une excitdéis plasmons ou a une relaxation
électrons-phonon. La figure 5.1, préselg® différentes étapes de cette dynamique. La
premiére étape consiste en I'excitation du plasg®surface par une forte absorption de
I'énergie du faisceau laser incident (chapitreL3nergie captée par ces électrons libres
se diffuse ensuite a lintérieur du matériau pamtérmediaire du couplage électron-
phonon (chapitre 4). Ce couplage est caractéris@aipdemps de relaxation thermique
entre électron et phonan,n Ce temps de couplage laser-matiére est un factbuant
sur la formation des LIPSS, comme cela a été matdars le précédent chapitre. Il a
d’ailleurs fait I'objet de beaucoup d’études, comeoedle qui porte sur le rendement de
I'émission des ions [SHBO02]. J. Kim et al attestdans leur article [KNCO08] que la
formation des LIPSS est une conséquence de l'agoill des électrons chauds a la
surface du matériau. Ces oscillations peuventp&riurbées par une impulsion ultérieure

qui aurait lieu avant le transfert d’énergie destbns chauds au réseau cristallin froid.

@

Excitation de |
Plasmons & ™

(Chapitre 3) | lasmons|

pompe

@ ( sonde
Couplage | 7 +

Electron-Phonon <
(Chapitre 4) | T @ .
e-ph Temps relaxation
| Foss RIS Electron-Phonon
:Ir TR AR AN :I.-_. ‘__." ([:hapin-e 5:]

' Formation de ‘;'l
LIPSS ) femamad

t A Eak ko ra kel

Figure 5.1 : Différentes étapds couplage laser-matiére par deux impulsions pesopéee avec
Te-pnl€ temps de couplage électron-phonon.
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Ces études nous incitent a proposer dans ce chapig étude expérimentale sur I'effet

dynamique intervenant dans la formation des LIR®S.étapes majeures de I'expérience
consistent en la génération d’'une paire d'impuki¢pompe et sonde) et le réglage du
délai qui les sépare. Afin de mieux comprendredle de la relaxation électron-phonon

dans la formation des LIPSS, nous portons notréeésur deux métaux différents ce qui

nous permet d’'aborder les différents aspects gissént cette dynamique. Aussi, nous
avons choisi le tungsténe et I'aluminium, car ce&taux se distinguent par des densités
d’états différentes autour de I'énergie de Fermi.

3. Irradiation par paires d'impulsions avec un délade séparation

Pour mener a bien cette étude, nous avons utileéx dlispositifs expérimentaux
différents : dans les expériences sur l'aluminiwgfiectuées a Cottbus, les doubles
impulsions étaient préparées par la division d'umgulsion parente dans un
interférometre de Michelson. Le temps entre deuguisions variables allant jusqu'a
100ps. Dans les expériences sur le tungstenesé&éaliau Laboratoire Hubert-Curien,
nous nous sommes servis d'un dispositif de miséoene temporelle, accessible par
SLM au sein du laboratoire. Ce dispositif peut\déli des doubles impulsions avec des

délais variables et limités au maximum a 20ps.

3.1. Aluminium

L’interférométre de Michelson est un dispositif quarmet de générer deux impulsions
pompe-sonde et de controler le délai qui les seépa® différentes composantes de ce

dispositif sont présentées dans la section 2.2 ¢hdpitre |I.

3.1.1. Conditions expérimentales

Dans notre expérience relative a lirradiation dduminium, nous avons utilisé le

systeme laser présenté dans la section 2.1.2 {cha)i Nous avons complété notre
systeme laser par un dispositif d’interférométrieus permettant d’obtenir une double
impulsion a séparation variable ajustée entre 0B08tps (on trouvera plus de détails

dans la section 2.2.2 du chapitre Il). Le faisdaaer est polarisé verticalement, avec une
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incidence normale, a travers une lentille conveigele 300 mm de focale. Grace a ce
dispositif on réalise une irradiation sur difféematériaux dans une chambre sous vide
sous une pression d’environdénbar. L'ajustement de la puissance laser est teffei
l'aide d’'une lame % onde et d'un polariseur. Nousisons également un Shutter
mécanique permettant de contréler le nombre d’isipok. L'alignement des faisceaux
laser est obtenu suivant la technique de caraatiénisspatiale du faisceau (section 2.4
chapitre 1l1). L'irradiation de I'aluminium a été fe€tuée dans les mémes conditions
expérimentales (avec une fluence laser de 0.2 J&n®000 impulsions) en faisant

simplement varier le temps entre les impulsions peisonde.

3.1.2. Résultats des variations de la morphologieeda surface d’Al

Différents impacts laser ont été effectués danscteslitions expérimentales exposees
précédemment. La figure 5.2 montre les images M&Bdifférents impacts réalisés par
des impulsions pompe-sonde en faisant varier lai @éitre deux impulsions de 0s a 100
ps, lirradiation a été réalisé avec une fluenceOde J/cm2 et 1000 impulsions. Ces
images montrent donc I'évolution des LIPSS sumldage d’aluminium en fonction de la
variation du délai entre deux impulsions. Les LIPS#t perpendiculaires au champ
électrique incident (en double fleche) et leur pdei varie entre 1 et 2um. Dans la
littérature, ces structures sont nommeées les «geop, leur polarisation est paralléle au
champ électrigue [BMSO05]. Dans une plage de tenllamtade Ofs a 100 ps, nous
constatons une croissante variation des LIPSSmtiém du délai entre deux impulsions
pompe-sonde, cette variation montre trois plagéérdntes d’évolution des LIPSS : la
premiére plage entre 0Os a 20ps, connait une augtientdes LIPSS en fonction de
'augmentation du délai. Dans la seconde plagel, lleSS deviennent importantes autour
de 20 ps, la surface irradiée est quasiment coangt les LIPSS. La derniére plage
montre une décroissance des LIPSS sur la surfaciée pour des délais supérieurs a 20

ps. Lefficacité des impulsions pompe-sonde estduoanifeste pour certains délais.
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Figure 5.2. Evolution des structures LIPSS en fonatles délais entre deux impulsions allant de
Ofs a 100 ps dans les mémes conditions expérinesnialr une surface d’aluminium irradiée par
1000 paires impulsions de fluence de 0.2 J/cm?2.
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3.2. Tungsténe

3.2.1. Conditions expérimentales

Dans notre expérience relative a l'irradiation dmgsténe, nous avons utilisé un systeme
laser présenté dans la section 2.1.1 (chapitrdld@)s avons complété notre systeme
d’irradiation, par un systeme de mise en forme wnelfe par « SLM » fournissant des
doubles impulsions avec des délais ajustables t&2020 ps. Nous avons également
utilisé une technique de corrélation permettancaoletréler la largeur & mi-hauteur de
notre impulsion et la durée entre deux impulsiooss différentes composantes du
dispositif sont présentées dans les sections 212213 du chapitre 1l. Le faisceau laser
est polarisé horizontalement, avec une incidencemale, a travers une lentille
convergente de 50.8 mm de focale. L'irradiationI’dehantillon est réalisée a pression
atmosphérique dans le plan image d'un diaphragméiataétre 2.8 mm produisant un
spot laser d’'un diamétre de 54.6& a la surface du matériau. L’échantillon est &xg@

un systéme de translation 3-axes afin d’obtenipasitionnement précis des échantillons.
Les différentes irradiations de W ont été effectudans les mémes conditions
expérimentales (avec une fluence laser de 0.29° #cB0 doubles impulsions) en faisant

varier le temps entre double impulsions.

3.2.2. Résultats des variations de la morphologieeda surface du W

Les différents impacts sur W ont été réalisés dés conditions présentées
précédemment. La figure 5. 3 montre les différeimemes MEB des impacts réalisé sur
la cible de tungsténe irradiée par des doubles lsigns présentant des délais variables
allant de 0 fs & 20 ps dans les mémes conditiopérignentales, a une fluence laser de
0.29 J/cm avec 80doubles impulsions. Les images de cette figprésentent 'évolution
de la formation des LIPSS a la surface du tungséenénction du délai entre double
impulsions. Suite au nombre d’impulsions plus fajlthous avons obtenus des LIPSS
avec une période est située autour de la longuendd du faisceau incident avec une
orientation est perpendiculaire au champ électriqu@dent (double fleche). Nous

pouvons identifier trois différentes plages d’étmn des LIPSS en fonction des délais
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entre les deux impulsions. La premiere plage eéhfeeet 1.2 ps révéle une augmentation
de la formation des LIPSS avec l'augmentation dlaid®ans la seconde plage, la
formation des LIPSS devient maximale autour dep$,da surface irradiée est quasiment
couverte par des LIPSS. La derniére plage se ¢rauvdessus de 1.2 ps et correspond a
une diminution de la formation des LIPSS sur |deug irradiée jusqu'a la disparition de

toute structure pour des délais supérieurs a 10 ps.

5ps

20 ps
Figure 5.3 : Evolution des LIPSS en fonction delsidéentre deux impulsions allant de Ofs a 20
ps sur une surface de tungsténe irradiée avedusmce de 0.29 J/cm? et 80 paires d'impulsions.

Dans la section suivante nous allons discuterlligrfce du délai entre double impulsions

sur I'’évolution des LIPSS.
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4. Discussion

Lors d’une irradiation laser femtoseconde dunefem@ métallique, la premiere
impulsion peut créer un réseau de plasmons a facgudu métal par l'intermédiaire
d’'une excitation de la densité des électrons libr&ssurface de matériau (section 3.2.3.4
chapitre I). Ensuite, I'énergie des électrons chagldiffuse dans le réseau cristallin via
l'interaction électron-phonon. Enfin, I'ensemble giisteme atteint I'équilibre. Comme
nous l'avons discuté dans le chapitre précédeatisrption complexe de la lumiére laser
(excitation plasmons) conduit a une modulation @deimpérature électronique a des
délais trés courts. Ensuite les processus de tedaxhydrodynamique refroidissent la
surface métallique du systéme pouvant générer riabhilités et un déplacement des
lignes de contact gaz-liquide ou liquide-solide. tétard entre deux impulsions laser
femtoseconde est utilisé pour examiner I'effet ddecdynamique sur I'évolution de la
formation des LIPSS. Les excitations laser femtosde induisent un non-équilibre
thermique entre les deux sous-systemes, le trardséarergie du gaz d'électrons vers le
réseau cristallin du métal conduit a un déségeilthermique. Le temps nécessaire pour
atteindre I'équilibre thermique est appelé le tempda relaxation électron-phonon. Dans
ce cas, le temps de refroidissement du gaz d'éfectet d’échauffement du réseau

cristallin peut étre influencé par le retard efeiedeux impulsions pompe-sonde.

Afin d’exploiter les résultats obtenus sur I'Alpus avons déterminé la densité des
LIPSS pour différents délais par un comptage dares aire définie. Les résultats sont
représentés sur la Figure 5.4. Ce graphe montiedlages différentes de I'évolution de

la densité des LIPSS en fonction des délais ergrex dmpulsions pompe-sonde. La

premiére partie de ce graphe montre une croissdada densité des LIPSS en fonction
de 'augmentation du délai entre deux impulsiorsgjjta un maximum autour de 20 ps,
puis on percoit une décroissance de la densité BRESS pour des grands deélais pompe-

sonde.
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Figure 5.4 : Densité des LIPSS en fonction desislélatre deux impulsions allant de 0 fs a 300
ps sur une surface d’aluminium irradiée avec unenite de 0.2 J/cm? et 1000 paires impulsions.

A l'issue de ces résultats, nous constatons urmélation entre I'évolution de la densité
des LIPSS et un effet dynamique introduit par uocessus hydrodynamique. Dans le
cadre de notre expeérience, I'évolution de la dérdits LIPSS atteint un maximum autour
de 20 ps. Le calcul du temps hydrodynamique degwafion d’'une ondery), dans un
métal avec une vitesse de son)(®st estime par le rapport entre I'épaisseur d®ilehe

métallique chauffée (d) et la vitesse du son dansétal [ZNNO8] :

Les calculs effectués montrent que le temps hyarachique pour une excitation d’'une
surface d’aluminium par un laser femtoseconde ®uantour de 20 ps pour une
profondeur de la couche chauffée d= 110 nm et iteese de son dans ce métal de 6400
m/s [ZNN8]. Le graphe de la figure 5.4 montre uog@ation entre, d’une part la densité
des LIPSS et le temps variant entre deux impulsiensd’autre part, ce temps
hydrodynamique. Le graphe indique trois plagesedifiites : La premiere se caractérise
par une augmentation de la densité des LIPSS @stret 10 ps. La deuxieme plage
présente un maximum de la densité des LIPPS ad®@0 ps et la derniere montre une
diminution effective de la densité des LIPSS paes grands délais. En revanche, lorsque

le temps du retard appliqué entre les deux impodsi@st inférieur au temps
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hydrodynamiquer,, la deuxieme impulsion peut perturber la pénératiles ondes
généré par la premiére impulsion et voyageant\atésse du son a l'intérieur du métal.
La deuxieme plage d’évolution des LIPSS, compremdnbximum de la courbe, la
densité devient maximale autour d’'un délai de 2@mise deux impulsions pompe sonde.
On peut donc considérer que le temps entre deuxlsions est le méme que le temps
hydrodynamique d’apres les calculs effectués csaesll existerait donc une bonne
cohérence entre les ondes générées par I'impuldiérieure qui se propagent a la vitesse
du son a I'intérieur du métal et les ondes genéréesa premiere impulsion. Ainsi, pour
ce délai, le processus d’efficacité des impulsipmsmpe-sonde peut conduire a une forte
absorption dénergie. La derniere gamme du graphenti® une décroissance
significative de la densité des LIPSS. Dans cdealai entre deux impulsions pompe-
sonde est plus grand que le temps hydrodynamigoles tes ondes de la premiére
impulsion n’affectent plus I'absorption de la deémie impulsion. Sur la base de ces
résultats présentés ci-dessus nous pouvons dégerée temps hydrodynamique a une
corrélation importante avec la formation des LIP8®. effet similaire a été observe
concernant l'influence du délai entre deux impuisipompe-sonde sur le rendement de
I'émission des ions, ce constat fut présenté paniit et al [SHBOO]. Dans le cadre de
leur expérience pompe-sonde sur le rendement dsénisles ions dans I'aluminium, ils
ont montré que le rendement d’émission des iongedewmaximal pour un certain délai
entre deux impulsions, ce maximum a été situé audeul7 ps pour I'aluminium. Ce
résultat est confirmé par Costache et @EROG qui ont également examiné le
rendement d’émission des ions par une expériemeéasie pompe-sonde, et ont situé le
maximum de rendement pour l'aluminium autour depk7 Le rendement maximum
d’émission des ions fut expliqué par une forte githan d’énergie, tel qu'avec ce temps
de retard, I'impulsion sonde apporte plus d’énemdgms le systeme par une section
efficace d'absorption plus élevée de la lumierédemte. Nos résultats corroborent ces
résultats de la littérature en ce qui concerndi¢atité des deux impulsions a un certain
délai, conduisant a une forte absorption d’énepgiele systeme. Cette efficacité dépend

de la nature du matériau utilisé.
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Dans le cas de I’Al nous avons obtenu des strustgir@oves avec un nombre de tirs laser
élevé (1000 impulsions). Dans le cas de W, la pérides LIPSS obtenues est de I'ordre
de grandeur de la longueur d’onde en raison d'ws fhible nombre de tirs laser (80
impulsions). Le graphe ci-dessous, présente laatiani de la densité des LIPSS en
fonction des délais entre les deux impulsions suN| ce calcul de la densité ayant été
effectué sur les impacts de la figure 5.3. Notons tp densité des LIPSS calculée
représente le rapport entre l'aire des LIPSS fosrség la surface de la tache irradiée et
laire totale de cette méme tache irradiée. Le idéldre double impulsions et la
dynamique de la relaxation électron-phonon montrer@ corrélation avec I'évolution

des LIPSS dans cette expérience.
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Figure 5.5. Densité des LIPSS en fonction du détdare deux impulsions sur une surface de
tungsténe irradiée avec une fluence de 0.29 J/ic8® paires d’impulsions.

Dans ce graphe, I'évolution de la densité des LIP8& étre divisée en trois plages de
délais différents, en outre, ces gammes de détais lg tungstene sont différentes de
celles que I'on a constatées précédemment pouniiaium, ainsi les structures obtenues
pour les deux matériaux sont différentes a cause denditions expérimentales

différentes (sections ci-dessus). Dans le cas dléwblution de la densité des LIPSS est

plutét due a I'effet dynamique induit par le proges de la relaxation électron-phonon
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gu’a perturbation du réseau due a I'effet hydrodyig@e observée pour I'Al. Le temps
estimé pour le couplage électron-phonon dans lestWaetour de 1.2 ps [FLI84]. Ce
temps est bien corrélé au délai entre deux impussipour lequel la densité des LIPSS
devient maximale. Pour comprendre I'évolution dddasité des LIPSS présentée dans la
figure 5.5, nous proposons la dynamique suivaaugimentation de la densité des LIPSS
entre Os et 1.2 ps dépend fortement du temps deatédn de I'énergie entre I'électron et
le phonon ; plus on approche du temps d’équiliberrhique entre ces deux systemes,
plus la densité des LIPSS devient importante. €stad( & la cohérence dans le temps
entre les énergies des deux impulsions transfél@es le matériau. Cette cohérence peut
conduire a une forte absorption de I'énergie danmatériau. En revanche, lorsque le
temps du retard appliqué entre les deux impulsastsinférieur au temps d’équilibre
thermique entre les deux sous-systemes (e-ph)illatton des électrons chauds a la
surface du matériau générée par la premiére ingpulpeut étre perturbée par une
impulsion ultérieure qui atteindrait I'échantillamant le transfert d'énergie des électrons
chauds au réseau cristallin. Enfin, la dernieregglae la figure 5.5, montre une
décroissance significative de la densité des LIP3&1s ce cas, le délai entre deux
impulsions est plus grand que le temps d’équilidmique entre les électrons et les
phonons, et la deuxiéme impulsion n’affecte plabgorption de la premiere. La plus
grande partie de I'énergie a en effet déja été&stémée au réseau cristalliKiNCO8].

Un grand défi reste encore a relever dans ce traradoit en effet, exploiter ou montrer
I'existence d’'une corrélation entre les deux déféies structures observées dans les deux

matériaux.
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4. Conclusion

Nous avons consacré cette partie de I'étude au déléa dynamique des processus
impliqgués dans la formation des LIPSS dans les maaté métalliques sous irradiation
laser ultrarapide. Nous avons réalisé une irrazhdfiser femtoseconde sur deux meétaux
différents (Al et W), chaque irradiation est réédisdans les conditions expérimentales
différentes en variant le délai entre les deux ilsipns. Nous avons pu mettre en
évidence un délai de séparation optimal entre ées dmpulsions, délai propre a chaque
métal dans les conditions d'irradiation choisiesufPchaque métal, le temps caractérisant
le maximum de la densité des LIPSS est en comélativec une forte absorption

d’énergie dans le matériau.
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Conclusion générale

Ce mémoire présente les résultats expérimentauwnade étude concernant la
génération de structures périodiques « LIPSS » Ides l'interaction entre un laser
femtoseconde et des métaux, en employant diveesbsitjues expérimentales. Différentes
expeériences sont congues pour expliquer les prosefsmdamentaux de I'absorption laser
femtoseconde, de l'excitation électronique et de@smgements morphologiques de la surface a
I'échelle nanométrique. Ce travail a été réatiséds le but d'identifier sur les effets de
l'interaction laser femtoseconde sur les différagtses de métauxLe schéma de la figure
6.1 présente un résumé chronologique des différprisessus de la dynamique de la

formation des LIPSS étudiés dans le cadre de caitra

xcitation
électromagnétique

Croissance de LIPSS Formation d’une couche
par capilarité liquide/refroidissement

. 10ps-1ns

Figure 6.1. Schéma chronologique des différentsgasus de la formation des LIPSS

Dans la premiére étape, durant I'excitation lasemtbseconde, une forte absorption d’énergie
par le métal induit une excitation des plasmonsutéace, produisant un état de non-équilibre
du systéme. On assiste alors a la formation d'unehe liquide refroidissante suite a un
échange thermique entre les deux sous-systemesr¢ée-ions). Entre 10 ps et 1ns, on voit
apparaitre une croissance des LIPSS a la suri@gealix effets de capillarité (effet de tension
de surface), suivie d’une solidification de la sgH.

Nous avons commencé par étudier le rle du coumlagelasmons de surface dans la

formation des LIPSS. Pour ce faire, nous avonsisgalne irradiation avec une seule
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impulsion et deux polarisations differentes TM d $ur des réseaux dotés d’une large
gamme de périodes allant de 440 a 800 nm. Ainsis avons constaté que ces fines LIPSS ne
sont générées que pour une période de réseau dfieredituée autour de 750-760 nm, cela
laisse supposer que les ondulations sont indutekeouplage avec les plasmons de surface.
Nous avons ainsi pu démontrer que les plasmonsirfigce induits sous une excitation laser
femtoseconde sont responsables de la formatiomeég £IPSS sur la surface de nickel. Sur la
base des calculs théoriques, il s’avere que la@érdu réseau attendue est différente de celle
qui est calculée par la fonction de la constanédedirique ak = 800 nm. Le modele de
Drude-Lorentz a été appliqué en tenant compte deokssibilité de changement de la
constante diélectrique du nickel en raison de ltation laser ultra-courte.

Cette premiére étude est suivie d'une analyseestdlé du couplage électron-phonon
dans la formation de LIPSS, dans les matériaux |hggtes sous irradiation laser
femtosecondeAinsi, dans les mémes conditions expérimentalesis avons procédé a une
irradiation laser femtoseconde de quatre types é@um (des métaux de transition : Ni, W,
Ru et un métal noble : Cu) possédant différenteprpgtés dont différentes constantes de
couplage électron-phonon. Les résultats obtenssdat penser que la croissance des LIPSS
formées sur les métaux dépend fortement de la fduceouplage électron-phonon. De plus,
I'évolution des amplitudes des LIPSS mesurées eatifin de la fluence est bien corrélée a
I'évolution de la force de couplage électron-phoawac la température électronique. Nous
avons également constaté que le Ruthénium, doobrigortement était inconnu avant ce
travail semble, avoir le méme comportement queidkeh avec une diminution faible de la
force de couplage électron-phonon avec la températu
Enfin, notre derniére étude a été consacrée audéla dynamique des processus impliqués
dans la formation des LIPSS dans les matériauxlig@is sous irradiation laser ultrarapide.
Nous avons exposé a une irradiation laser femtoskecdeux métaux difféerents (Al et W)
avec difféerents temps de relaxation électron-phondens les mémes conditions
expérimentales, en variant le délai entre les dmpulsions. On a ainsi pu observer trois
régions différentes d’évolution des LIPSS en famctie la variation du délai entre les deux
impulsions. Nous supposons que cette évolution gépéndre de I'effet dynamique de deux
processus, dans le cas de laluminium, I'évolutipeut étre induite par un processus
hydrodynamique alors que dans le cas du W, elktsgutét due a I'effet dynamique induit
par le processus du couplage électron-phonon. dndgdéfi reste encore a relever dans ce
travail, on doit en effet, exploiter et montrerxigtence d’'une corrélation entre les deux

différentes structures observées dans les deuxurméta
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Annexe :

Conditions d’excitation d’une onde plasmoniqugd’aprés [EmmO04])

Cette annexe présente un calcul formel fondé suédeations de Maxwell de la constante de
propagation des plasmons de surface ainsi qu'umegtration de la nécessité d’'un faisceau
polarisé TM incident sur I'interface entre un milidiélectrique et un milieu métallique pour
gue le plasmon de surface puisse se propager. iBasiate Maxwell dans un milieu non

magnétiquey = 1) :

En combinant ces équations, nous pouvons en dd@greation de propagation du champ

magnétique dans un matériau non magnétique :

s_,a*F 5 )
F:I 5r‘ [:}

vV .H-

Avec c = eo-uo)_llz.
Dans le cas d’ondes planes, les champs peuvemnirg’sous la forme suivante :
H

g .
=__expilkx+kz-aot) (3)
Ey

Dans ces conditions, les équations de Maxwell é¥)eshnent :

EE +EE <=0 kH +kH. =0

~k.E, = pyoH, k.H, =& 0F, @
kE,~kE, =poH, kH —kH, =ss50E,

kE, = pyoH, kH, =—5,50E,
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Annexe

De méme, I'équation de propagation (2) devient :

L2
B+ -20 0 &)

C

Nous allons maintenant étudier les conditions dmpggation d’'une onde évanescente des
deux cbtés d'une interface entre un milieu 1 dengéwité £, et un milieu 2 de permittivité
g. Cette interface est représentée sur la figuneaste :

2

1

Figure 1 : Onde de surface a I'interface entre duailieux.

Comme indiqué sur la Figure 1, I'onde se propadmnséaxe x donc k est un réel positif et
est évanescente selon I'axe des z dgnesk un imaginaire pur {k= i.k;). De plus, dans le

milieu 1, z est négatif dong’kest négatif alors que, dans le milieu 2, z eslffadonc k' est
positif.

Sur linterface (z = 0), d’'aprés les équationshMaxwell, nous avons une continuité des
composantes tangentielles des champs, d’ou lesoredasuivantes :

= Ef_ﬂ expi { R'f.r - m.f]
)

(6)

-
o -
-
|
g
Il
ey
L]
a2

-]
i)
Ea]

-
=]
-

—
A
L}
=
|
g

(kex— o)
E, expi(kix—ot)=E,  expi(klx— ot
( ) )
( ) )
Ces conditions a l'interface nous donnent les iaatsuivantes :

'E:'.ﬂ = E:.n = 'Ex.ﬂ Ej-.ﬂ = E_-.z-.n =E

».0

H:_u = Hf_n = H;.n H:-.n = H;'.u = H;-,u M
ky =kl =k,
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Annexe

En combinant I'équation (4) avec I'équation (7)us@btenons :

""':Eg,n T ﬁjETn =-k.E, kiff:_o = 'f":JH::,u =-k.H,,
! 2 5
k:EM = kff_m = — i, oH (k:fﬁl )H;-_n =k fEZ]H,\'_D =&0E,, @®)
KE o~k Elo=kE o~k El,=tyoH,, (kHlo~kHg ]/EI = (kH:,—kIH, ]/53 = &E,,
Hg,u =H =k tym) E.q SlE_}.n = 525:2.13 =—(k, .'"'gnm:'ﬂy.n

Supposons dans un premier temps gyedi non nul. Nous déduisons les relations

suivantes des 2 premieres lignes de (8) :

ko= .{,I i ’{.." i ‘uﬂmffr.ﬂ
) E.v.l:l
E., —Ejn = E;I_u = _i‘t'Elu
1 (9)

L’autre relation contenant, gprovenant de la*8ligne de (8) devient :
(kH.o—k.H, o)/ e =(kH. o~ k.H,)/e, =6,0E,, (10)

Or, sachant que; # &, et que Eo# 0, cette équation devient sans solution. La praag
d’une onde de surface nécessite donc gues&it nul. Une onde de surface ne peut donc pas
étre excitée par une polarisation TE. Cela expliguyaremier point un plasmon de surface

est excité par une polarisation TM.

Dorénavant, nous supposerons queB. Les relations (8) deviennent :

I‘

kE o=k Ey=—kE,q 0=0=0
A Hl.ﬂ =0 (k:)fgl)Hy.u = (":'_:2 /EI ]H}-.E} = Eﬂ(ﬂEI_D [11}
klEx.D_kJE!.ﬂ = JE":T?‘E"I.Er _kIE'_'E.ﬂ Z#DmH}'.ﬂ 0=0=0
Hi_u < H:Z_n =0 E!E.E,n = EzEsl_n == '[krf"fﬂm}Hy_n

LS

Cela nous conduit a I'équation caractéristique d'ande de surface entre deux milieux :

k&
<=L {12
T @
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Annexe

Comme expliqué précédemment, sachant que kk’, et que k' et k> sont de signes
opposés, cela implique que les permittivités des arilieux doivent elles aussi étre de signe
opposé. Cela expligue le deuxiéme poinin: plasmon de surface ne peut étre excité
gu’entre un milieu métallique et un milieu diélectique.

Nous allons maintenant calculer la composante tadigiale k du vecteur d’onde de

surface dankes conditions limites a I'interface (7).

—
(&}
_—

[

Lad
e

avecen = g1 la permittivité du milieu métallique e§ = ¢, la permittivité du électrique.
Pour les métaux, la permittivité est complexe eit g&crire sous la formz,tren =g +ig .

Dans le cas o¢’ >> ¢, nous pouvons approximes.d#e la maniéere suivante :

£ 8, @ _
ke = —m d (15)
" d
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Dynamique de la formation des nanostructures périodues par impulsions
laser ultra-breves sur une surface métallique

Résumé :

La surface d’un matériau exposé a une irradiatiser a une fluence proche de son seuil d'ablation
laisse apparaitre des structures périodiques LIA2Ser Induced Periodic Surface Structure)
d'orientation dépendant de la polarisation de fascincident et dont la période est de I'ordreade |
longueur d'onde. Les causes de ce phénomeéne itieslettention des chercheurs depuis plus d’'une
trentaine d’années sont maintenant bien connug®er@ant, son étude dans le cadre de l'utilisation
récente de lasers a impulsions ultra-breves fadirsde nouvelles interrogations et relance l'iétér
pour le sujet.

Ce travail est consacré a I'étude dynamique derladtion des nanostructures sur une surface
métallique suite a une interaction laser femtoséeorNous nous intéressons aux mécanismes
responsables de la formation de ces structureowt proposons des explications permettant de
comprendre leur origine.

Dans le premier chapitre on présente une étudétdé de I'art sur la formation des LIPSS, on
y aborde les paramétres influant sur la formatiences structures ainsi que les différents modeéles
explicatifs élaborés par les chercheurs. Ce cleapiite également de l'interaction laser matiéréee
ses différents processus. Le deuxieme chapitrd’aweent sur les dispositifs expérimentaux réalisés
dans ce cadre. Le troisieme chapitre présentet @ianune étude expérimentale permettant de eendr
compte du réle de I'excitation du plasmon de s@fdans la formation de LIPSS. Dans le quatrieme
chapitre on analyse les résultats relatifs a Liefice du couplage électron phonon sur la formatésn
LIPSS. Enfin, le cinquieme et dernier chapitre sregvidence le rble de la relaxation électron-phono
sur la formation des LIPSS a l'aide d'une expériepompe-sonde.

Mots clés Laser femtoseconde ; LIPSS ; Plasmons ; Mise endatimpulsion ; Pompe sonde.

Dynamics of periodic nanostructure formation on meal surfaces by
ultrashort laser pulses

Abstract:

When a material is irradiated with laser fluenaysel to its ablation threshold, periodic surface
structures LIPSS (Laser Induced Periodic Surfacecgire) appears on its surface. These structures
are dependent of the polarization vector of inciddectric field and their periods are close toldser
wavelength. They have been extensively studiednimre than thirty years, and their origins are quite
well understood. However, the recent use of ulh@dslaser sources has renewed the subject.

Present work is dedicated to the dynamics studgh@fnanostructures formation on a metal
surface by femtosecond laser irradiation. We ater@sted in mechanisms responsible for the
formation of these structures and we propose alasapon of their origin.

The first chapter presents a literature reviewtanformation of LIPSS. Here, the parameters
affecting the formation of these structures as aslh different models developed by researchels wil
be discussed. This chapter also addresses thentagerial interaction and its processes. The second
chapter focuses on the experimental devices usdhisncontext. The third chapter deals with the
experimental study concerning the role of excitatd surface plasmon in the formation of LIPSS. In
the fourth chapter, the results on the influencelettron phonon coupling on the formation of LIPSS
are analyzed. Finally, the last chapter highligtite role of electron-phonon relaxation on the
formation of LIPSS using pump-probe experiments.

Keywords:Femtosecond laser; LIPSS; Plasmons; Pulse shapamgp Probe.



