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Introduction

Lors d’un éclairement intense d’une cible solide, notamment par un laser, I’énergie
électromagnétique transmise & la matiére est convertie en chaleur, laquelle engendre
des changements d’état et des transformations thermodynamiques dans le matériau
irradié. De ce fait, toutes les applications des lasers de puissance au traitement des
matériaux mettent en jeu des mécanismes physico-chimiques qui régissent l'interaction
laser-matiére et la facon dont I’énergie apportée est absorbée. Trés tot, Birnbaum ob-
serva en 1965, sur certains semiconducteurs irradiés par un laser a rubis, ’apparition
de structures périodiques en forme de stries paralleles (ripples). La figure (0-1) présente
la premiere image de ces structures obtenue par microscopie électronique. Par la suite,
d’autres travaux ont montré des propriétés remarquables de ces nanostructures : elles
apparaissent sur tout type de matériaux (métallique, semi-conducteur et diélectrique) ;
elles sont généralement perpendiculaires a la direction de polarisation du laser; la dis-
tance entre deux stries consécutives est de 'ordre de la longueur d’onde du laser ; elles
apparaissent a toutes les durées d’impulsions (de la nanoseconde a la femtoseconde) et
a des fluences proches du seuil d’ablation.

L’apparition récente des lasers a impulsions ultracourtes (lasers femtosecondes) et
leur utilisation dans ce contexte a fait apparaitre un certain nombre de caractéristiques
particulieres telle que la coexistence de deux types de stries : les unes de période proche
de la longueur d’onde A du laser et les autres de période plus petite pouvant atteindre
A/6.

D’autres structures sont par la suite observées en faisant varier la fluence, la polari-
sation, le nombre de pulses ou encore le gaz environnant. A ces structures, on a donné
le nom de structures de surface induites par laser (LIPSS : Laser Induced Periodic

Surface Structures). Ces structures peuvent se présenter sous différentes morphologies,



F1G. 0-1 — Premiére image des stries due a Birnbaum en 1965 [5]. Le faisceau issu d’un
laser & rubis a une intensité de 10* W/ cm? irradie une cible de Germanium.

perles et cones a tétes arrondies ou pointues bien que la structure d’origine reste la
forme en stries.

De nombreux travaux de recherche actuellement consacrés aux surfaces nanostruc-
turées en matiére de compréhension des mécanismes de structuration, d’élaboration
de surfaces structurées et de détermination de leurs fonctionnalités potentielles dans
les diverses applications industrielles. L’augmentation de la mouillabilité et la cata-
lyse chimique en sont des exemples. Aussi, 'augmentation spectaculaire du coefficient
d’absorption de ces surfaces, de maniére uniforme et sur un trés large spectre électro-
magnétique, fait que cette technique de structuration par laser est largement destinée
a la fabrication de cellules photovoltaiques a trés grand rendement et a la conception
de détecteurs a tres large bande.

Du point de vue théorique, ’étude des stries dont les propriétés sont signalées plus
haut, suggére un mécanisme de formation d’un niveau fondamental, au dela des diffé-
rences entre métaux, semi-conducteurs et diélectriques. Dans la littérature, on trouve
plusieurs propositions de mécanismes. C’est Birnbaum qui, le premier, proposa un
mécanisme lié & la diffraction par les lentilles de focalisation. Toutefois le mécanisme
communément admis est le mécanisme d’interférence optique. Ce dernier est suggéré
pour la premiere fois par Emmony et al en 1973 et ensuite formalisé par Sipe et al en

1982. Récemment, il a été amélioré en considérant les processus nonlinéaires tel que



la génération de seconde harmonique pour expliquer la formation de stries de petites
périodes. Ainsi, I'onde électromagnétique diffusée parallelement a la surface, par les
rugosités, interfere avec l'onde incidente pour former une figure d’interférence dont
les franges sont perpendiculaires & la direction de polarisation. Les régions & grande
intensité, contrairement aux régions a intensité faible, subissent une ablation plus pro-
noncée. Enfin, certains auteurs proposent un autre mécanisme basé sur 1’explosion
coulombienne ! ; les ondes dans le plasma de surface produit par le laser induisent des
régions ou la densité d’électrons est faible, sous I’action de la répulsion coulombienne,
le réseau d’ions explose. La période spatiale des stries résultantes n’est autre que la lon-
gueur d’onde de ces plasmons de surface. La compréhension des mécanismes a 1’origine
de cette auto-organisation de matiere permettrait, outre l'intérét purement théorique,
de controéler et d’optimiser la morphologie de ces structures.

Ce présent travail de thése s’inscrit dans cette problématique et s’articule autour
des mécanismes de formation de stries. En effet, les mécanismes d’interférence et de
diffusion paramétrique, sans les rejeter, présentent a notre avis un inconvénient non
négligeable puisqu’ils considérent les propriétés du solide constantes durant 'impulsion.
Dans ce contexte nous montrons que la densité électronique est fortement inhomogéne
et par conséquent les propriétés optiques qui dépendent de celle-ci, le sont d’autant.

Dans notre cas, afin d’étudier l'interaction d’une impulsion laser avec un métal,
nous avons exploité le fait qu’a I’échelle femtoseconde, I'inertie des ions est grande par
rapport a celle des électrons. Par conséquent, on peut admettre que les ions restent pra-
tiquement immobiles durant I'impulsion. Nous avons alors modélisé le métal comme un
ensemble d’électrons libres dans un réseau d’ions immobiles. En rapport & ces considé-
rations, nous avons choisi pour modéliser notre systéme, la méthode «Particle in Cell»
(PIC), largement utilisée en physique des plasmas.

Depuis son invention en 1960, le laser est utilisé dans un grand nombre de domaines.
Récemment, la venue des lasers de durée d’impulsions ultracourte (subpicoseconde) a
encore élargi le domaine des applications ( micro-usinage, études de la dynamique des

réactions chimiques,...etc). La premiére partie du chapitre 1 est donc consacrée a un

Le terme explosion coulombienne est souvent utilisé dans le contexte de la physique moléculaire
pour désigner le mécanisme par lequel une molécule & laquelle on a enlevé des électrons assurant la
liaison va exploser sous l'influence de la répulsion coulombienne entre les ions qui la composent.
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bref apercu de la technique de production des impulsions femtosecondes. La seconde
partie est dédiée a la description des différentes structures issues de ’ablation par
laser femtoseconde, notamment les stries, et leurs utilisations dans les domaines de la
photovoltaique et de la détection.

Lorsque la matiére est irradiée par un rayonnement électromagnétique, ce sont les
électrons qui absorbent, en grande partie, I’énergie déposée par un processus de Brem-
sstrahlung inverse, pour ensuite la redistribuer au réseau par plusieurs processus, dont
I’émission de phonons et les collisions entre électrons sont dominants. Le deuxieme
chapitre, exposera par conséquent quelques processus d’interaction laser-matiére, no-
tamment les phénomeénes de relaxation.

[’ablation femtoseconde est fondamentalement différente de I’ablation nanoseconde.
Ceci est dii au fait que la durée de U'interaction (la durée de I'impulsion) est bien plus
courte que le temps nécessaire a ’établissement de 1’équilibre thermique, qui est de
I’ordre de quelques picosecondes. Dans le chapitre 3, nous présentons les modélisations
utilisées initialement dans les domaines nano et picoseconde puis adaptées au domaine
femtoseconde : le modéle simplifié a deux températures pour étudier la diffusion ther-
mique & I'intérieur du solide a des faibles fluences et le modéle lagrangien hydrodyna-
mique a une dimension, pour des fluences plus élevées qui provoquent le mouvement
de la matiére. Dans ce méme chapitre, nous introduisons la modélisation particulaire
PIC qui découle de I’équation cinétique de Vlasov et qui a ’avantage, contrairement
aux deux premieres, d’étre toujours valable pour des systémes hors-équilibre thermo-
dynamique, tel que celui que nous étudions.

Dans le quatriéme et dernier chapitre, nous exposons le modéle de I'interaction laser-
métal basé sur la méthode PIC. Les résultats issus des simulations correspondent a deux
situations physiques. La premiere est basée sur une approximation électrostatique de
séparation de charge, la deuxiéme est un modele amélioré dans le sens qu’il prend en
considération le caracteére électromagnétique du mouvement des charges. Les résultats
obtenus sont discutés et confrontés aux prévisions des autres modeéles et des résultats

expérimentaux que l'on peut trouver dans la littérature.



Chapitre 1

Laser femtoseconde. Nanostructures

1.1 Introduction

Le laser a 50 ans. Depuis le laser & rubis de Théodore Maiman en 1960!, il a
considérablement changé notre vie de tous les jours : de 'imprimante laser (1975) au
DVD Blue Ray(2003) en passant par les applications médicales (correction de la myopie
en 1995), les communications a trés haut débit (> 10Gbit /s, jusqu’a 140Gbits/s pour
les derniers prototypes), les systémes de guidage des missiles,. . . etc.

Les sciences fondamentales ont aussi largement bénéficié de 'apport du laser : la
mesure précise de la distance Terre-Lune (1969), la fusion par confinement inertiel,
la stroboscopie par impulsions femtosecondes permettant de suivre en temps réel une
réaction chimique (1999), le refroidissement des atomes a des températures de I'ordre
du pK (Laboratoires Bell 1987) jusqu’a l'obtention d’un condensat de Bose-Einstein
(Cornell et Weiman 1995) ou les atomes sont dans un méme état quantique (tout
comme les photons dans un laser),. . . etc.

La théorie du laser de durée d’impulsion ultrabréve et ses principales composantes
remonte aux débuts des années 1960. Mais les systémes femtosecondes ne se sont démo-
cratisés qu’aux début des années 1990 avec I'apparition du laser a 'oxyde d’aluminium

Al,O3 dopé au titane (Ti-Saphir) [1,2]. Dans ce chapitre, on commencera par donner

!Un peu d’histoire : c’est Einstein qui a prédit en 1917 le phénoméne d’émission stimulée, la base
premiére du fonctionnement du laser. En 1949, Albert Kestler décrit le principe de inversion de
population par un mécanisme de pompage optique, autre base du laser. Charles Townes met au point
le Maser en 1954, 'ancétre du laser fonctionnant dans le domaine des micro-ondes.



un apercu de la théorie de la génération des impulsions ultrabreves et quelques tech-
niques utilisées dans ces lasers. Nous citons également quelques applications pratiques
qui sont exclusivement dues au laser femtoseconde ou encore celles qui ont bénéficié
des avantages qu’il apporte.

Dans la seconde partie de ce chapitre, nous discutons des nanostructures en résu-

mant les observations expérimentales relevées dans la littérature.

1.2 Génération des pulses ultracourts

L’adjectif ultrabréve, ou encore ultracourte, désigne généralement le domaine de
durée d’impulsion inférieure a la picoseconde (107! s). Pour avoir un pulse ultracourt,
la condition fondamentale qui doit étre remplie est donnée par ’analyse de Fourier. En
effet, la durée de 'impulsion est inversement proportionnelle a sa largeur spectrale.

Par exemple, une impulsion gaussienne de 1 ps, présente une largeur spectrale re-
lative Av/vg = 1073 pour une longueur d’onde centrale de 620 nm, soit une bande
(& mi-hauteur) de longueur d’onde A\ = 0.62nm qui ne représente qu’'une partie in-
fime du spectre visible. Alors que pour une impulsion de 10fs, la largeur relative est
Av/vg = 1071, soit une bande de A\ = 62nm (15% du spectre visible). En fait, si on
considére le spectre en entier, une impulsion de 10 fs contient tout le spectre visible.

Ainsi, en premier lieu, pour espérer avoir un laser qui délivre des impulsions de
durée de l'ordre du femtoseconde (107'%s), il faut avoir un matériau émettant une
trés large bande de fluorescence, de 'ordre de quelques centaines de nanomeétres. Le
saphir dopé au titane présente une largeur de bande exeptionnellement large de 200 nm
centrée sur 750 nm?.

Il est bien connu que dans une cavité laser, plusieurs modes peuvent s’y propager.
Ces modes sont réguliérement séparés par une fréquence constante déterminée par les
caractéristiques géométriques de la cavité ; elle est par exemple, de ¢/2L pour une cavité
Fabry-Perrot, ou c est la vitesse de la lumiére et L la longueur de la cavité.

Dans une cavité laser ”ordinaire”, ces différents modes ont des phases aléatoires et

2A titre de comparaison, la largeur de bande de I’argon est de 0.7 x 10~2 nm, celle du rubis est de
0.2nm et elle est de 10nm pour le Nd3+/YAG.
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FiG. 1-1 — Exemple de signal obtenu avec 8 modes en phase.

des amplitudes irréguliéres qui, sommeées, donnent naissance a un rayonnement laser
avec une fréquence et une intensité moyennes constantes parasitées par un bruit aléa-
toire. La mise en phase de ces différents modes, a un instant bien déterminé, se traduit
par un train d’impulsions extremement fines. En effet, la superposition de plusieurs
harmoniques en phase, de fréquences réguliérement espacées, donne un train d’impul-
sions d’autant plus fines et plus intenses qu’il y a de modes (Fig. 1-1). Ce processus est
dit blocage de mode (Mode-locking). 11 ne reste plus qu’a filtrer le résultat, c’est-a-dire
éliminer le bruit indésirable entre deux pics successifs. Le systéme laser femtoseconde
est principalement consititué de trois étages formant une boucle : un milieu amplifica-
teur & large bande, un mécanisme de blocage de mode et un étage de compensation de

la dispersion de la vitesse de groupe (Fig. 1-2 ).

1.3 Blocage de Mode

Il existe plusieurs techniques de blocage de mode [1] ; elles sont généralement classées
en deux types : méthodes passives ou actives, selon que 1'on fournit ou pas de 1’énergie
externe. Il existe cependant des systémes qui combinent ces deux types de méthodes.

Nous rappelons brievement deux méthodes passives de blocage de modes : blocage de
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Fic. 1-2 — Schema résumant le principe de la génération d’impulsions ultrabréves.

mode par un absorbant saturable et par un composant non linéaire.

1.3.1 Blocage de Mode par un absorbant saturable

C’est la méthode passive la plus ancienne, elle consiste a placer dans la cavité un
absorbant saturable qui a pour but, avec le milieu amplificateur, de filtrer les pics
de grande intensité, et ainsi favoriser les modes en phase [1]. Un absorbant saturable
est un milieu dont le ceefficient d’absorption decroit avec I’augmentation de l'intensité
qui le traverse, c’est-a-dire, les faibles intensités sont les plus absorbées. Le modéle
le plus simple (& deux niveaux d’énergie) donne un coefficient d’absorption sous la
forme o = ap(1 + 1/ Isat)_l, ol ag est le coefficient d’absorption linéaire et I, est
I'intensité de saturation qui est defini comme l'intensité pour laquelle le coefficient
d’absorption est égal a «p/2. Un absorbant saturable affecte un pulse gaussien qui
le traverse en le comprimant temporellement (rétrécissement) tout en préservant son
amplitude maximale.

Les solutions a colorant liquides sont les plus utilisées comme absorbant saturable,
bien que des recherches tentent & les remplacer par des absorbants solides a base de

semiconducteurs. La figure (1-3) donne un schéma simplifié d’un tel laser.

11



Compresseur
Pompe optique
+
Ar, cw
’ 620 nm, 50 fs
515 nm :t

T

Gain Absorbant
Rh6G saturable

~r

Fi1G. 1-3 — Schéma simplifié d’un laser basé sur un blocage de mode par absorbant
saturable (ex. : éthyléne glycol teinté par le DODICI)

1.3.2 Blocage de Mode par composant Non-Linéaire (SFG ou
effet Kerr)

Une technique intéressante est celle qui est basée sur l'effet Kerr optique [3]. Dans
un milieu présentant 'effet Kerr, I'indice de réfraction dépend de I'intensité du rayon-
nement, n(I) = ng + nol(r), avec ny > 0, ce qui a pour effet de changer le profile du
faisceau gaussien qui le traverse par un effet d’auto-focalisation d’autant plus important
que l'intensité I est élevée. En disposant une fente a ’endroit ou la forte intensité est
focalisée, on arrive a éliminer les composantes de faible intensité et donc & un blocage

de mode (voir Fig.1-4).

Milieu Eerr

- — e =

Faisceau de
forte Intensité

—

Faihle
intensite

Fente
ajustahle

F1G. 1-4 — Principe du Blocage de Mode par effet Kerr.
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F1G. 1-5 — (a) Principe d’amplification des impulsions femtoseconde. (b) étireur a
réseau et (c) compresseur a réseau.

1.4 Dispersion

La dispersion due au milieu amplificateur ou a ’absorbant saturable est un phé-
nomeéne qui limite la génération des pulses ultracourts [1]. En effet, la dispersion en
vitesse que les milieux induisent fait que les fréquences qui composent le pulse ont des
vitesses différentes et sont donc séparées, les grandes fréquences a I’avant du pulse et
les fréquences inférieurs en arriére. Ceci induit un élargissement des impulsions : c’est
le phénomeéne de Chirping (phénoméne qu’on observe aussi dans la propagation des
rayonnements dans les fibres optiques).

Il est indispensable de compenser cette dispersion pour avoir des pulses de plus en
plus courts. Plusieurs méthodes sont utilisées. On en citera par exemple les compres-
seurs & prismes et a réseaux [1]. L’idée est de faire en sorte que les faibles fréquences
parcourent une distance légérement plus courte que celle parcourue par les hautes fré-
quences de maniére a compenser le retard induit par la dispersion. Sur la figure 1-3,
les quatres prismes jouent ce role de compresseur optique. Un autre type de compres-
seur est reproduit sur la figure (1-5.c). Il est basé sur I'utilisation de deux réseaux de

diffraction.
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1.5 Amplification

Un autre probléme spécifique aux impulsions ultracourtes concerne leur amplifi-
cation. La trés grande concentration d’énergie de ces pulses fait que les méthodes
habituelles d’amplification sont inutilisables. En effet, la puissance délivrée par ces la-
sers suffirait a détériorer, par des effets non-linéaires, tout matériau solide susceptible
d’étre utilisé comme milieu amplificateur. Pour pallier cette difficulté, on étire I'impul-
sion avant I’amplification pour ensuite la recomprimer. On évite ainsi les grandes puis-
sances et la détérioration de 'amplificateur (Fig. 1-5.a). L’étireur est constitué de deux
réseaux de diffraction qui ont pour but d’agire en sens inverse du compresseur optique,
les différentes composantes du pulse sont séparées en parcourant des chemins optiques
différents (Fig. 1-5.b). Cette technique est dite Chirped Pulse Amplification [4].

Le probléeme de cette technique est que I’étirement et la compression ne se com-
pensent pas exactement, ce qui & pour effet d’introduire un allongement et des distor-

sions indésirables de I'impulsion amplifiée.

1.6 Applications du Laser femtoseconde

Les applications du laser femtoseconde sont nombreuses et variées, on se contentera

de donner ici une liste qui est loin d’étre exhaustive [1,2] :

— Fusion nucléaire par confinement inertiel.

— Optique non linéaire comme la génération de seconde harmonique.

— Expériences pompe-sonde : pour observer des phénomeénes tres rapides tels que
les réactions chimiques.

— Micro usinage : Les impulsions femtosecondes peuvent étre utilisées pour le micro-
usinage de nombreux types de matériaux, notamment & usage médical. Elles
apportent I’énorme avantage de ’ablation athermique. La gravure, le percage et
la fabrication d’outillage médical millimétriques en sont des exemples.

— Nettoyage et restauration des ceuvres d’arts.

— Fabrication de guide d’onde enterré par impression 3D.

— Dépot de couches minces (pulsed laser deposition PLD). Cela consiste a irradier

une cible d'un matériau donné par un faisceau laser & une fluence au-dessus du
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seuil d’ablation. Un panache plasma (ions, électrons et des agglomérats) de tres
forte densité et a haute temperature est éjecté de la surface. Il se condense sur
un substrat chauffé & une température élevée pour assurer la cristallisation du
matériau.

— Meédecine et biologie : La aussi, le caractére athermique de I’ablation femtoseconde
fait de ce laser un outil majeur dans la médecine et de la biologie modernes,
on peut citer : chirurgie ophtalmologique, nano-dissection, texturation de bio-
implants (pour favoriser ’accroche des tissus sur 'implant et diminuer le risque
de rejet),. . . etc.

— Imagerie médicale (microscopie non-linéaire) : L’excitation a deux photons est
une technique d’imagerie par microscopie a fluorescence qui permet de faire une
image d’un tissu vivant & une profondeur d’un millimeétre.

— Génération d’impulsions attosecondes.

1.7 Nanostructuration de la surface ablatée

Lorsqu’un matériau est irradié par un rayonnement laser, une partie de cette énergie
est absorbée par les électrons de conduction et le réseau cristallin, la température de la
cible augmente tres rapidement. Si I'intensité est suffisante, une partie du matériau est
éjectée violemment sous forme de plasma d’électrons, d’ions et d’agrégats. Un cratere
se forme sur la surface de la cible avec des dimensions, profondeur et rayon, qui dé-
pendent de la forme du faisceau laser et de sa fluence. Apreés cette ablation, souvent on
observe sur le fond du cratére et sur les bords, la formation de structures périodiques
de période spatiale proche de la longueur d’onde du laser, & savoir, quelques centaines
de nanometres. Ces structures périodiques sont désignées par I’acronyme LIPSS pour
Laser-Induced Periodic Surface Structures, que ’on peut traduire par : Structures pé-
riodiques de surface induites par laser.

Les paragraphes suivants, résument les propriétés de ces nanostructures déduites

des expériences tirées de la littérature.
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F1a. 1-6 — Quelques exemples des applications des lasers femtosecondes. a) Usinage du
cuivre en haut et du fer en bas avec un laser nanoseconde (& gauche) et femtoseconde (&
droite) ; peu de dommages collatéraux. b) Dépot de couches minces : le panache plasma
est éjecté a une vitesse suffisament grande pour sa condensation sur le substrat. ¢) Tube
en bio polymeére (né d’une collaboration entre 'Université Jean Monnet de St Etienne,
et des entreprises privées). d) Schéma descriptif de la technique d’inscription 3D d’un
guide d’onde (ici splitter optique 1x3) dans un crital de silice.
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20 pm

Fic. 1-7 — Vue globale d’un cratére sur une surface de cuivre pur, obtenue par 30 pulses
de 60 fs d’un laser & 800 nm, & faible fluence (< 1J/cm?). Image de A.Semerok (CEA
Saclay-PLANI, DPC/SCP/LILM).

1.7.1 Les stries (ripples)

Le premier qui a observé la formation de structures périodiques filiformes (stries ou
ondulations, ripples en anglais, voir la figure 1-7) nanométriques sur la surface d’un
semiconducteur irradié par un laser impulsionnel est Birnbaum en 1965 [5]. Depuis, le
grand nombre de travaux effectués a montré les propriétés suivantes des stries [6] :

— elles se forment sur les matériaux métalliques, semi-conducteurs et diélectriques

(Fig.1-8);

— les stries sont généralement perpendiculaires & la polarisation du laser, bien que
des stries paralleles peuvent étres observées dans certains cas, elles restent tou-
tefois rares [7,12];

— la période des stries est proche de la longueur d’onde du laser;

— elles sont obtenues pour des durées d’impulsions allant du nano au femtoseconde ;

— elles se forment & des fluences légérement au dessus du seuil d’ablation & un pulse
ou avec un nombre de pulses modéré [15].

Dans le cas d’un laser polarisé circulairement, I’expérience montre la formation de

nanoparticules (Fig.1-9-d). On peut I'expliquer simplement par la superposition de deux
ondes polarisées linéairement dans deux directions perpendiculaires 'une par rapport

a l'autre. On trouve cette structure dans la référence [10] pour des impulsions nano-
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F1a. 1-8 — Vue rapprochée des stries (ripples) formeées sur la surface d’une cible de
a) Tungsténe par 50 pulses laser de 150fs, de longueur d’onde centrale 800nm, de
polarisation linéaire et & une fluence de 445mJ/ cm? [8] ; b) 6H-SiC, 500 pulses de 130 fs,
400nm et une fluence de 795mJ/cm? [9]; ¢) Diamant, 100 pulse de 380 fs, 248 nm &
une fluence de 1.5J/ cm? [11]. Dans ces trois cas, les ondulations sont perpendiculaire
a la polarisation.
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Fic. 1-9 — Evolution de la formation des nanoparticules de SiC produit par un laser de
400nm polarisé circulairement (1.75J/cm?), (a) 10 pulses, (b) 20 pulses, (c) 50 pulses
et (d) 100 pulses. [9]

secondes (25ns) sur du Germanium et dans la référence [9] dans le cas d’impulsions
femtosecondes. La figure (1-9) présente I’évolution de la formation des nanoparticules
sur la surface d’une cible en SiC irradiée par des impulsions de 130 fs. Au debut il se
forme des stries a 45° des deux polarisations, puis ’apparition progressive des nano-
particules avec 'augmentation du nombre de pulses.

Avec avénement du laser femtoseconde, la situation s’est un peu compliquée. L’ex-
périence a montré que les LIPSS formés par des impulsions femtosecondes (< 500 fs)
ont une périodicité spatiale inférieure a la longueur d’onde du laser. Sur la figure (1-8),
par exemple, les périodes des stries dans les cas (a), (b) et (c) sont, respectivement,
500 nm (~ 0.6)), 80nm(~ 0.2X) et 250nm (~ ).

De plus, l'apparition des LIPSS et leur période varient en fonction du nombre
d’impulsions, de la durée de celles-ci et de la fluence du laser [17]. La référence [14]

donne cette variation de la période en fonction du nombre de pulses dans le cas du
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Platine irradié¢ par un laser de 800 nm & une fluence de 84 mJ/ cm? :

Nombre de Pulse Période des stries ( um)

30 0.62
50 0.58
100 0.57
200 0.55
500 0.55

Autre spécificité liée au régime femtoseconde, la coexistence de deux types de LIPSS
selon leurs périodes spatiales [15] :

— Les LIPSS a faible fréquence, ou LSFL pour «Low Spatial Frequency LIPSS>»

, sont les structures mentionnées auparavant, qui ont une periode proche de la
longueur d’onde;

— Les LIPSS a fréquence élevée, ou HSFL pour « High Spatial Frequency LIPSS »,
toujours perpendiculaires & la polarisation, mais qui ont une période beaucoup
plus petite que la longueur d’onde du laser (voir la figure 1-10 dans le cas du dia-
mant et la figure 1-11 dans le cas d’un semiconducteur) ; a la différence des LSFL,
et dans le cas des semiconducteurs, ces structures n’apparaissent généralement
que lorsque Iénergie du photon est inférieure au gap [16]°.

L’apparition des deux structures en méme temps ou 1'une sans 1’autre est possible
d’apres les expériences rapportées dans la référence [59] dans le cas d’'un monocristal de
ZnO (Fig.1-11). Cela dépend de la fluence et du nombre de pulses. Pour une longueur
d’onde de 800 nm et une durée d’impulsion de 200 fs, la période des LSFL va de 630 a
730nm et celle des HSFL de 200 & 280 nm pour des fluences allant de 0.4 & 0.8 J/ cm?
et un nombre de pulses allant de 1 & 1000 impulsions (Fig.1-12). Cependant, aucune
relation claire n’a été tirée par les auteurs de ces résultats, mis & part que l'intervalle
de la fluence ou apparaissent les HSFL augmente avec le nombre d’impulsions. Mal-
heureusement, nous n’avons pas trouvé dans la littérature une étude semblable sur des

cibles métalliques.

3Bien que la référence [15], rapporte la formation des HSFL sur I'InP dans le cas de photon d’énergie
supérieure au gap avec un nombre de pulses trés réduit, de 5 a 30.
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—— 500 nm

F1a. 1-10 — Vue détaillée de la surface du diamant de la figure 1-8-(c). On y constate
I’existence de deux types de stries : LSFL de période ~ 250 nm et HSFL de période
~ 80nm. [11]

F1G. 1-11 — Les deux types de structures sur un monocristal de ZnO; (a) Fluence
de 0.62J/cm? avec 10 pulses et (b) 0.48J/cm? avec 50 pulses. Dans les deux cas
A =800nm et 7 = 200fs. [59]
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F1G. 1-12 — Domaines de fluences ou les LSFL et les HSFL apparaissent sur une cible
de ZnO en fonction du nombre de pulses, A = 800nm et 7 = 200fs. Pour un grand
nombre d’impulsions, seuls les HSFL se forment. [59]

CERMCH

F1a. 1-13 — Structures en perles (beards) au centre du cratére et des stries sur les bords
ot I'énergie est plus faible. Initialement, seules les stries sont présentes [18].
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F1G. 1-14 — Formation des cones arrondis (penguin-like) sur la surface du silicium : en
haut & 250 mJ/ cm?, au milieu 400 mJ/ cm? et en bas & 850mJ/ cm?. La pression est
de 107° mbar. On remarque bien le creusement qui augmente avec la fluence. [18]

1.7.2 Les autres structures

En augmentant ’énergie et le nombre de pulses, d’autres types de structures se
forment a la suite des stries. Ces derniéres constituent la forme de base. En augmentant
le nombre de pulses, des structures en forme de perles (beads en anglais) se forment
progressivement aprés les stries (Fig.1-13). Elles ont une dimension d’environ 2 um de
diametre.

L’absorption de I’énergie par ces perles n’étant pas uniforme, en augmentant encore
la fluence et le nombre de pulses, ’ablation est plus prononcée dans les vallées entre
les perles qu’a leurs sommets, ce qui conduit a les creuser de plus en plus. Les perles
s’affinent progressivement pour former une nouvelle structure conique a téte arrondie
(dite penguin-like', Fig.1-14), si I'ablation se fait dans le vide [18], ou & téte pointue
(spikes, Fig.1-15 ) si Pablation se fait en présence d'un gaz [20]. L’espacement entre ces

cones est de 2 a 5 um pour une hauteur d’environ 10 pym.

4 Appelée ainsi parce que limage de ces structures rappelle Uimage d’une colonie de pingouins.
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F1a. 1-15 — Structures coniques (spikes) sur une surface de silicium irradiée par une
centaine de pulses de 100 fs & une fluence de 1J/ cm? dans un environnement de SFg &
0.67 bar [20].

1.7.3 Intéréts pratiques dans le photovoltaique et la détection

Les propriétés optiques des ces surfaces nano- ou micro-structurées sont tres diffé-
rentes de celles des surfaces non-structurées.

Le silicium est le semi-conducteur le plus utilisé dans I'industrie optoélectronique.
Il a les avantages de bien absorber dans le domaine visible, d’étre abondant dans la
nature’ et d’'un cofit de fabrication relativement faible. Le Si cristallin présente un
gap indirecte de 1.07eV. L’utilisation du Si dans les photodiodes limite le spectre de
détection au dessous du proche infrarouge (< 1.1 um), et son utilisation dans les cellules
photovoltaiques fait perdre un tiers du rayonnement solaire qui n’est pas converti en
électricité (Fig.1-16).

La texturisation du silicium par laser femtoseconde présente deux propriétés qui
ouvrent la voie & d’intéressantes perspectives d’applications, notamment dans les deux
exemples cités plus haut : la photodétection et la production d’énergie renouvelable
photovoltaique. En effet, la morphologie des micro-structures et le changement dans
la structure du cristal (donc changement de la structure de la bande d’énergie) induits

par lirradiation font que :

%25.7% de la crotite terrestre, on le retrouve notamment dans le sable et dans le quartz sous forme
de silice (SiOg).
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Fic. 1-16 — Spectre du soleil. Le gap du Silicium est de 1.07eV, un photon d’énergie
inférieure a cette valeur n’est pas absorbé (sauf par des processus multi-photoniques, qui
restent cependant trés faibles dans ce domaine d’intensité lumineuse). Ceci correspond
a des longueurs d’ondes supérieures a 1100 nm.

- I’absorption augmente dans le domaine d’absorption du Si [19];

- le spectre d’absorption s’élargit au-dela de la limite du gap [20].

La figure (1-17) montre 1'absorptance® de surfaces de Si traitées par différentes
méthodes de texturisation : par traitement laser (ici, ablation dans le vide, les cones
arrondis de la figure 1-14), par action chimique d’un alcalin et, finalement, par attaque
a l'acide (acidic etching). Au vu de la figure (1-17), on constate que la structuration
par laser permet un rendement supérieur et plus uniforme sur la bande allant de 350 &
1000nm (visible et proche infrarouge’) [19].

La figure (1-18) montre absorptance d’une surface traitée par laser dans un envi-
ronnement de SFg (les cones pointues, spikes, de la figure 1-15) comparée a une surface
polie. Dans cette étude [20], le spectre balayé est plus important que celui de la réfé-
rence [19], de 250 nm jusqu’a 2500 nm. Elle montre clairement un saut de I’absorptance
dans I'IR d’environ 0.10 & plus de 0.90, avec une relative constance, et dans I’'UV

d’environ 0.30 & 0.95 [20]. C’est un comportement idéal pour la fabrication de diodes

6Expérimentalement, c’est la réflexion et la transmission qui sont mesurées, ’absorption est déduite
par la relation A(A\) =1 — R(\) — T()).
"D’ott le nom de black Silicon donné au silicium traité présentant une forte absorption sur le visible.

25



100 ~
Laser
95 = —

1-R-T

90 -
85
80
75 -
70 4
65
60
55
50
45
40
35

Absorptance A(%)

T T T v T ' T T T
400 600 800 1000 1200

Longueur d'onde (nm)

FiG. 1-17 — Absorptance de la surface de Si dans le cas de texturation par laser, par
un alcalin (NaOH) et par un acide (HF/HNOj). Ces deux méthodes chimiques sont
celles utilisées industriellement, les deux encadrés présentent des images SEM de leurs

textures, [21], & comparer avec la texture penguin-like due au laser de la figure (1-
14). [19]
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FiG. 1-18 — Réflexion, transmission et absorption comparées d’une surface de n-Si non
structurée et une autre traitée par 500 pulses laser de 100fs, & une longueur d’onde
centrale de 800 nm et a une fluence de 0.8 J/ cm? dans un environnement de SFg. [20].

destinées a la photodétection.

Plusieurs gaz ont été testés pour la formation des spikes : air, Ny, Hy, Cly, HyS
et SFg. L’expérience a montré que I'absorption dans le domaine au-dessous du gap
n’augmente fortement que dans les cas de SFg et HyS. Bien que la cause de cette aug-
mentation ne soit pas encore connue, ’auteur suggere le role probablement important

du soufre [20].
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Chapitre 2

Processus d’interaction

rayonnement-matiére

2.1 Introduction

Pour décrire le phénomene d’ablation d’un solide, c’est & dire I’éjection d’un plasma
a la suite de I’absorption d’un rayonnement laser, il est impératif de ne pas s’arréter a
la quantification de I’énergie absorbée uniquement et d’aller plus loin en étudiant les
mécanismes élémentaires responsables de cette absorption.

Le mécanisme d’ablation des métaux dans le régime femtoseconde, suit, schémati-
quement, les étapes suivantes :

— absorption de I’énergie du laser par le sous-systéme électronique;

— transfert de ’énergie électronique au réseau par collisions, on parle de relaxation ;

— éjection d’une partie du matériau sous forme d’un plasma.

L’ablation dans le cas des semi-conducteurs et des diélectriques est identique au cas
des métaux avec, cependant, une étape supplémentaire qui est l'ionisation. En effet,
la densité électronique étant beaucoup plus faible que dans les métaux!, une partie
de Iénergie sert a 'ionisation du matériau par absorption (voir le paragraphe 2.2 )

en premier lieu (quelques fs < Tpusc), puis le reste est absorbé par les électrons de

ILa densité électronique est de ordre de 10?2 m—2 dans les métaux, de 10'° & 102" m—2 dans les
semi-conducteurs, elle est inférieure & 101 m~3 dans les isolants.
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conduction dont la densité a considérablement augmenté.
Dans ce chapitre nous exposons les deux premiéres étapes de ’ablation : ’absorption
et la relaxation de I’énergie. La troisiéme étape qui concerne la dynamique de 1’éjection

du plasma fera ’objet du chapitre prochain.

2.2 Meécanismes d’absorption d’un rayonnement élec-
tromagnétique

Les processus élémentaires d’absorption d’un rayonnement par la matiére sont les
mémes dans tous les types de matériaux : diélectriques, semi-conducteurs et métaux. Ce
qui rend le comportement de ces matériaux si différent c’est la prédominance de certains
de ces processus par rapport a d’autres. Dans les métaux, 1’énergie est directement
transmise au nuage trés dense d’électrons libres. Dans les diélectriques, le mécanisme
est plus complexe. En effet, la densité d’électrons libres étant trés faible, une partie
de I’énergie crée d’abord des porteurs libres par ionisation multiphotonique, qui vont
absorber ensuite une autre partie de celle-ci. Enfin, une partie non négligeable de
I’énergie est aussi absorbée par les états localisés dans le gap (défauts et impuretés)
qui ont une section efficace plus grande que celle de I'ionisation multiphotonique d’ordre
supérieur.

Commencons par décrire les processus d’absorption les plus importants. Le lecteur

est renvoyé aux références [22-25] pour une description plus détaillée.

2.2.1 Bremsstrahlung inverse

Le transfert de I’énergie du champ électromagnétique du laser aux électrons libres se
fait essentiellement par le processus de Bremsstrahlung inverse (appelé aussi absorption
collisionnelle). En présence d’'un potentiel extérieur (atome ou ion), ’électron libre
peut échanger de I’énergie avec un champ électromagnétique externe. L’électron passe

d’un niveau d’énergie du continuum a un autre niveau supérieur en acquérant une
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accélération. Le coefficient d’absorption de ce processus est [30] :

Vec (ne/ncr>2
c 1-2

Tver

apr(em™) = (2.1)

oll n. et n. sont les densités électronique et critique® respectivement et v.. est la
fréquence de collision a la densité critique. Cette expression montre que 1’absorption
par Bremsstrahlung inverse est plus efficace au voisinage de la densité critique. Pour
les métaux, cette densité est en moyenne égale & 3 x 102" m—2 dans le spectre visible
et le proche infrarouge. Elle est dix fois plus petite que la densité électronique. C’est
ce qui explique la trés faible longueur de pénétration de la lumiére dans les métaux

(quelques dizaines de nanometres).

2.2.2 Absorption intra-bande et ionisation

Sur la figure (2-1), nous avons représenté la structure de bande d’énergie d’un so-
lide cristallin parfait. Quelques transitions inter-bandes (ionisation) et intra-bandes
possibles par absorption du rayonnement électromagnétique y sont représentées. Si la
largeur de la bande interdite est plus petite que I’énergie du photon incident, 1'ionisa-
tion se fera & un seul photon (optique linéaire). Cependant, du fait des intensités des
rayonnements des sources actuelles (laser femtoseconde notamment), méme si I’énergie
du photon est plus petite que la bande interdite, ces transitions seront toujours pos-
sibles par absorption de plusieurs photons & la fois : ¢’est ’absorption multiphotonique.
Sur cette méme figure, on a représenté des transitions a deux et trois photons.

La possibilité des transitions multiphotoniques fait qu’aucun matériau n’est trans-
parent & un rayonnement suffisamment intense (c’est le cas par exemple de I’ablation
femtoseconde : les matériaux utilisés vont de la matiére vivante au diamant).

Dans un cristal réel, sont présents des défauts et des impuretés plus ou moins nom-
breux qui peuvent influer grandement sur ses propriétés. En effet, ils peuvent introduire

des niveaux d’énergie supplémentaires dans la bande interdite. En plus des transitions

2La frequence plasma electronique est par définition w2 = ;0 e On définit la densité électronique

critique n.,. comme la densité au dela de laquelle une onde electromagnethue de pulsation o ne se
propage plus dans un matériau. C’est la densité qui correspond & wpe = wp, s0it ne = 507:75‘”0 (voir le

modele de Drude-Lorentz)
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Fic. 2-1 — Exemple d'une structure en bande d’un cristal idéal. Les fléches représentent
les transitions électroniques possibles & un photon a gauche, multiphotoniques a droite.
Er est I'énergie de Fermi.

décrites plus haut, on aura ’apparition de nouvelles transitions possibles d’énergie in-
férieur au gap. Un schéma qui résume ces transitions est donné dans la figure (2-2).
Ce type de transitions est notamment trés important dans l'interaction rayonnement-
diélectrique. Le cas (a) de la figure (2-2) représente l'ionisation multiphotonique, le cas
(b) représente la transition d’un état de défaut qui se trouve dans la bande interdite
vers un état se trouvant aussi dans la bande interdite, ’électron reste localisé et la
désexcitation donne un rayonnement de luminescence.

Le cas (c) est semblable au cas (b) sauf que I’électron se trouve dans la bande de
conduction, il n’est plus localisé et le défaut & augmenté son état d’ionisation.

L’étude des sections efficaces des différentes transitions montre qu’a fluences iden-
tiques, les impulsions courtes favorisent les transitions multiphotoniques par rapport
aux transitions dues aux défauts. La conséquence de ceci est que le seuil de claquage
du matériau augmente si ’on travaille avec des impulsions ultracourtes. En d’autres
termes, on peut utiliser des intensités laser trés élevées sans toutefois atteindre le seuil

de claquage des matériaux [27].
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F1a. 2-2 — Bandes d’énergie d’un cristal réel, ici c’est le cas d’un isolant. a) Transition
interbandes. b) Transition entre états de défauts et c) ionisation d’un état de défaut.

2.2.3 Diffusion

A ces processus d’absorption s’ajoutent les processus élémentaires de diffusion. Plu-
sieurs de ces interactions collectives peuvent survenir lors de I’absorption de 1’énergie
du laser. Ces interactions sont de type onde-onde ou onde-particule. Dans le second cas
on y trouve la diffusion Compton qui ne se produit qu’avec des photons de hautes éner-
gies (rayons X). Elles n’interviennent pas ici puisque les lasers femtosecondes les plus
courants, émettent dans I'infrarouge et le visible. Dans les interactions onde-onde, les

équations de conservation de 1'énergie et du moment conduisent aux deux relations® :

wWop = w1 + wo (22)

—

ko - E1+];2

ainsi que les relations de dispersion des différentes ondes mises en jeu, permettent de
trouver les processus suivants :
Absorption résonante (parametric decay instability). Dans le cas ou la fréquence

du laser est égale a la fréquence plasma (ou encore n, = n.,), I’équation de ce processus

3L’indice 0 concerne la particule incidente alors que les indices 1 et 2 concernent les particules
diffusées.
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Fic. 2-3 — Diffusion résonante dans I’espace w — k. Le photon incident donne naissance
a une onde ionique et un plasmon. Les courbes representent les courbes de dispertion
des ondes électromagnetique, électronique et ionique.

est (Fig.2-3)

Photon —— Onde ionique + Plasmon.

La diffusion Raman stimulée (Stimulated Raman Scattering ). L’équation de ce
processus est

Photon —— Photon 4+ Plasmon.

Il est schématisé sur la figure (2-4) [28]. Le calcul montre que la diffusion Raman ne

peut se produire qu’a la condition (en volume)

Wo > 2Wpe OU  Ne < —

Ce processus est décrit un peu plus en détail plus loin lors de ’étude de la formation
des nanostries sur la surface d’'un solide irradié par des impulsions laser femtosecondes.
En effet, certains auteurs indiquent que ce processus est a l'origine de ce phénomeéne
(mais avec des plasmons de surface).

La diffusion Brillouin stimulée (Stimulated Brillouin Scattering). Cette diffu-

sion ne peut se produire que pour wy > Wy, OU N < Ne.. L’équation de ce processus,
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Photan

Plasmon

Fic. 2-4 — Diffusion Raman stimulée dans ’espace w — k. Le photon incident donne
naissance & un plasmon de volume et un photon retrodiffusé.

schématisé sur la figure (2-5) est :

Photon —— Onde ionique + Photon.

Dans le cas de I'interaction avec un solide, les ondes ioniques sont des phonons acous-
tiques (diffusion Brillouin) ou optiques (diffusion polariton) [29].

Absorption a deux plasmons ( Two-plasmon instability). A une fréquence laser
double de la fréquence plasma, c’est-a-dire, pour n, = n.,./4, le photon peut créer deux

plasmons :

Photon —— Plasmon + Plasmon.

Vu l'inertie des ions relativement lourds, lors de 'interaction d’un laser femtoseconde-
solide, la totalité de I’énergie est absorbée par le systéme électronique ( par effet Brem-
sstrahlung inverse, par diffusion de Raman ou par absorption a deux plasmons). Les
ions ne "voient" en aucun cas 'impulsion femtoseconde. Les diffusions ou absorptions
qui impliquent les ondes ioniques (des phonons dans la phase solide) n’ont d’importance

que dans le cas d’impulsions picosecondes et au-dela.
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Onde 1onique

Fic. 2-5 — Diffusion Brilloin stimulée dans ’espace w — k. Le photon incident donne
naissance & un photon et une onde ionique.

2.3 La relaxation de ’énergie

Ce sont les processus a travers lesquels le sous-systéme électronique redistribue
I’énergie dans le solide. Ils sont essentiellement de trois types :

— Les processus radiatifs : C’est la recombinaison électrons-trous. Ces processus
sont trés lents comparés aux autres processus de relaxation, de l'ordre de la
nanoseconde. C’est dire qu’au régime femtoseconde ces processus ne sont pas pris
en compte. Ils sont trés faibles dans les métaux, mais majoritaires dans les semi-
conducteurs. Ils sont également faibles dans les diélectriques parce que écrantés
par des processus plus rapides.

— Les processus thermiques : 1ls sont essentiels dans ’ablation. L’électron cede, lors
d’une collision, une fraction de son énergie au réseau sous forme de phonons ou au
systéme électronique dans un processus de thermalisation ou d’excitation de plas-
mons. Ce type de processus est dominant dans les métaux, il peut étre important
aussi dans les diélectriques dés que les électrons acquiérent suffisamment d’éner-
gie dans la bande de conduction. On rappellera plus bas le temps caractéristique
de ce type de relaxation.

— Les processus de piégeage : Ils sont propres aux diélectriques. La relaxation se fait
par distorsion du réseau pour stabiliser les paires électrons-trous, ce qui conduit

& la formation des défauts d’irradiation.
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F1c. 2-6 — Absorption et émission d’un phonon. k et E sont le moment et I’energie de
I’électron, ¢ et € sont le vecteur d’onde et I’energie du phonon.

2.3.1 Relaxation électrons-électrons

C’est la théorie dite « liquide de Fermi » qui est utilisée pour décrire les collisions
électron—électron. C’est en fait la théorie du gaz de Fermi a laquelle on ajoute les
interactions. Elle explique le fait que le libre parcours moyen d’un électron dans un
métal soit aussi grand (10 A & une dizaine de centimétres a basse température), il
est attribué au principe d’exclusion de Pauli [29]. Si I’énergie cinétique de I’électron
incident est suffisante pour exciter des plasmons, I’énergie dissipée par ces excitations
est beaucoup plus grande que ’énergie dissipée par des collisions individuelles avec

d’autres électrons [27].

2.3.2 Relaxation électron-phonon dans les métaux

C’est I'interaction des électrons avec les vibrations du réseau que 1’on désigne par
collision électron-phonon. Les deux processus symétriques de base sont schématisés sur
la figure (2-6) : annihilation d’un électron dans ’état k et d'un phonon de vecteur
d’onde ¢ et la création d’un électron dans I’état k+ ¢, dans un processus d’absorption ;
annihilation d’un électron dans 'état k et la création d’un phonon de vecteur d’onde ¢
et d’un électron dans D'état k — ¢ dans un processus d’émission.

L’écrantage de 'interaction électron-ions par les autres électrons de conduction fait
que la fréquence de collisions électron-phonon dans les diélectriques est beaucoup plus
grande que dans les métaux (par exemple, le temps caractéristique est de I'ordre de
1071 s dans le quartz alors qu’il est de I'orde 1073 s dans les métaux).

Le temps de relaxation électron-phonon est donc, quelque soit le type du maté-
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riau, de l'ordre ou inférieur & la picoseconde. Pour des impulsions nanosecondes, la
relaxation est assez rapide pour dire que la température des ions suit adiabatiquement
I'impulsion laser. Les deux systémes électronique et réseau d’ions sont en équilibre

thermodynamique (voir plus loin le modeéle a deux températures).

2.3.3 Temps de relaxation (ou fréquence de collision)

Il est tres difficile d’évaluer le temps de relaxation a cause de I’étendue de la plage
de températures qui entre en jeu dans le phénoméne d’ablation. Comme c’est souvent
le cas en physique, les deux cas limites de faibles et fortes températures (I’état solide
et I’état de plasma chaud [30]) sont assez bien connus et modélisés, reste le domaine
intermédiaire entre les états solide et plasma dit matiére chaude et dense " Warm Dense
Matter”, mal connu, qui est ici obtenu par interpolation des cas limites. Dans le cas
des températures inférieures a la température de fusion, la fréquence de collision ne
dépend pas de la température des électrons, ce sont les collisions avec les phonons qui
prédominent, elle est proportionnelle & la température du réseau T; [32].

Inversement, dans le domaine des températures supérieures a la température de
Fermi, ce sont les collisions entre électrons qui prédominent et la fréquence est alors

3/2 .
? la moyenne harmonique de ces deux comportements nous

proportionnelle a T,
permet d’avoir un modeéle pour le domaine intermédiaire. La formule proposée dans la
réf. [32], qui est sensée étre valable dans les trois domaines, est la moyenne géométrique

des fréquences de collisions électron-électron et électron-phonons :

1 1 1
= + 2.
L (2.3)

Ve—e Ve—ph

A T’état solide, c’est-a-dire, pour des températures supérieures & la température de
Debye et inférieures a la température de fusion?*, la fréquence de collision est essen-

tiellement gouvernée par les collisions des électrons avec les phonons, elle est donnée

4Par exemple, pour le cuivre, ces températures sont : Op = 315K, Ttusion = 1350K et Trerm; =
81600 K. La vitesse de Fermi est vy = 1.57 x 105m/s. [29].
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par [32] : o
kT

h

2
Ve—ph = ksozfi ( — QE> (24)

vp 2

ho,: \ 2
1 0.13—2
- ( kBT)

ol ks est une constante numérique de 'ordre de 10, oy = 1/137.04 est la constante de

structure fine, vp = R(37n.)"? /m. est la vitesse de Fermi et w? = n;e?/egm; est la
fréquence plasma ionique. Pour un solide, on a vp < ¢ (typiquement 0.5% de la vitesse
de la lumiere) et hw,; < kgT; , ce qui reduit la formule précédente & une forme plus
simple

ckgpT,

: T
' =1.856 x 10*® x ky—— (Hz) (2.5)

hUF né/?’

Veph = 2ksay

ou 7T; dans le second membre est en (eV) et la densité n, est en (m™3).
Pour des températures supérieures a la température de Fermi, la fréquence de col-

lision est donnée par la formule de Spitzer [32,33] :

1 Z(we4mene —~12 Zavne
Ve—e = VSpitzer = 3202 2 (kT InA =2.90 x 10 5 InA (Hz) (2.6)

ol Z,, est le taux d’ionisation [34], In A est le logarithme de Coulomb avec A = [1 +
(bmax/bmin)?]2, bmax = (kpT./me)"? / max(wye, w) et by = max [Zy,e?/kpT., h/(mckpT.)"?]
étant les paramétres maximum et minimum de collision®. Dans la seconde expression
de I’équation (2.6) la température est en (eV) et la densité en (m™3).

Cependant, & ces formules on doit ajouter une condition. En effet, I’analyse montre
que dans le domaine intermédiaire (Ttusion < Te < Tr), la fréquence de collision donnée
par la moyenne (2.3) est tellement grande que le parcours libre moyen des électrons est
trés inférieur a la distance moyenne interatomique. Pour éviter ce comportement non
physique, on impose la condition que le parcours moyen des électrons A\, = v./v doit

étre supérieur a la distance interatomique ro = (3/4mn;)"?, soit

Ue
V< —
To

ou v, = (vi + kpT./ me)l/ ? est la vitesse moyenne des électrons (Fig.2-7) [32]. En effet,

la vitesse des électrons de conduction est en moyenne de l'ordre de la vitesse de Fermi

5L’expression de by, est donnée dans le systéme de gauss ot €2 = 1.440 x 10~ eV cm.
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Fic. 2-7 — Fréquence de collision pour I’aluminum en fonction de la température T, = T;
(en trait gras) [32].

a laquelle on ajoute les fluctuations thermiques.

2.4 Propriétés optiques d’un solide

Le comportement macroscopique de 'interaction d’un rayonnement électromagné-
tique avec la matiére, ou les propriétés optiques d’un matériau, est déterminé par un
petit nombre de parametres, qui ont l'avantage d’étre accessibles par 1’expérience. Ils
sont au nombre de quatre [25] :

Le coefficient de réflexion R : c’est le rapport de la puissance réfléchie a la
puissance incidente.

Le coefficient de transmission 7' : c’est le rapport de la puissance transmise &
la puissance incidente.

L’indice de réfraction n : c’est le rapport de la célérité v de 'onde a I'intérieur

du matériau a la célérité de la lumiere dans le vide c; il est en fait une fonction de la
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fréquence f de la radiation (dispersion) :

Le coefficient d’absorption « : c’est le rapport entre la puissance absorbée par

unité de longueur et la puissance incidente, la puissance absorbée est :

dl(z) = —al(z)dz

qui conduit & la loi de Beer dans le cas ou a ne depend pas de z :

I(z) = Iyexp(—az).

Le coefficient d’absorption dépend trés fortement de la fréquence de la radiation.
Ces propriétés optiques peuvent étres déterminées par une seule quantité complexe
liée au milieu et a la fréquence du rayonnement. On définit alors 'indice de réfraction

complexe 71 et la "constante" diélectrique relative complexe ¢, par :

=1 + igy (2.7)

avec :

ou n est I'indice de réfraction et  le coefficient d’extinction donnés par [25] :

1 1/2

n = 7 (51+\/5%+5§> (2.8)
1 1/2

K = 7 (—51 +4/et + 6%) : (2.9)
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Les coefficients de réflexion® et d’absorption s’écrivent alors :

(n—1)2+ K2
k= e (2.10)
0 = 2 (2.11)
&

ol w est la fréquence de 'onde incidente. Deux types de contributions sont dominants
dans le domaine des fréquences qui nous intéresse : la contribution des électrons libres
décrite par le modeéle de Drude et celle des électrons liés décrite par le modele de

Lorentz.

2.5 Modéle de Drude-Lorentz

De prime abord, on pourrait supposer que le modeéle de Drude, qui décrit le mou-
vement collectif des électrons libres, peut rendre compte des propriétés optiques des
métaux, et celui de Lorentz celles des diélectriques et des semiconducteurs. En fait, la
réalité est bien plus complexe. En effet, le modéle de Drude ne décrit que la contribu-
tion intrabande de la bande de conduction et néglige la contribution interbande. Pour
les diélectriques, le modeéle de Lorentz n’est pas suffisant car il faut prendre en compte
également la contribution minoritaire, mais non négligeable, des électrons libres qui,
eux relévent du modéle de Drude.

Rappelons brievement la base de 1’étude de l'interaction d'un rayonnement élec-
tromagnétique avec la matiére : les équations de Maxwell. Dans un milieu isotrope, la

forme différentielle de ces équations est : [31] :

. OB - 8D -
tE = —— tH=""4J
e ot o a " (2.12)
divD =p divB =0

ot les champs de vecteurs sont (les unités sont données dans le systéme SI) :

—

D : le déplacement électrique ou induction électrique (Cm™2);

E : le champ électrique (Vm™);

6Cette expression du coefficient de réflexion est valable dans le cas ot le premier milieu est le vide
(ou P’air) et & incidence normale.

41



B : l'induction magnétique (ou densité de flux) (Wbm~2 ou Tesla) ;
H : le champ magnétique (Am™?);
et les sources :
J : densité de courant électrique (Am™2);
p : densité volumique de charge électrique (Cm™3).

L’influence de la matiére est prise en compte avec les équations constitutives :

B = pouH (2.13)
D = epe,E =eoE+ P =co(1+xME (2.14)
J = Jeuree +0E (2.15)

ou

P = goxVE est le vecteur polarisation (Cm™2)

o €t . sont les perméabilités magnétiques du vide et relative du milieu, p, = 1.257 X
107 Hm™! et, pour un matériau non-magnétique, u, =1 ;

go et g, sont les permittivités électriques du vide et relative du milieu, £ = 8.854 X
1072 Fm™1

XM est la susceptibilité électrique linéaire (sans dimension) ;

et o(w) est la conductivité électrique (unit¢é Sm~!) du milieu (dite AC pour ne pas
confondre avec la conductivité DC oy & champ constant)

La constante diélectrique € = ¢p¢, et la perméabilité magnétique p = piyp, sont
généralement des fonctions complexes de la fréquence.

Dans le modele de Drude-Lorentz, le milieu est représenté par une collection d’os-
cillateurs harmoniques amortis. Soumis & un champ électrique oscillant, I’équation du
mouvement d’un électron est” [25] :

d*r  dr e =

. _ 2_’: -
o + T + wyT meE(t) (2.16)

ot v est un coefficient d’amortissement et wy est la pulsation propre de l'oscillateur (ou

sa fréquence de résonance). Le champ électrique de pulsation w peut étre écrit sous la

"L’origine est & la position d’équilibre.
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forme :

E(t) = EO€_iwt

ou 'amplitude EO est complexe. La solution de I’équation (2.16) peut étre aussi écrite

sous la forme :

7(t) = Roe ™"
ol, la aussi, 'amplitude ﬁo est complexe. L’équation (2.16) donne alors :

e E(t)

me Wi — w? — iyw’

P(t) = —

En supposant que tous les électrons répondent de la méme maniére a la méme exci-
tation, la polarisation totale, qui est la somme des moments dipolaires par unité de
volume, est donnée par :

P(t) = —ner(t)

ou n est la densité d’électrons. La comparaison avec la définition de P donne la sus-

ceptibilité :
a _ ne? 1

X = 2_ 2 o
g0 w3 — w? — iyw

Les parties réelle et imaginaire de la permittivité relative généralisées a plusieurs oscil-

lateurs sont (d’apres la relation de définition (2.14)) :

2 wp; — W’
g = 1+ W, ! 2.17
1 ZZ: pr (wgz _ CU2)2 + 712(’02 ( )
2 Vi W
g = > Wl (2.18)
2 P
ol wy; est la pulsation propre de 'oscillateur 7, wfn- = 2)_512 est la "frequence plasma"

associée a l'oscillateur i et n; est sa densité®.

Le métal est considéré dans le modeéle de Drude comme un réseau d’ions immobiles

8Dans la pratique, les parameétres wo, 7 et w, sont ajustés de maniére a retrouver les courbes
expérimentales. w, caractérise dans ce cas le nombre d’états qui contribuent & la résonance et vy est
relié a la distribution des niveaux d’énergies au voisinage de la résonance. Le succeés de ce modeéle n’est
plus & démontrer.
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baignant dans un nuage d’électrons libres qui peuvent osciller collectivement sous I'in-
fluence d’'un champ électromagnétique. L’équation du mouvement d’un électron libre
est analogue a 1’équation (2.16) avec wy = 0. Le terme de friction est maintenant da
aux collisions avec les impuretés, les phonons,...etc. La permittivité de Drude est dé-
duite des expressions (2.17) et (2.18) en posant wp; = 0 (on ne prend qu’un seul terme,

puisque les électrons sont libres) [25] :

2

Wae
&w) = 1-————73 (2.19)

w? +i—

-
AN C) (2.20)

Eow
ol on définit la fréquence plasma électronique par I’expression :
nee?

Wpe = 2.21
p v (2.21)

~1 est le temps caractéristique de

n. étant la densité des électrons libres et 7 = ~
relaxation. Cette expression de la constante diélectrique est valable pour les plasmas
et les métaux tant qu’il n’ y a pas de résonance due & une absorption interbande. [32]

Une analyse des cas possibles” montre que 1'on se trouve devant trois cas de figure

concernant la pénétration d’un solide par un champ électromagnétique :

— w < w, (oune > ng) :le champ ne se propage pas dans le métal mise a part une
onde évanescente sur quelques nanometres. Le métal est pratiquement totalement
réfléchissant.

~w = w, (ou ne = n.) : excitation résonante, le champ est résonant avec les
oscillations plasma.

— w > w, (oun, < ng): le champ se propage dans le métal, mais il est rapidement
amorti par les phénomeénes d’absorption.

Cependant, la situation n’est pas aussi tranchée. En effet, le temps de relaxation

peut modifier considérablement ces comportements.

9L’analyse peut se faire, par exemple, en étudiant le comportement du coefficient de réflexion R
en fonction de la densité n. et 7.
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2.6 Meécanismes de formation des stries

En plus de l'intérét pratique de 1’étude expérimentale des LIPSS, notamment pour
les semi-conducteurs, I'intérét théorique n’est pas moins important, bien que le nombre
de publications qui traite du mécanisme de formation de ces structures soit relative-
ment réduit. Birnbaum en 1965 a été le premier a proposer un mécanisme de formation
de cette structuration en I'attribuant au phénomeéne de diffraction des lentilles de foca-
lisation [5]. En fait, a notre connaissance, les seuls travaux qui traitent des mécanismes
de formation des stries et qui les confrontent & ’expérience sont ceux de Sipe et al en
1982, qui donnent une formulation du mécanisme d’interférence proposé par Emmony
en 1973 [7,13]; ceux de Bonse et al en 2005 qui ont repris la méme méme idée en
introduisant des effets non linéaires [15,17]; et enfin, ceux de Sakabe et al qui en 2009
ont proposé un mécanisme basé sur l’explosion coulombienne et la diffusion Raman

stimulée [8, 50].

2.6.1 Meécanisme d’interférence

La théorie selon laquelle la formation des stries est due & l'interférence de I'onde
incidente avec une onde diffusée de surface est proposée pour la premiére fois par
Emmony et al [13], puis reprise par des auteurs sans en donner une formulation précise
de la nature de cette onde. C’est Sipe et al qui lui donnérent un cadre physique treés
rigoureux en précisant que cette onde de surface ne peut étre simplement une onde
plane longitudinale qui se propage parallelement & l'interface, puisque une telle onde
ne peut satisfaire les équations de Maxwell. Ce paragraphe donne un apercu de ce
mécanisme. Le lecteur intéressé par le développement mathématique peut consulter la
référence [7].

La surface du solide est supposée parsemée de rugosités aléatoires de dimensions
trés inférieures a la longueur d’onde du laser (Fig. 2-8). La décomposition en série de
Fourier du profil de la surface et la résolution des équations de Maxwell dans la lisiére
et le volume de la cible montrent que des champs électromagnetiques non radiatifs, dits
rémanents, sont produits par chaque composante de Fourier de vecteur d’onde k dont

les vecteurs d’onde sont EZ + l;, /%; étant la projection du vecteur d’onde EL de 'onde
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Fic. 2-8 — La surface du solide est considérée comme une lisiére d’une petite épaisseur
rugueuse qui couvre le volume (bulk).

Lisiere

Volume

Z

incidente sur la surface, et qui ont une intensité sur la surface proportionnelle & :

(R, ) < [b(R)

(2.22)

o b(k) est une fonction qui caractérise la forme de la rugosité et n(k, k;) désigne
une fonction qui décrit 'efficacité avec laquelle la composante k induit une absorption
inhomogene de I’énergie juste au-dessous de la lisiere. Sipe et al montrent que cette
fonction présente des pics dans les cas suivants :

k=2 sile] > 1
= T € . (2.23)

nkr, sina1l

Le premier cas correspond aux métaux, semi-conducteurs et les diélectriques de
haut indice de réfraction alors que le second cas correspond aux verres et plastiques
transparents.

Ces ondes, solutions des équations de Maxwell, peuvent étres diffusées dans trois
directions :

— deux parallelement au plan d’incidence, elles donnent naissance aux stries, dites

de type S, et S_, perpendiculaires a la polarisation et de période spatiale :

A/n

Ay =217
£ 1+sing’

(2.24)

ou n est 'indice de réfraction du solide;
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— une onde perpendiculaire au plan d’incidence qui donne naissance aux stries, dites
de type C, qui sont paralléles a la polarisation et de période spatiale :

A/n

cosf’

A= (2.25)

ou # et \ sont respectivement ’angle d’incidence et la longueur d’onde du laser.
Le type C n’apparait que dans le cas de polarisation parallele au plan d’incidence
(polarisation p) et a des angles d’incidence élevés [6].

A incidence normale (f = 0), on constate donc que la période des stries est égale
a la longueur d’onde dans les trois cas.

Cette théorie et les expressions qui en découlent rendent compte de facon satisfai-
sante les observations expérimentales dans le domaine des impulsions nanosecondes et
plus. Cependant, I’ablation femtoseconde a montré des comportements différents des
stries notamment la période spatiale qui peut étre inférieure & la longueur d’onde et
lexistence de deux types de stries LSFL et HSFL. Cette théorie n’est pas en mesure
de reproduire I'expérience. Bonse et al ont étendu cette théorie en incluant les effets
non linéaires que sont 'effet Kerr et la génération du seconde harmonique. L’indice de
réfraction complexe est corrigé en y ajoutant la contribution de la génération multipho-
tonique de porteurs de charge dans la bande de conduction A¢p,q. €t la contribution

de l'effet Kerr due a 'intensité Aexepr :

n = \/6 + Aeprude + Aekerr,

ce qui a pour conséquence d’induire, pour la période spatiale des stries, une dépendance
par rapport a l'intensité du laser. De plus, les auteurs suggérent d’appliquer la méme

théorie & la deuxiéme harmonique pour rendre compte de la formation des HSFL [9,17].

2.6.2 Meécanisme coulombien et de diffusion paramétrique

Certain auteurs, dont Sakabe et al [50], réfutent la théorie de l'interférence optique
du fait que la période spatiale est trés petite devant la longueur d’onde. A la place, ils

proposent le mécanisme suivant : les ondes de surface produites par le laser induisent
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des régions de nuage d’ions, qui sous I’action de la répulsion coulombienne, explosent.
Une fine couche ablatée par le premier pulse laisse une surface qui a pris la forme d’on-
dulation. Les pulses suivants ont tendance & accentuer la profondeur de ces structures.
La période spatiale des stries résultantes n’est autre que la longueur d’onde de ces
plasmons de surface.

Rappelons que le plasmon, onde longitudinale de densité d’électrons quantifiée
d’énergie de l'ordre de 10eV (UV), ne peut étre excité par une onde électromagné-
tique visible ou infrarouge. Cependant, le cas particulier de plasmon de surface, onde
électronique sur une interface métal-diélectrique, présente des énergies de quelques eV
(2.5eV pour une interface Or-vide par exemple) ce qui les rend excitables par la lumiére
visible. La relation de dispersion des plasmons en volume est w® = w? + ¢*k?* (fig.2-4)

alors que pour les plasmons de surface elle s’écrit :

£1&9
E1+¢é1

(2.26)

cksp = wgp

ou €1 et 9 sont les permittivités des deux milieux. Cette relation est déduite de la
résolution des équations de Maxwell sur 'interface métal-diélectrique, la solution étant
une onde se propageant sur 'interface et évanescente dans les directions normales. Dans

le cas d’une interface plasma-vide, ¢, = 1 — wf, /wgp et 5 = 1, la relation 2.26 s’écrit :

1 1
w2, = k3 + iwi — kL, + Zw‘l. (2.27)

Le mécanisme par lequel 'onde électromagnétique incidente excite des plasmons de
surface est la diffusion Raman stimulée (voir paragraphe 2.2.3). Le digramme de cette
diffusion est donné sur la figure (2-9).

La combinaison de cette relation de dispersion avec les équations de conservation
(2.2) déduite de cette figure, permet de tracer la période spatiale A des stries en fonction
de l'inverse de la pulsation laser (Fig. 2-10). On constate que A varie entre 0.5\,
et 0.85\.. Cette limite supérieure est due a la condition de diffusion wy > w,/ V2.
Expérimentalement, ces résultats concordent avec les mesures uniquement pour des

fluences légérement supérieures a la fluence seuil d’ablation. Au dessous de cette fluence,
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F1G. 2-9 — Le photon incident produit un plasmon de surface (relation de dispersion
2.27) et un autre photon. Une telle diffusion n’est possible qu’a la condition wy >

wp/ V2.

on mesure des espacements inférieurs a 0.5\, (Fig.2-11).
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Chapitre 3

Modéles de simulation de

I’interaction Laser-matiére

3.1 Introduction

L’interaction d’un rayonnement électromagnétique avec de la matiére (solide ou
plasma) constitue un domaine a part entiére de la physique. Les processus mis en jeu
sont complexes et variés. Il est extréemement difficile de les inclure dans une simulation
numérique. Aussi des modeles sont proposés pour étudier tel ou tel aspect de cette
interaction.

Dans ce chapitre on exposera en premier le modéle a deux températures, pour
décrire numériquement la diffusion thermique dans un métal aprés application d’un
rayonnement laser femtoseconde de fluence relativement faible. Dans la deuxiéme par-
tie, nous exposerons le modéle hydrodynamique qui inclut 1’é¢jection et ’expansion du
plasma éjecté.

Le modeéle & deux températures! est macroscopique, on y considére le métal comme
I’association de deux systémes thermodynamiques a 1’équilibre interne : le réseau cris-
tallin et le nuage d’électrons libres. On 1'utilise dans le cas de faible fluence de ma-

niére & ne pas avoir d’éjection de plasma. En effet, la distribution de Fermi-Dirac a

'Introduit pour la premiere fois par Kaganov en 1957. Repris ensuite par Anisimov pour ’appliquer
a linteraction d’impulsions ultra-bréves avec les métaux. Voir M. 1. Kaganov, I. M. Lifshits, et L. V.
Tanatarov. Zh. Eksp. Teor. Fiz., 31(232), (1956) [Sov. Phys. -JETP 4, 173 (1957)] et S. I. Anisimov,
B. L. Kapeliovich, et T. L. Perel'man. Zh. Eksp.Teor. Fiz., 66(776), (1974). [38]
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laquelle satisfait le gaz d’électrons de conduction d’un métal, permet de lui associer
une température qui peut étre différente de la température du solide. Aux premiers
instants de ’absorption du rayonnement, le gaz est fortement hors équilibre. Ce n’est
qu’apres la relaxation (des électrons entre eux) que 'on retrouve un gaz en équilibre
thermodynamique. Cette thermalisation se fait par un processus thermique : colli-
sion electron-electron (voir le paragraphe sur la relaxation dans le chapitre I11). Aprés
cette thermalisation, la relaxation électron-phonon intervient, le matériau est ainsi
chauffé [38].

Au dela d’une certaine fluence, dite d’ablation, la densité d’énergie du laser est suffi-
sante pour rompre les liaisons atomiques et créer un gradient de pression qui induit une
éjection rapide, voir explosive, d’un plasma constitué d’électrons, d’ions et de particules
neutres. C’est 1a la différence fondamentale avec 1’ablation en régime nanoseconde ou
I’expansion résulte d’une évaporation thermique.

L’ablation femtoseconde peut étre décomposée en quatre étapes :

— l'absorption de I'énergie : c’est le processus d’absorption-relaxation ;

— éjection de la matiére : une onde de choc se propage dans le solide suivie d’une
détente qui éjecte violemment la matiére; cette phase dure, en fonction de la
fluence, d’environ 20 & 100 ps;

— expansion initiale a une dimension : cette phase peut durer jusqu’a 100 ns;

— expansion 3D : c’est la phase finale ot le plasma s’étend en 3D, cela dure plusieurs
microsecondes.

Nous présenterons ici un modéle hydrodynamique qui inclut les trois premieres
phases de l’ablation en considérant le plasma créé par le laser comme un fluide en
expansion. La quatriéme étape, ’expansion 3D?, exige une autre modélisation.

Dans la derniére partie de ce chapitre, nous présenterons les bases théoriques de la

méthode particulaire PIC qui représente une alternative aux deux modeéles précédents.

20u plus simplement 2D en supposant une symétrie de révolution.
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3.2 Modéle a deux températures

Le modele & deux températures est basé sur un modéle classique de diffusion de
chaleur a l'intérieur du métal [35]. La réponse des électrons au champ électromagné-
tique étant plus rapide que la relaxation de I’énergie absorbée vers le réseau dans le
régime femtoseconde, il est possible de considérer les électrons libres comme un sys-
téme thermodynamique independant qui accumule 1’énergie du laser pour ensuite la
redistribuer au réseau, lui méme considéré comme un sous systéme thérmodynamique.

Les équations de transport de la chaleur sont alors :

Oe% = V. (KeVTe> — g X (Te — E) —+ Q(q’_’;t’ T67 E) (31)
Ci% = V- (EVEL) +9x (T~ T) (3.2)

ou C¢;(Te, T;) sont les chaleurs spécifiques, K. ;(T.,T;) les conductivités thermiques et
g(T., T;) la constante de couplage.
La source d’énergie, exprimée par le terme (), ne concerne que le sous systéme

électronique, elle s’écrit :
OI(t,2)

@=- 0z

= al(t, 2) (3.3)

ou I(t,z) = (1 — R)Ip(t) e ** est l'intensité du laser, Io(t) étant la forme tempo-
relle du pusle que 'on prend généralement comme une gaussienne, « est le coefficient
d’absorption et R le coefficient de réflexion.

Ces deux équations ne sont solubles analytiquement que dans certains cas limites
trés restreints [36]. On a alors recours a la résolution numérique. Cependant, ce modele
nous permet de retrouver le comportement logarithmique du taux d’ablation et méme
de nous donner une premiére approximation de la fluence seuil [36].

Pour améliorer la modélisation, on doit prendre en compte la dépendance des pro-
priétés des métaux par rapport a la température et les caractéristiques du laser. Mal-
heureusement, du fait de la trés large étendue de la plage des températures, il n’existe
pas de formules simples qui englobent tous les domaines de températures. En fait, nous

n’avons des formules que pour les solides et les plasmas chauds.
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La chaleur spécifique électronique est donnée par le modéle de Sommerfeld [37] :

2 T.
C, = —nkp— =C'T, 4
5 kBT . (3.4)

ou Tr est la température de Fermi du métal et n, la densité électronique. Le coefficient
C? depend du meétal, les valeurs trouvées dans la littérature sont résumées dans le
tableau ci-dessous.

Les valeurs expérimentales de la chaleur spécifique du réseau d’ions sont aussi don-

nées dans le tableau 1 [38].

Métal O (Jm3K™?) C; (105Jm3K™) Ko (WmHK™?) ¢ (108Wm3K™)

Au 71 2.5 318 2.1
Cu 97 3.46 401 10
Ni 1065 4.1 91 36
Al 135 2.43 238 56.9

Tab. 1 : Données expérimentales des propriétés des systémes

électronique et ionique des métaux [38].

La conductivité thermique électronique découle de la théorie cinétique des gaz ap-

pliquée au gaz d’électrons, elle est exprimée par 1’expression :

>nekpT.
K, = L lelB (3.5)

3 mev

ou la fréquence de collision v est donnée par la moyenne harmonique (2.3). Lorsque
le gaz d’électrons est thermalisé, les collisions électrons-phonons deviennent prépondé-
rantes, la fréquence de collision v est réduite a la fréquence de collision v._,, qui est
proportionnelle a kgT;/h dans le cas de températures supérieures a la température de

Debye. On a alors :
T,

Ke = Ke()ﬂ

(3.6)

ou K, est la conductivité thermique lorsque les deux systémes (électrons et réseau)

sont en equilibre thermodynamique. Les valeurs expérimentales pour certains métaux
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Fic. 3-1 — Evolution des températures électronique 7T, et ionique T; en fonction du
temps obtenue par le modéle & deux températures.

sont données dans le tableau 1.

La conductivité thermique ionique est quant & elle négligeable devant celle des
électrons : K; < K, [39]. De ce fait, on ne prend généralement pas en compte le terme
de diffusion ionique dans I’équation (3.2).

La constante de couplage g caractérise I’échange d’énergie entre les systémes élec-
tronique et ionique sous forme d’interaction électrons-phonons. Elle dépend & priori
des températures T, ;(7,t), cependant, il a été montré qu’elle ne dépend plus de la
température au-dela de la température de Debye [39]. D’ou le terme "constante" de
couplage. Les valeurs de g obtenues par la comparaison des températures de fusion
mesurées expérimentalement et celles obtenues par ce modele sont résumées dans le
tableau 1.

Finalement, on utilise les équations (2.11) et (2.10) pour calculer les coefficients
d’absorption et de réflexion dans le terme source.

Le calcul & deux dimensions appliqué au cuivre avec une impulsion & 100 fs et & une

fluence de 0.08 J cm ™2, nous donne les courbes de la figure (3-1) qui sont caractéristiques
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du régime femtoseconde. La température du gaz d’électrons atteint son maximum, qui
est ici de 25000 K apres le passage de plus de trois-quarts de I'impulsion (ici ~ 180 fs),
alors que le maximum de la température du réseau (1400 K) n’est atteint qu’aprées 8 ps
environ. L’équilibre entre les deux systémes s’établit aprés 100 ps. La zone affectée par

la température s’étend sur une profondeur d’environ 300 nm.

3.3 Modéle hydrodynamique

Dans le modele & deux températures, on a considéré deux sous-systémes thermo-
dynamiques indépendants, les électrons et les ions, soumis & une densité d’énergie
suffisamment faible pour ne pas causer une éjection de matiére. Si on augmente main-
tenant la fluence du laser au dela du seuil d’ablation, la densité d’énergie sera suffisante
pour briser les liaisons atomiques et provoquer ainsi une émission d’un panache d’élec-
trons, d’ions et d’agrégas neutres. L’éjection puis ’expansion de ce plasma peuvent
étre modélisées par les équations hydrodynamiques d’un fluide en mouvement [40,42].
Les deux premiéres équations de ce modéle expriment la conservation de I’énergie pour

chaque sous-systeme :

a(]e % dTe i aUve % De,i dp
: : : e 3.7
(aTe,)p i | (% >T ,,2] ar =5 (37)

o Ue; = Uei(p, Tei)s Pei = Pe,i(p, Te;) sont, respectivement, les énergies internes et les

pressions des deux sous-systémes électronique et ionique, p étant la densité de masse

du plasma. Les termes sources qui décrivent les échanges d’énergie sont donnés par :

S, = H+K+X (3.8)

S = Hi—K+Q (3.9)

ou les contributions sont :

— Fluz de chaleur di a la conductivité thermique :

NG

Hei: 7_Kei_Tei
=P 0z 70z
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— Taux d’échange d’énergie entre les sous-systémes dii aux collisions électron-ions :
K =p"'g(T: - T.)
— Taux d’absorption du laser par les électrons :
1 2
X = 3 Re(o)|E|

qui est obtenu en résolvant numériquement I’équation d’onde de Helmholtz :

d*E
T2 k2 (e —sin®0)E =0 (3.10)

ou F est le champ électrique, k;, le module du vecteur d’onde du laser et 6 I’angle
d’incidence. £(wy,) est la fonction complexe diélectrique et o(wy) la conductivité
électrique 2.19;

— FEchauffement di a la viscosité :

g 19
Cop2dt’
Cette liste n’est pas exhaustive, des raffinements dans le terme source peuvent étre
pris en compte comme les pertes radiatives.
Pour conserver la neutralité locale du plasma, les deux systémes doivent avoir la
méme vitesse d’expansion u, ceci se traduit par une équation de mouvement unique

pour le plasma :
du

poy =V +a) (3.11)

ol la pression hydrodynamique est définie par p = p. + p; et g est la viscosité artificielle
de Von Neumann?.
A ces équations on doit ajouter les équations d’état qui nous donneront la pression

et ’énergie interne en fonction de la densité et de la température.

3Ce terme de viscosité artificielle est ajouté pour amortir les oscillations numériques indesirables.
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3.3.1 Equation d’état de la matiére chaude et dense

L’une des équations les plus utilisées est celle dite Quotidian Equation Of State
(QEOS) [41]. Elle a l'avantage de ne pas présenter de discontinuité, ce qui est trés
pratique en calcul numérique, et de traiter séparément les électrons et les ions. On
suppose, en premier lieu que les valeurs des propriétés physiques de la matiére sont la
somme de celles des sous-systémes. Ainsi I’énergie libre de Helmholtz totale est donnée
par :

F(p7 Tevﬂ) = Fz(PaTz) + Fe(pa Te> + Fb(pa Te)

ou F; et F, sont les énergies libres des ions et des électrons et Fj, est une correction semi-
empirique due aux effets des liaisons chimiques. Les propriétés thermodynamiques :
pression p, énergie interne U et entropie S s’écrivent en fonction de F'. Des codes qui

mettent en ceuvre la QEOS sont disponibles gratuitement.

Equation d’état des ions de Cowan

Le modeéle de Cowan des ions est basé sur une partie structurelle qui formule toutes
les propriétés thermodynamiques en fonction de la température de fusion 7, et de la
température de Debye ©p et une seconde partie empirique qui tente de prédire T,, et

Op en fonction de la densité p. L’énergie libre est mise sous la forme :

ks,

(2

E fT(U,U))

o m; est la masse des ions, u = ©p/T; et w = T,,/T;. La fonction fr(u,w) dépend du
domaine de température [41].
Equation d’état des électrons

Elle se base sur la théorie de Thomas-Fermi des plasmas chauds et denses. L’ion est
considéré localement comme une sphére de rayon Ry = (3/4mn;)'/? au centre de laquelle

se concentre la charge ionique baignée dans un fluide chargé d’électrons libres et liés,
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le tout étant électriquement neutre. La théorie donne ’énergie libre des électrons :

1 2
F.=—(Zu—-E,— Us)

m; 3

ou FE. est I’énergie cinétique par atome, U, I’énergie électrostatique électrons-électrons,

Z la charge atomique et 1 le potentiel chimique [41].

3.3.2 Modéle de conductivité électronique dans les plasmas

chauds et denses

Pour calculer les coefficients de transport du plasma, on a recours & la théorie
de Boltzmann. La distribution des électrons f(r,v,t) est donnée par I’équation de
Boltzmann :

of _odf e af of

L4 gL — —(E+TXB)mt = 2., 3.12
ot T0gr — B+ TX B).on = Fleon (3.12)

ot E et B sont les champs électrique et magnétique (dans notre cas le champ magné-
tique est négligé). Le second membre est un terme dit aux diffusions électron-ion et
électron-neutre, la diffusion électron-électron étant raisonnablement négligée (voir plus
haut). Dans approximation du temps de relaxation (ou encore modeéle de Krook), ce

terme de collisions s’écrit [43] :

o5, .
875 coll —

f—1
T

ou fo(Te,mn.) est la distribution d’équilibre de Fermi-Dirac et 7 le temps de relaxation
des électrons (calculé par I’équation -2.3- & laquelle on ajoute la fréquence de collisions
électron-neutre v,,).

Au premier ordre, la distribution des électrons est :

F=h-rSa (~eE+ S29T) 313

1

2mv2 et 1 le potentiel chimique. La théorie de Boltzmann donne alors, moyen-

oue =
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nant la distribution (3.13), la conductivité thermique des électrons :
1 K?
K,=—|Ky,— =
T, ( 2 K0>

v’ nafo 2d3p
Bn= —/ T3 e W

ou on definit :

3.3.3 Reésultats et discussions sur la chronologie de ’ablation

femtoseconde

Donnons les résultats obtenus dans le cas d’une cible en aluminium dans ’air am-
biant, irradiée par une pulsion d’une durée de 100 fs et d’une longueur d’onde de 400 nm
avec une fluence de 5 J/cm?. L’absorption de 1’énergie du laser par les électrons pro-
voque une trés forte augmentation de la pression totale p = p. + p;, qui se propage
a l'intérieur de la matiére sous forme d’une onde de compression ou, si la fluence est
suffisamment grande, sous forme d’une onde de choc. C’est ce gradient de pression qui
est a 'origine du mouvement de la matiére. Comme on peut le constater sur la figure
(3-2), dans un premier temps c’est la pression électronique p. qui est dominante, ce
n’est que par la suite, du fait du transfert d’énergie vers les ions, que la pression de ces
derniers prend le relais. Ce passage, comme on le voit sur la figure (3-2), se fait en un
temps 7.; ~ 1 ps qui correspond au temps typique de relaxation des électrons.

Le profil de densité, Fig.3-3, nous fournit une image plus parlante de l'onde de
choc qui se propage avec une amplitude et une vitesse croissantes jusqu’a une distance
d’environ 0.1 pum, soit environ au temps ¢ = 8 ps, puis décroissent de plus en plus en
pénétrant dans le solide. Cette longueur de pénétration correspond a 1’épaisseur de
peau et a la longueur de diffusion thermique des électrons. La vitesse de propagation
de cette onde de choc dépend de la pression, elle est d’environ 14100 ms~! au temps
t ~ 8 ps. Ce qui correspond bien & la valeur théorique approximative de 14000 ms™?
fournit par la théorie de la propagation des ondes de choc dans les milieux denses [45].

C’est 'onde de raréfaction (de dépression) qui suit 'onde de compression qui pro-
voque ’éjection de la matiere. On peut le voir sur le profil des vitesse (Fig.3-4). Dans

les régions qui correspondent & ’onde de compression, les vitesses sont négatives, ’'onde
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Fi1G. 3-2 — Profil de pression &t = 0.4 pset at = 1ps. Au début, la pression électronique
pe. est dominante, au fur et & mesure que ’énergie des électrons est transférée par
collisions aux ions, la pression p; de ces derniers augmente et au bout d’environ 1 ps,
elle dépasse p. pour gouverner le mouvement de la matiére.
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F1G. 3-3 — Profil de densité. L’onde de choc est cette variation abrupte de la densité
qui se propage vers l'intérieur du solide. Elle est suivie par une dépression qui met en
mouvement le plasma.
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F1G. 3-4 — Profil des vitesses a l'intérieur du matériau.

de raréfaction, elle, correspond & des vitesses positives. La vitesse du plasma éjecté est
linéaire en fonction de la distance par rapport a la cible pour ensuite atteindre un
maximum qui diminue avec le temps (Fig.3-5).

Les profils de densité et de vitesse nous permettent de calculer le flux de matiére
J(t) = p(t)V (t) qui traverse la surface z = 0 en fonction du temps (Fig.3-6). L’analyse
montre que le flux passe rapidement par un maximum au temps ¢ = 0.4 ps puis diminue
lentement jusqu’a pratiquement s’arréter a 80 ps, alors qu’environ 70 % de la matiére
est éjectée dans les 30 ps qui suivent le pulse. L’intégrale de cette courbe nous donne
une masse ¢jectée de 0.124 g/ m?, soit, pour un laser focalisé sur un diametre de 200

pm, une profondeur d’ablation de 0.046 pm.

3.4 Methode particulaire PIC

La méthode particulaire Particles-In-Cell (PIC) connait un essor formidable dans
la simulation numérique de ces derniéres années. A la différence de la dynamique mo-
léculaire, les interactions mises en jeu sont de longue portée, d’ott les domaines de
prédilections de la méthode PIC : la Physique des Plasmas et 1’Astrophysique.

Le nombre de particules dans les premieéres simulations PIC, qui remontent a la fin
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des années 1950*, n’excédait pas le millier. Actuellement, on arrive avec les calculateurs
a 10'° particules [46].

Donnons la base théorique de cette méthode. Soit un systéme de N particules
identiques, de masse m, soumises & un champ de force F. Cette force, appliquée par
Iextérieur ou générée par les particules elles-mémes, peut notamment étre électroma-
gnétique ou gravitationnelle. L’évolution temporelle de ce systéme dans l’espace des

phases est régie par ’équation de conservation de la densité de particule® :
d
—f(r,u,t) =0
G

ou f(r,v,t) est la densité de particules qui se trouvent dans lintervalle |77 + dr] et
[U, U+ dv] (dans un espace des phases a seulement 6 dimensions). Soit dans le cas simple

d’un systéme a une dimension spatiale :

of _ of  Fof

Dans le cas ou la force F' est d’origine électromagnétique, cette équation est dite de
Vlasov.

L’espace des phases peut étre divisé en cellules qui englobent chacune un certain
nombre de particules voisines dans cet espace. A chaque cellule p est associée une

densité f, qui s’écrit :
fo@,v,t) = Ny Sa(@ — a(t)) Sulv — vp(t)) (3.15)

ou N, est le nombre de particules que contient cette cellule, S, et .S, sont des fonctions
enveloppes qui déterminent la "forme" de celle-ci. Ces fonctions doivent étre compactes,
c’est-a-dire, nulles au-dela d’un petit intervalle et leurs intégrales doivent étre normali-
sées a I'unité pour retrouver le nombre de particules. A ces deux conditions, on rajoute
la condition, non nécessaire, de symétrie paire S, ,(§) = Sy»(—&).

La fonction enveloppe suivant I’axe des vitesses est généralement prise égale a la

10. Buneman, Phys. Rev. 115(3), 503 (1959)
5Ceci découle du théoréme de Liouville de la conservation de la densité de propbabilité dans ’espace
des phases & 6N dimensions de toutes les particules (7, ..., 7n; 01, ..., Un ).
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fonction delta de Dirac S,(v — v,) = (v — v,). Cependant, concernant la fonction
enveloppe S,., plusieurs choix sont possibles. Le choix de cette fonction est crucial, il
est pour beaucoup dans la qualité de la simulation puisqu’il détermine la connexion
entre la distribution continue des positions des particules et les valeurs du champ
électromagnétique ou de la force, qui sont, eux, calculés aux nceuds d’'un maillage de
I'espace réel (étape dite Particle Weighting). Actuellement, elle est prise sous la forme
d’une fonction de la série des fonctions b-splines, généralement de 'ordre 0 a 'ordre
2, qui sont, on le rappelle, une série de fonctions obtenues par intégration du terme

précedent :

1 sil¢l <1
bO(S) - . )
0 sinon
+oo
bE) = b = / dE' bo(€ — Vb (€).

La fonction enveloppe est donnée par :

Sz — x,) = by (I;mp>

P

ou A, est la largeur spatiale de la cellule p. La figure (3-7) montre les ordres 0, 1 et 2
des fonctions b-splines [47].

L’ordre 0 correspond a ’algorithme dit Nearest-Grid-Point ou NGP. Tant que la
particule est a l'intérieur de la cellule, toutes ses propriétés sont attribuées a celle-ci,
la charge électrique notamment. Cet algorithme est le plus facile a mettre en ceuvre et
c’est le plus rapide. Malheureusement, le passage d’une particule d’une cellule a une
autre induit une variation brutale de la densité, ce qui produit un bruit numérique
susceptible de faire échouer la simulation.

L’ordre 1, le plus utilisé, est dit algorithme Cloud-In-Cell (CIC, dit aussi linear
spline)®. La particule, tel un nuage, s’étale sur les cellules voisines de la grille. La
charge électrique, ou toute autre propriété, est distribuée sur ces cellules suivant le

taux de couvrement de chacune d’elles. Le passage de la particule dans son mouvement

6Dit aussi Particles-in-cell, d’oil le nom de la méthode.
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Fic. 3-7 — Les trois premiers ordres des fonctions b-splines.
d’une cellule & une autre est maintenant plus graduel. Le temps de calcul, quant & lui,
est sensiblement augmenté. Analytiquement, I’enveloppe s’écrit :

R L ] -1, <A
CIC: Sy(x —z,) = Ap | ol < B

0 sinon.

(3.16)

Pour éliminer les discontinuités sur les bords de l'algorithme CIC, l'ordre 2, ou
spline quadratique (QS), est utilisé (Fig.3-7). Cela entraine une augmentation du coft
du calcul numérique.

L’association d’'une densité a chaque cellule de ’espace des phases, permet d’écrire

la densité totale f comme la somme des densités f, des cellules :

Ncell

flx,v,t) = Z fo(z,v,1).

En remplagant cette décomposition dans 1’équation de Vlasov (3.14), on peut écrire

une équation qui est formellement identique & I’équation de Vlasov pour chaque cellule
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de ’espace des phases :

of,  FOof,
o Yor Twmaw

la différence est que la force qui apparait ici est la force que le systéme entier ap-
plique sur les cellules. Les premiers moments de ces équations peuvent facilement étre
exprimeés.

Notant (...) = [ [*%°..dx dv, le moment d’ordre 0 donne :

0o Ut

dfp Ofp Fof,\
<W>*<”%>*<a%> =0

on a (0 f,) = 0 (fp) = ON, qui découle de la définition de f,. Les deux autres termes

sont nuls a cause de la condition de la nullité de f, a +oc. Il en résulte I’équation :

dN,
= . 1
dt (8:17)

Cette relation exprime la conservation du nombre de particules contenues dans une
cellule.

Moment d’ordre 1 en z :

<x%> + <xv%> + <x£%> =0

Le premier terme se calcul en utilisant la définition (3.15) ainsi que les propriétés des

enveloppes (fonctions paires), cela donne :

(fpz) = Npp.

Le deuxiéme terme, par integration par parties, est égal & — (f,v) = —N,v,. Le troi-

siéme terme est nul. Nous avons finalement :

dz,

o = U (3.18)
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Moment d’ordre 1 en v :

<v%> + <v2%> + <v§%> =0.

On est conduit, en suivant les mémes étapes de calcul a la relation :

dv, B F,

dt m
ou la force F), est la force moyenne sur la cellule’ :

F,(x,) = h Se(x — xp)F(x) de.

—00

(3.19)

(3.20)

Les équations (3.17), (3.18), (3.19) et (3.20) qui donnent ’évolution temporelle des

cellules dans ’espace des phases sont formellement identiques & la deuxiéme loi de

Newton. Ces cellules se comportent comme des particules réelles, d’ott leur nom de

pseudo-particules.

La conclusion importante de ce développement est :

L’étude d’un systéme de N particules peut étre ramené a l’étude d’un systéme de

N/N, pseudo-particules.

"On rappelle que S, (v) = §(v) la fonction de Dirac.
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Chapitre 4

Mécanisme de formation des stries

4.1 Introduction

Le mécanisme classique d’interférence proposé par Sipe [7] n’est pas satisfaisant
dans le régime femtoseconde (voir chapitre I). Les mesures expérimentales de la période
et de sa variation en fonction des parameétres du laser ne concordent pas avec les
prévisions de la théorie. En effet, la référence [58] montre par exemple que la période ne
dépend, du moins pour le silicium, ni de la polarisation du laser ni de I’angle d’incidence
contrairement & ce qui est prévu par les relations (2.24) et (2.25).

Pour le mécanisme de formation des HSFL, on avance dans la littérature le pro-
cessus de génération de seconde harmonique (SHG) [9,15] ou la période des stries est
donnée par A = \/2n, n étant I'indice de réfraction du millieu. Cependant, 1a aussi,
les résultats expérimentaux rapportés dans la référence [17] ne concordent pas avec
les prévisions de cette théorie. Bonse et al, proposent une modification de la théorie
d’interférence en incluant les effets non linéaires, notamment 'effet Kerr et la géné-
ration d’électrons libres dans la bande de conduction. Ce développement, ainsi que
les résultats expérimentaux ne sont satisfaisants que pour les semi-conducteurs et les
diélectriques.

D.Dufft et al [59] émettent I'hypothése que le premier pulse sert a créer les irrégu-
larités sur la surface de la cible pour permettre aux pulses suivants, via le phénoméne
d’interférence, de produire les ondulations.

D’autres mécanismes sont proposés dans la littérature pour expliquer la formation

69



des HSFL [17].

Une modélisation type deux températures ou hydrodynamique, qui est souvent
utilisée pour décrire I’absorption de 1’énergie laser par un solide ainsi que ’ablation,
ne peut étre utilisée ici du fait du caractére thermodynamique du modele (échelle de
temps grande devant la période du laser ~ 2fs).

Dans ce contexte, on pourra utiliser les équations cinétiques de Vlasov ou de Boltz-
mann couplées aux équations de Maxwell. A deux dimensions, on obtiendra un systéme
a cinq variables indépendantes auquel on ajoute celles des équations de Maxwell. Du
point de vue numérique, cela reste assez difficile a résoudre.

La modélisation que nous proposons considére le solide comme un gaz d’électrons
libres sur un fond ionique positif immobile. Ceci peut étre justifié par le fait que dans
I'interaction d’un laser femtoseconde avec un solide, ce sont les électrons qui absorbent
la totalité de I’énergie électromagnétique. Ce n’est qu’apres un certain temps de relaxa-
tion, de I'ordre de quelques picosecondes, que le gaz électronique transfert une partie
de son énergie au réseau d’ions.

Cette hypothése, qui n’est évidemment valide qu’au début de l'interaction, sug-
geére I'utilisation de la méthode PIC bien connue dans la physique des plasmas. Elle
a 'avantage d’étre trés facile d’utilisation et permet d’inclure plusieurs precessus de

collision.

4.2 Modéle adopté

Pour simuler la formation des nanostructures, on considére le métal comme un
réseau cristallin d’ions immobiles baignant dans un gaz d’électrons libres. Le régime
femtoseconde et I'inertie des ions impliquent que ces derniers peuvent étre considérés
comme immobiles durant toute I'impulsion laser. Dans ce cas, ce sont les électrons libres
qui absorbent la quasi-totalité de 1’énergie du laser par le processus de bremsstrahlung
inverse. Ce fait est confirmé par les simulations du modeéle & deux températures et du
modele fluide décrits précédemment [48].

Cependant, le modeéle fluide n’est pas applicable ici du fait que le systéme soit

fortement hors équilibre thermodynamique. Dans ce travail, nous nous intéressons a
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la méthode PIC a deux dimensions (dite 2D2V) pour modéliser la situation décrite
précédemment.

L’intensité du laser est considérable, de I'ordre de 10! Wm~2, la vitesse des élec-
trons peut atteindre rapidement des valeurs comparables a la vitesse de la lumiére c,
aussi nous utilisons un modéle relativiste. Les équations de mouvement relativiste d'un

électron (ou d’une pseudoparticule) dans un champ électromagnétique sont :

di —e

= —(E + 7 x B) (4.1a)

d—)

d—z R (4.1b)
U2

vo= 1—|—C—2, (4.1c)

couplées aux équations de Maxwell (2.12). Dans ce travail, nous avons négligé U'effet du
champ magnétique devant celui du champ électrique!, la force de Lorentz est réduite
& son premier terme —eE. Nous envisageons de l'introduire dans un travail futur.

Les profils spatial et temporel de I'impulsion sont gaussiens (figures 4-1 et 4-2).

L’enveloppe temporelle de I'intensité est donnée par ’expression :

t—tmax \
I(t) = lyexp (—21n2 <ﬂ> ) :
Tp

Celle du champ électrique est :

E,(t) = Eo(t) exp (— In2 (%)j

ou Ey(t) est la composante oscillante.
Concernant les propriétés électriques du solide, la conductivité électrique s’exprime
a partir de la fréquence de collision et de la fonction diélectrique données respectivement
par les relations (2.19) et (2.3). Son expression s’écrit :
gV,

o=—" (4.2)

w? 4+ 2’

! Mais aussi pour le cotit numérique que cela engendre.
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Fic. 4-1 — Géométrie du domaine de calcul. Le laser est linéairement polarisé, k est le
vecteur d’onde. Le profil gaussien du haut, représente le profil spatial de 'intensité du
faiseau laser.
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Fic. 4-2 — Profil temporel de I'impulsion laser de durée 70 fs & mi hauteur.
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ou la fréquence v et la fréquence plasma w,. dépendent de la densité des électrons n..

4.2.1 Discrétisation de I’équation du mouvement

La forme adimensionnelle des équations (4.1) est :

g%::—g (4.3a)

- V=qT (4.3b)
U2

yo= 1—1-@ (4.3¢)

ol nous avons introduit les quantités adimensionnelles temps, position, vitesse et champ

électrique :
T = wpyet R=L7

I | .
V=—v €=

Ur

ou les parameétres de référence sont :

ne()€2 60]€BT
Wpe = )\D = 5
E0Me Neo€

]{JBT neoe/\D
= )\pre 80 = .
Me €0

(4.4)

U =

Ils représentent respectivement la fréquence plasma, la longueur de Debye et la vi-
tesse thermique. La valeur du dernier paramétre est choisie par convenance. La vitesse
adimentionnelle de la lumiére est C' = ¢/vr.

Le schéma de discrétisation le plus utilisé pour sa facilité de mise en ceuvre et sa
rapidité est sans doute le schéma explicite dit " Leap-frog", ou "saute-mouton". Il ne

requiert qu'un nombre réduit d’opérations et un stockage en mémoire relativement
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faible [46]. Soit le développement en série de Taylor du vecteur vitesse :
At At dv At? A>T

G(t+— ) = )+ 5= t)+——5( At

i(t+5) = w0+ FHO+ 50 o)

. . At dv AL d*T 2
v <t - 7) = 0(t) - 5 (&) + ?E(t) +o(AL7).

La soustraction de ces deux expressions donne :

o <t + %) =4 (t — %) + Atz—f(t) + o(At?). (4.5)

La méme procédure appliquée au vecteur position donne :
_, - . At 5
(t+ At) =7(t) + At 7|t + 5 )t o(At?). (4.6)

En appliquant ces deux expressions aux équations (4.3), avancement de la particule

se fait, a chaque ittération, avec la suite des opérations suivantes :

R = R4 AT V' (4.7a)
Unt: = Utz — AT £ (4.7D)
. 422 —1/2 .

Vits = (1+%> Ui, (4.7¢)

ou la trancature induit une erreur de l'ordre de At?. On a utilisé la convention de
notation habituelle du temps X" = X (¢ = nAt). Les positions et les champs sont
calculés aux instants multiples de At, alors que les vitesses sont calculées aux milieux
des intervalles, c’est-a-dire, aux instants (n + 1/2)At (fig.4-3).

Les positions et les vitesses initiales sont données. Dans notre simulation, les po-
sitions initiales sont distribuées de maniére a avoir une densité de charge électrique
initiale nulle sur tout le métal, et les vitesses initiales suivent la distribution de Max-
well des vitesses a la température initiale. Pour ce faire, chaque composante de la vitesse
est tirée aléatoirement suivant la loi normale, centrée a zéro et avec une variance égale

a UT.
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Fic. 4-3 — Schématisation de l'algorithme Leap-frog. Les fleches en lignes continues
représentent la mise a jour des positions et du champ électrique; les lignes discontinues
représentent la mise & jour des vitesses.

4.2.2 Stabilité de I’algorithme Leap-frog

Il est possible d’étudier la stabilité de la discrétisation leap-frog dans le cas d’un

oscillateur harmonique. L’équation du mouvement a une dimension est :

d*z(t
dtg ) = —w%x(t)

ol wy est la pulsation propre de l'oscillateur. Une exponentielle complexe de la forme
exp(—iwpt) en est une solution simple. La discrétisation centrée (ou leap-frog) de la deri-

vée seconde déduites des relations précédentes (4.5) et (4.6), conduit & écrire I’équation :

z(t + At) — 2x(t) + z(t — At)
At?

= —woz(t). (4.8)
Pour cette équation discrétisée, nous adoptons une solution sous la forme :
x(t) = xo exp(—iwt)

ou la pulsation w est inconnue. En la remplagant dans (4.8) , on arrive a la relation :

. wAt o woAt

Si le choix de At est telle que woAt/2 > 1 alors forcement w est complexe : w = W' +iw”.
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La solution s’écrit dans ce cas :
x(t) = wgexp (—iw't) exp (W't) .

La seconde exponentielle est un facteur de nature & introduire des instabilitées numé-
riques [46].
Si maintenant woAt/2 < 1 I’équation (4.9) conduit & un w réel. Le développement

en série de la fonction sinus nous permet d’écrire :

1 [ wAt\? wolAt
1— - =) +...| = 7
6\ 2 2

On en déduit que w ~ wy quand At < 1 avec une erreur de I'ordre de At2.

wAt

2

En résumé, la methode leap-frog que nous adoptons est stable & la condition de

choisir le pas de temps At tel que :

wye At < 2. (4.10)

Le choix de At se fait par un compromis entre le temps de calcul et la précision des

résultats. Le choix habituel est d’admettre une erreur d’environ 1%, soit :

wpe At & 0.2. (4.11)

Nous avons adopté dans nos simulations une valeur comparable A7 = 0.265.

4.2.3 Conditions aux bords

Il existe trois types de conditions aux bords utilisées dans la méthode PIC : la pé-
riodicité, I’échange des particules (absorption et/ou injection) et la réflexion spéculaire.

La condition de réflexion sur les bords est la seule condition applicable dans notre
cas. L’inexistence de symétrie dans notre probléme fait que la condition de périodicité
n’a pas lieu d’étre.

Arrivée sur les bords, la particule est tout simplement réfléchie telle une boule de

billard sur les parois de la table. Les composantes du vecteur vitesse de la particule
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‘\g(z _At/2)

Fic. 4-4 — Schéma de la réflexion spéculaire sur un bord. La position de la particule
tracée avec une ligne discontinue, & gauche du bord, et la vitesse associée sont ceux
correspondant & l'instant ¢t + At (¢t + At/2 pour la vitesse) si le bord n’existait pas.

Bord

sont transformées par une symétrie miroir dont ’axe est le bord :

v = —vy (4.12a)

Uﬁ = U|| (4.12b)

ou v} et v, représentent, respectivement, la nouvelle et I’ancienne projection de la
vitesse sur ’axe perpendiculaire au bord. Les composantes paralléles sont indicées par
le signe ||. La composante paralléle du vecteur position n’est pas modifiée alors que la

composante perpendiculaire est transformée par la méme symétrie miroir (Fig.4-4).

4.2.4 Algorithme de la méthode PIC

L’algorithme de la méthode PIC est assez simple (Fig.4-5). A partir des valeurs
initiales, on calcule les propriétés du solide & partir des positions des pseudoparticules :
densité électronique, fréquence de collision (2.3) et conductivité (4.2),...etc. Ces pro-
priétés sont utilisées pour résoudre la totalité des équations de Maxwell dans le cas
d’un modéle électromagnétique ou seulement 1’équation de Poisson dans le cas de ’ap-
proximation électrostatique. A ce niveau on dispose des valeurs du champ électrique
aux nceuds de la grille de calcul (Fig. 4-6). L’interpolation du champ électrique aux po-
sitions des particules se fait suivant I'algorithme CIC ( Cloud-In-Cell) dont ’enveloppe

est la fonction (3.16) et on en déduit la force qui s’exerce sur chaque particule. Les
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Valeurs initiales

¥

Calcul des paramétres :
Densite de charge,

conductivite, ...
Yl R
Conditions aux bords Calcul du champ
Avancement des particules, Interpolation sur les positions
nouvelles positions et nouvelles | des particules et calcul des
vitesses forces

Fic. 4-5 — Organigramme de la méthode PIC.

Ax
O 0O—3
Pseudo particule 1
T 1
Cellule ' E !
Ly : Ay
VR ¢ !
- o A o
PP Ey |

Fic. 4-6 — Maillage du domaine de calcul. On remarque que les composantes du champ
électrique ne sont pas calculées aux mémes positions de la grille. La charge électrique
portée par une pseudoparticule est partagée sur les cellules voisines proportionnellement
a la surface couverte par chacune d’elles (CIC).
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relations (4.7) permettent de calculer les nouvelles positions et les nouvelles vitesses
qui seront corrigées dans un autre sous-programme en appliquant les conditions aux
bords (4.12). L’algorithme est bouclé en recalculant les propriétés du métal avec les

nouvelles positions (Fig.4-5).

4.3 Simulation d’un modéle électrostatique

Dans un premier temps, nous avons choisi de nous limiter & un modele électrosta-

tique. Le champ électrique est déterminé avec I’équation de Poisson :
Ap = ——(n; —ne) (4.13)

ou ¢ est le potentiel élecrique, n. et n; sont respectivement les densités des électrons
et des ions. Comme nous 'avons déja mentionné, la densité ionique est constante. Le

champ électrique résultant de cette séparation de charge est le gradient de ¢ :
Ejpe = =V, (4.14)
auquel on ajoute le champ élecrique du laser E; pour donner le champ électrique total :
E=E;+ Ee (4.15)

que 'on retrouve dans I’équation de Newton (4.1a).

Ce modeéle électrostatique n’est évidemment pas suffisant pour décrire la pénétration
de 'onde électromagnétique dans un solide. Pour y remédier, on adopte une description
phénoménologique du comportement de I'onde réfractée. Ainsi, le champ électrique du
laser E; sera simplement multiplié par un facteur d’atténuation local qui dépend de la
densité électronique et de certains autres parameétres. Le coefficient d’absorption des

électrons libres est donné par 'expression (2.11) :

2WkK
a=—.
c
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En prenant en compte la géométrie du domaine de calcul considéré ici (Fig.4-1), le taux

d’atténuation du champ électrique est :

)
k(z,y,t) = / ofx,y', t)dy, (4.16)
0

ou y = 0 correspond & la surface du métal et y la profondeur. Le champ électrique du

laser s’écrit alors :

EL(x,y,t) = ELg(x,t) exp(—k). (4.17)

4.3.1 Résolution de I’équation de Poisson : méthode spectrale

Nous avons commencé par utiliser la méthode des différences finies pour résoudre
I’équation de Poisson. A deux dimensions elle s’écrit :
Py Po  p

La discrétisation de celle-ci nous donne :

Giy1,; — 205+ Pinj n Gijy1 — 2055+ i1 _Pig

Ax? Ay? €0

Pij
¢i,j—1 + ¢i—1,j - 4¢i,j + ¢i+1,j + ¢z‘,j+1 = _A132€_0j = 5ij

soit, en utilisant 1’écriture matricielle :
D® =S5

ou D est une matrice dont seuls les éléments de cinq diagonales ne sont pas nuls que
I'on peut noter simplement diag(1,0,...0,1,—4,1,0,...,0,1). Les vecteurs ® et S sont

définis de la maniére suivante :

T

¢ = [ ¢i,j—1 ¢i—1,j gbi,j ¢i+1,j qbi,j—l—l :|
T

S = [ Siic1 oo Sisiy Sij Sing oo Siga } ,
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ou 'exposant T' indique la transposée. En divisant le domaine de calcul en m cellules
suivant = et n cellules suivant y, les vecteurs ® et S ont chacun m x n éléments et
la matrice carré D a une dimension de (m x n) x (m x n). Pour m = n = 100 par
exemple (ce qui est treés insuffisant vue la taille de la cible), la résolution de I’équation
de Poisson avec cette méthode exige 'inversion d’une matrice de 10000 x 10000. Ce
qui n’est pas accessible avec les moyens de calculs dont nous disposons.

Nous avons opté pour une autre méthode beaucoup plus rapide et moins exigeante
en moyens de calcul : la méthode spectrale. Le potentiel électrique ¢(z,y) et la source

S(z,y) peuvent étre décomposés en séries discrétes de Fourier suivant la variable y :

2 , Y
¢(zi,y;) = iy = > Ci(x;) sin (wkz—J> (4.19a)
Jon+1 — L,
= 2 ZC’ik sin | 7k J
n+1 p ’ n+1)’
2 — , j
S(wi,y;) = Si k , 4.19b
) = 27 308 s (L) 1o

ou L, = (n+ 1)Ay est la dimension suivant y du domaine de calcul et y; = jAy. La
source S est connue, de méme que pour ses coefficients? S; ;. Les dérivées secondes de
¢ suivant x et y se calculent facilement puisque nous avons séparé les variables. Le

remplacement dans 1’équation de Poisson donne :

n

D

k=1

dx?

sin (71’]{3&) = Z Sk(x) sin (71’]{3&)
L, — L

Y

L—)2 Cy(z)

Y

L) (m

Cette équation est équivalente & n équations différentielles du deuxiéme ordre avec

second membre :

dx?

PCi(r) (%)2@@) — Si(a)

avec k = 1,2, ...,n. La résolution de ces équations est faite avec la méthode des diffé-

rences finies. La discrétisation de la deuxiéme dérivée donne :

2
5 <7rk3>
n—+1

2Ne pas confondre avec les éléments du vecteur S précédent.

2
Cit1k — Cig + Cigr = Az”S;

81



ol nous avons pris Az = Ay. En écriture matricielle :
ou les n vecteurs :

Cr = [ Ci—l,k Ci,k Oi+1,k ]T

T
R, = AxQ[... Sicik Sik Sitik } ’

wk

- +1)2 , 1} sont des matrices tridiagonales facile-

et les n matrices Mj, = diag [1, -2 — (
ment et rapidement inversibles avec ’algorithme bien connu de Thomas [49].

Une fois ces coefficients calculés, on remonte au potentiel par une transformée de
Fourier inverse. Signalons enfin que la décomposition (4.19) peuvent également étre

écrite en série de cosinus ou, plus généralement, en exponentielle complexe.

4.3.2 Resultats de la simulation électrostatique

Dans cette approximation électrostatique, nous avons considéré deux cas : le cas
d’une polarisation linéaire du laser ot le domaine de calcul est une coupe transversale
de la cible métallique (semblable & la figure 4-1). Dans le second cas, la polarisation
est circulaire et le domaine de calcul est la surface du métal "vue d’en haut", ou le
faisceau laser focalisé peut étre décrit par une distribution spatiale gaussienne a deux
dimensions. Dans les deux cas, le rayonnement laser tombe perpendiculairement sur la
cible.

Dans le premier cas, les profils de densité d’électrons et de champ électrique ob-
tenus sont donnés respectuvement sur les figures (4-7) et (4-8). L’intensité maximale

1

du champ électrique du laser est de 10° Vm™! correspondant & un flux d’énergie de

10 W m~2. La densité électronique correspond a celle du cuivre, soit 6 x 102 m~3. Les
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y (pm)

Fi1G. 4-7 — Densité d’électrons dans le cas d’une polarisation linéaire. L’intensité du
laser est d’environ 10" W/ cm? et sa longueur d’onde est 0.8 um. L’unité est la densité
du métal 6 x 102 m=3.

-

X( pm)

Fic. 4-8 — Profil du champ électrique dans le cas d’une polarisation linéaire. L’unité
est 10°V/m.

autres parameétres de la simulation sont rassemblés dans le tableau suivant.

Nombre de pseudo-particules (pp) | 600060 || Pas en espace 5.5nm
Nombre de particules par pp 30 Dimensions de la cible | 6 x 3.2 ym?
Pas en temps 0.018fs || Grille 1095 x 588

Nous notons la formation d’ondulations sur la distribution de la densité des électrons
ainsi que sur le profil du champ électrique. Nous soulignons le fait que ces structures
sont obtenues tot au cours de I'impulsion laser (de 10 & 20fs).

La période spatiale de ces ondulations est d’environ 0.20 ym. Cette valeur est proche
de celle trouvée dans la littérature, qui est, selon les parameétres du laser, entre 0.3 et
0.7 um dans le cas du cuivre. [8]

Les simulations effectuées en faisant varier 'intensité maximale du champ électrique

du laser, donne le comportement indiqué dans la figure (4-9). La période spatiale aug-
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Fi1G. 4-9 — Dépendance de la période spatiale des stries en fonction de 'intensité du
laser.

mente avec 'intensité du laser. Ce résultat est en conformité avec le comportement
expérimental rapporté dans les références [8,50].

Les résultats du cas d’une polarisation circulaire du laser sont donnés sur les figures
(4-10) et (4-11) qui représentent, respectivement, les profils de la densité électronique
et du champ électrique.

Nous observons la formation d’ilots que nous identifions aux nanoparticules vues
précédemment (Fig.1-9) et qui sont observées dans la référence [9]. La période est la
méme que dans le premier cas. Nous signalons ici le peu de références qui existent
concernant le cas de la polarisation circulaire. Nous n’allons pas plus loin dans la
simulation de ce cas et nous nous limiterons & dire que les structures nanoparticules
sont le résultat d’'une superposition de deux ondes linéairement polarisées dans deux
directions perpendiculaires, qui produisent deux ensembles de stries perpendiculaires
les unes aux autres, l'intersection des deux donne naissance aux nanoparticules.

Ces résultats ont fait 'objet d’une publication dans une revue spécialisée [51] et

dans une revue périodique [52].
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F1G. 4-10 — Densité d’électrons dans le cas d’une polarisation circulaire. Les paramétres
sont les méme que ceux de la figure (4-7)

Fic. 4-11 — Profil du champ électrique dans le cas d’une polarisation circulaire.
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4.4 Simulation d’un modéle électromagnétique

Afin de mieux comprendre les mécanismes de formation des stries, nous sommes
amenés a considérer le modele électromagnétique. Dans ce contexte, en plus des équa-
tions de mouvement, nous devons résoudre I'ensemble des équations de Maxwell (2.12).
Comme nous ’avons mentionné précédemment, nous utiliserons le schéma CIC pour le
calcul de la densité d’électrons qui nous permettra de calculer la fréquence de collision
et la conductivité électrique en fonction des positions. La densité de courant est cal-
culée avec la loi d’Ohm (2.15) en considérant la conductivité donnée par I’expression
(4.2).

Pour résoudre les équations de Maxwell, nous avons utilisé la méthode des diffé-
rences finies dans les domaines spatiale et temporelle. Le paragraphe suivant en donne

un aperqu tiré de I'une des références dans ce domaine [54].

4.4.1 Méthode FDTD

La méthode FDTD (Finite Difference Time Domain) s’est développée dans les
années 1960 essentiellement pour des applications militaires (notamment par Yee en
1966 [55]). Dans les années 1990, les besoins industriels de simulation des composants
optoélectroniques ont relancé l'intérét de cette méthode. Une évolution notable dans
ces années 1a est a signaler : la condition aux bords PML (Perfectly Matched Layer)
qui a augmenté considérablement la précision de la FDTD [56].

Commencons par le maillage spatial de Yee a deux dimensions (Fig.4-12). Les com-
posantes du champ électrique sont calculées aux points de coordonnées (i, j+1/2) pour
E, et (i —1/2,7) pour E,. L’unique composante du champ magnétique H,, projection
suivant un axe perpendiculaire au plan (z,y), est calculée au noeud (7, 7). Ce maillage
de Yee a I'avantage, parmi d’autres, de permettre une discrétisation en différences finies
centrée et donc une erreur du deuxiéme ordre en espace.

Le théoreme d’Ampeére et la relation de Faraday s’écrivent :

OH 1o~
—_— = —— E 4.21
T MV X (4.21)



i—1 1 i+1

FiGc. 4-12 — Schéma de Yee. Les composantes des champs ne sont pas définies aux
mémes positions du maillage.

oll nous avons supposé un courant source nul. A deux dimensions et dans le cas d’une

onde transverse électrique (TE) qui nous intéresse, la projection de ces équations nous

donne :
oF, 1 (0H,
o e ( dy ”E””)
0E, 1 OH,
— = —| - —oFE
ot € ( or y)
OH, _ 1 (0E, OE,
ot p\ dy or )

Les autres composantes étant nulles. La discrétisation leap-frog en temps donne :

g ey 1 /9"
A7 = - < Oyz — U"E;‘) (4.22a)
En+1/2 B En71/2 1 OH™
L - - <_ = - a”E;) (4.22b)
Hr —Hr 1 (9B apytt? (4.220)
At o dy ox s

Les champs, comme dans le cas des équations de mouvement, ne sont pas calculés
aux mémes instants. Les composantes du champ électrique sont calculées aux instants

(n+1/2)At, et la composante H, du champ magnétique est calculée aux instants nAt.
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On retrouve donc l'erreur du second ordre dans le temps. Remarquons qu’il reste les
composantes du champ électrique £ et Ej calculées a 'instant nAt dans les seconds
membres des deux premiéres équations de (4.22). Une bonne approximation généra-
lement adoptée consiste a les remplacer par les moyennes arithmétiques des champs
antérieur et futur :
E;L,Zl/Q +E§7;1/2

5 )

no
Ez,y ~

La discrétisation spatiale des dérivées donne :

OH} — Hz‘?ﬂ’j — Ly + o(Az?)

ox Ax
OH" H. |2 — HeYy
z — 2, 2, A 2
3y Ay + o(Ay”)
n n+1/2 n+1/2
8Ex+1/2 _ Ea;|2‘7j+1/2 — Ex|i7j—1/2 n O(A 2)
Jdy Ay Y
n n+1/2 n+1/2
8Ey+1/2 _ Ey|i+1/2,j - Ey|i71/2,j n O(AxZ)
ox Az ’

En remplagant ces expressions dans les relations (4.22) nous obtenons :

+1/2 —1/2

Bl = Al Boli7i0 + Bl [Helfy — HeI7]
+1/2 —1/2

Ey’?+1/2,j - ?—5—1/2,]‘ Ey‘?ﬂ/z,j - in-&-l/27j [HZ‘Zj-i-l - Hzm]’]

nt+l n n+1/2 nt+1/2 n+1/2 n+1/2
HZ 1,J - HZ|Z,] + C E$|i,j+1/2 Ex|’i7jfl/2 Ey|’i+l/2,j + Ey|ifl/2,j ’

ol nous avons pris un maillage carré Ax = Ay, et défini les facteurs :

At o7,
n _ B 2¢e
Ai,j - ) At 0.;37 (423&)
* 2¢e
At
n _ €AZL‘
Bi,j - . At O-?,j’ (423b)
* 2e
At
cC = ——. 4.23
A (4.23¢)

La conductivité électrique comme nous ’avons vue plus haut est donnée par I'expres-
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sion :
2 |n
peli,j

N T
J w2+y2|2j

n  E0Ww [

Elle dépend de la fréquence plasma locale wy.(z,y) et de la fréquence de collision
v(x,y), toutes deux calculées en fonction de la densité électronique n.(z,y) qui est
elle-méme calculée a chaque pas de temps connaissant les positions des particules et en

appliquant une enveloppe CIC (3.16).

Critére de stabilité de Courant-Friedrich-Levy

La discrétisation temporelle peut induire des instabilités numériques qui risquent
de faire diverger le calcul. Nous avons déja vu un critére concernant la dynamique des
particules (relation 4.10). Pour trouver le critére de stabilité de la méthode FDTD on

considére 'équation d’onde [54] :

VQE—%Ezo
C

et sa solution en onde plane de pulsation w :
E(Qﬁ, Y, t) = Eﬂeii(wtikzxikyy)a

ol w est inconnue. La discrétisation en différences centrée des dérivées secondes en

espace et en temps de cette solution abouti a la relation :

1 . 5k Ax 1 s kyAy 1 o WAL

sin + sin sin

A2 2 Ay? 2 2 At? 2 0

La pulsation est alors donnée par :

2 ) sin%kmx ? Sin%kyy 2
w-A—tarcsm CAt\/(Tx) + A—y

Pour que w soit réel, 'argument de I'arcsinus doit étre inférieur ou égal a 1 :

sin Lk, 2 sin 2k, y 2
At il Mt T2 ) <.
o () (48]
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Ce qui donne le critére dit de Courant-Friedrich-Levy (CFL), en supposant le cas limite

des sinus égaux a 1, qui lie les pas de temps et d’espace :

1 1
[ = o+ = <1
cAt A2 + A S 1

Dans notre cas Az = Ay, le critére se met alors sous la forme :

cAt 1
— < —. .
v (4.24)

Dans nos simulations, nous avons adopté une valeur cAt/Ax = 1/2.

Conditions d’absorption aux bords : PML

Nous avons appliqué des conditions d’espace ouvert sur tous les bords. On a adopté
donc la condition de bord absorbant basé sur 'adaptation d’impédance de Bérenger,
méthode dite PML. Celle-ci consiste & ajouter au bord une couche absorbante artificielle
de maniére a minimiser la réflexion.

Lors de la propagation d’'une onde d’un milieu A & un autre milieu B, I'intensité

réfléchie est déterminée par le facteur de réflexion :

P_WA_WB

a4t

ou 14 g sont les impédances intrinseques des milieux A et B définies par :

\/ﬁ
77__
9

ou u et € sont les perméabilité et constante diélectrique du milieu. La réflexion est nulle
sic:

Na = 1"B-

On ajoute au bord du domaine de calcul une couche fictive dont la perméabilité et la
permittivité satisfont cette condition. Le détail de cette méthode peut étre retrouvé

dans les références [54] et [56].
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4.4.2 Resultats de la simulation électromagnétique

Nous avons effectué plusieurs simulations en modifiant I'intensité du laser (en va-
riant l'intensité du champ électrique) et sa longueur d’onde. Le matériau de la cible
est le cuivre de densité électronique égale a 6 x 102 m~3 & la température initiale de
300 K. Le nombre de particules par pseudo-particule est de 50, ce choix résulte d’un
compromis entre la qualité de la modélisation, la mémoire maximale disponible et le
temps de calcul. Pour toutes les simulations, la durée de I'impulsion gaussienne est
de 70 fs & mi-hauteur (FWHM), son maximum étant centré & 100fs, et le temps de la
simulation est d’environ 230 fs, soit la durée totale d’une seule impulsion. Evidement,
nous ne pouvons faire de comparaison avec les modeles & deux températures ou hydro-
dynamique, la différence entre les hypothéses de base est assez importante. Les autres

parameétres de la simulation sont résumés dans le tableau suivant

Nombre de pseudo-particules (pp) | 151293 | Pas en espace 11.5nm
Nombre de particules par pp 50 Dimensions de la cible | 20 x 2.1 ym?
Pas en temps 0.019fs || Grille 1739 x 187

Comportement général

Sur la figure (4-13), nous avons représenté I’évolution temporelle de la densité d’élec-
trons. On y retrouve l'onde de choc, représentée par un pic de densité abrupt qui se
propage vers l'intérieur de la cible. Nous avons retrouvé le méme comportement concer-
nant I’évolution de la densité de masse dans le modeéle hydrodynamique (Fig. 3-3). Cette
figure (4-13) montre une partie de la cible dénuée de son nuage d’électrons de conduc-
tion. Le réseau d’ions positifs voit sa répulsion électrostatique augmentée fortement.
Un calcul doit le confirmer, mais nous supposons que cette répulsion & un moment ou
un autre pourra rompre les liaisons atomiques. Une éjection violente des ions, donc de
la matiére de la cible, finira par se produire. La figure (4-14) montre plus clairement la
zone qui porte une charge électrique positive et qui est susceptible d’étre éjectée pour
former un cratére.

Nous avons constaté 'apparition d’ondes progressives sur la surface de la cible, qui

s’éloignent du cratere. Nous les identifions comme étant des plasmons de surface. On

91




Densite (n,)

02 T T T T T T T 1

F1c. 4-13 — Profil de densité électronique. La fleche indique le sens chronologique.

0.2f 8
0.41 1 M
0.6/ ' -

0.8 A

F1G. 4-14 — Densité de charge électrique (en unité eng, soit en Cm~3). La zone qui a
la forme d’un cratére est chargée positivement.
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Fic. 4-15 — Création de plasmons de surface observés sur le profil de I’énergie cinétique.
Les fleches indiquent le sens du mouvement.

peut les observer distinctement sur la figure (4-15), qui donne la distribution instanta-
née de ’énergie cinétique, ou encore sur la figure (4-16), qui donne la distribution des
particules dans I’espace des phase (x, v, ). L’analyse a montré que ces plasmons sont des
ondes longitudinales. En effet, sur la figure (4-17) qui illustre la distribution des parti-
cules dans P'espace réel (z,y) en attribuant des couleurs en fonction de la composante
v, de la vitesse parallele a la surface, on peut observer ces ondes. Ce n’est pas le cas
sur la figure (4-18) ou les couleurs sont fonction de la composante perpendiculaire a la
surface v,. Ces plasmons apparaissent aux longueurs d’ondes 0.8 et 1.0 m, faiblement
a 0.6 pm et pratiquement inexistants a 0.4 um. Ils sont de faible amplitude pour des
intensités inférieures & 7 x 10 W/ m?.

On peut tirer de la figure (4-18) des indications sur le comportement du processus
d’ablation. On y retrouve 'onde de choc sous la forme d’un front se déplagant vers
I'intérieur de la cible (en rouge sur la figure), les particules éjectées vers I'extérieur
(en bleu) et des particules accélérées profondément vers l'intérieur. Sous le cratére
en train de se former, on distingue des franges rouges et bleues successivement, qui
représentent un mouvement de "cisaillement" du gaz de particules. Nous supposons
que c’est cette dynamique qui est a ’origine de 1’éjection non homogene de la matiere,
donc responsable de la formation des stries que nous allons voir dans ce qui suit.

La profondeur de la zone appauvrie en électrons de conduction et qui est susceptible
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Vx (vth)

F1a. 4-16 — Espace des phases (x,v,).Observation des plasmons de surface, qui se
déplacent dans le sens des fleches.

SETEETIR

Fic. 4-17 — Distribution des particules dans I’espace réel. La couleur est fonction de la
composante v, (unité vr), la fleche indique le sens positif.
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F1G. 4-18 — Distribution des particules dans I’espace réel, ot la couleur est proportion-
nelle & v,. La fleche indique le sens positif.

d’étre éjectée est donnée sur la figure (4-19) en fonction de l'intensité du laser. Le com-
portement de cette courbe est comparable a la variation mesurée expérimentalement
de la profondeur d’ablation par impulsion que 'on retrouve sur la figure (4-20) tirée

de la référence [8].

Les stries

Les figures (4-21) a (4-24), représentent les densités électroniques obtenues a la
fin des simulations (230fs) avec les longueurs d’ondes 0.4, 0.6, 0.8 et 1.0 um et des
intensités laser 7.76 x 10'?, 1.12 x 10%° et 1.52 x 10** W m~2. Des structures en forme
d’ondulation apparaissent sur toutes les figures sauf pour la longueur d’onde 0.4 pym.
On identifie ces structures aux stries observées expérimentalement.

En fait, d’autres simulations & des intensités plus faibles ont été effectuées. Nous
n’avons pas observé de structures car 1’éjection de la matiére est relativement faible.
Cependant, concernant le cas a 0.4 um, les figures (4-21) ne permettent pas de conclure
a 'existence de structures bien que la premiere impression le suggére. D’autres calculs
avec des pas en espace plus petits doivent étre réalisés pour espérer aboutir & une
conclusion.

L’analyse du spectre de Fourier (voir un exemple sur la figure 4-26), par la méthode
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F1G. 4-19 — Profondeur du cratére en fonction de 'intensité du laser.
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F1G. 4-20 — Profondeur d’ablation par impulsion dans le cas des métaux [8].
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F1a. 4-21 — Densité électronique pour A = 0.4 ym (les intensités sont, de haut en bas,
7.8 x 1019 1.1 x 10%° et 1.5 x 10** W m~2 respectivement).
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F1G. 4-22 — Densité pour A = 0.6 um (les intensités sont, de haut en bas, 7.8 x 10,
1.1 x 10%° et 1.5 x 102 W m 2 respectivement).
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F1G. 4-23 — Densité pour A = 0.8 um (les intensités sont, de haut en bas, 7.8 x 10,
1.1 x 10%° et 1.5 x 102 W m 2 respectivement).
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0.5

F1G. 4-24 — Densité pour A = 1.0 um (les intensités sont, de haut en bas, 7.8 x 10,
1.1 x 10%° et 1.5 x 102 W m 2 respectivement).
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Fi1Gc. 4-25 — Energie cinétique. Elle montre clairement une absorption non homogene
de I’énergie par les électrons.

FFT, des profils des surfaces des cratéres montre I'existence de deux périodes spatiales
dans la majorité des simulations. Une, proche de la longueur d’onde du laser alors que
I’autre est plus petite. Nous les identifions aux deux types de stries vus précédemment :
LSFL et HSFL.

On peut distinguer d’autres stries de périodes spatiales plus petites, d’intensités plus
faibles dans le spectre de la figure (4-26). Nous les associons au caractére particulaire
de la méthode PIC.

Les variations de la période des stries en fonction de la longueur d’onde du laser
et en fonction de son intensité sont représentées respectivement sur les figures (4-
27) et (4-28). L’espacement entre les stries augmente avec la longueur d’onde. Ceci
est confirmé par les mesures expérimentales pour certains métaux, semi-conducteurs
et diélectriques [8,50,57]. La méme tendance d’augmentation de la période lorsque
Iintensité laser augmente est observée. Elle est confirmée par les travaux publiés dans
les références [8] et [50] sur des métaux tels que le platine, le molybdéne, le tungsténe,
le titane et le cuivre.

Sur les figures des densités, nous pouvons remarquer aussi que la période diminue
en allant du centre du cratére a ses bords. C’est I’observation expérimentale rapportée

dans les références [58] et [17].
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F1c. 4-26 — Spectre de Fourier du profil de la surface du cratére dans le cas d’une
intensité de 1.5 x 102° Wm~2.
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Chapitre 5

Conclusion

L’objet de cette theése est la simulation de la formation des nano-structures ob-
servées sur la surface ablatée d’une cible métallique irradiée par une impulsion laser
femtoseconde. L’intérét principal est de mieux comprendre les mécanismes physiques
mis en jeu en vue d’améliorer la précision dans la micro et la nanostructuration de la
surface des matériaux. La description théorique de ’ablation laser femtoseconde et de
la formation des nanoparticules reste difficile. Cela est dii au fait que les connaissances
des propriétés de matériau sont incomplétes dans le domaine des conditions extrémes
qui gouvernent le chauffage de la matiére par impulsion laser courte. Les approches
les plus courantes sont la modélisation hydrodynamique & deux fluides et le modeéle
a deux températures. La difficulté de la modélisation hydrodynamique se trouve dans
la connaissance incompléte de I'équation d’état (situation hors équilibre). Le travail
présenté dans cette thése considére que des mécanismes hors équilibres sont & ’origine
de la formation de ces nanostructures. Aprés des tentatives infructueuses basées sur la
résolution de I’équation de Vlasov, nous avons proposé une modélisation particulaire
(PIC). Elle a l'avantage d’étre équivalente a I’équation de Vlasov et d’étre relative-
ment beaucoup plus simple a résoudre numériquement. Dans ce contexte, nous avons
d’abord considéré un modéle électrostatique qui décrit la séparation de charges due
aux inerties tres différentes des électrons et des ions (la masse d’un ion de cuivre est
environ 10° fois supérieur a la masse d’un électron) et aux temps extrémement courts
(10715 s). Le modele n’étant pas complet, nous lui avons adjoint phénoménologiquement

le comportement de I'onde électromagnétique pénétrant une cible métallique.
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A T’aide de ce premier modéle, nous avons mis en évidence la formation de stries dans
la densité électronique dans le cas d’une polarisation linéaire du laser, et des structures
en ilots (nano particules) dans le cas d’une polarisation circulaire. La période déduite
est du méme ordre que celle que indiquée dans la littérature. Cependant, nous avons
effectué les simulations & des intensités laser faibles, insuffisantes pour avoir une éjection
de la matiere.

Dans un second temps, nous avons complété la modélisation en considérant les
équations électromagnétiques de Maxwell. L’intensité du laser est maintenant suffisante
pour avoir une éjection des électrons vers l'extérieur de la cible. Cette éjection n’est
pas homogene, nous observons effectivement la formation de structures qui, a trois
dimensions, forment des stries.

Pour expliquer la formation des stries sur la cible, nous adoptons le mécanisme d’ex-
plosion coulombienne des ions due & une densité d’électrons de conduction inhomogeéne.
En effet, des régions de la cible se trouvent avec peu, voire sans nuage d’électrons. La
répulsion coulombienne entre ions positifs formant le réseau cristallin, n’est plus écran-
tée par la présence des électrons de conduction. A un certain moment, la répulsion
I’emportera sur les liaisons atomiques. Il s’ensuivra une éjection des ions, donc de la
matiére, qui dupliquera la forme de la densité électronique.

L’analyse du spectre de Fourier du profil de la surface du cratére, nous indique
I’existence de deux périodes principales, nous les identifions comme étant les LSFL,
pour les grande période, et HSFL pour les petites.

Le mécanisme d’interférence fait appel au processus de Diffusion Raman Stimulée,
qui est un processus non-linéaire du troisiéme ordre (en x®), et la formation des HSFL
fait appel au processus, non-lineaire aussi, de génération de seconde harmonique (du
deuxiéme ordre). Notre modéle suppose une interaction linéaire (du premier ordre) de
I’'onde électromagnetique avec la matiére. Sans écarter complétement ces deux méca-
nismes, nous pensons qu’il ne sont pas a 'origine de la formation des stries, LSFL ou
HSFL.

Les valeurs calculées des périodes spatiales et leurs comportements en fonction de
la longueur d’onde et de I'intensité du laser corroborent celles détérminées expérimen-

talement par certains auteurs.
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Bien que nous ayons considéré uniquement le cas du métal, il est généralement
accepté que le mécanisme d’ablation dans les semi-conducteurs et les diélectriques soit
semblable & celui du métal avec préalablement une forte ionisation.

Evidemment, comme perspectives, ce modeéle peut évoluer en incluant des effets que
nous n’avons pas pris en compte faute de temps et de moyens de calculs, notamment
les effets optiques non-linéaires et 'ionisation. L’effet du champ magnétique, négligé
dans ce travail, peut étre également considéré.

De plus, la preuve de l’explosion coulombienne pourrait étre complétée par une
simulation de dynamique moléculaire d’un cristal dont la densité des électrons de
conduction est fortement diminuée. Ces perspectives dépendent des moyens de calculs

qui seront mis & notre disposition.
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MODELISATION DE LA FORMATION DES NANOSTRUCTURES
OBTENUES PAR ABLATION LASER EN REGIME
FEMTOSECONDE

Par
Madjid DJOUDER

Résumé

Cette these se focalise sur la texturatidachélle submicronique de surfaces métalliques
créée par ablation laser femtoseconde qui présknteombreuses applications dans le domaine
des nanotechnologies. En général, les formationsadestructures sur une surface irradiée par
des lasers a impulsions courtes ont été observégdrimentalement depuis 1965, et sont
généralement qualifiés de structures de surfadegi@ues induites par laser (en anglais LIPSS).
Les modeles théoriques existants ne décrivent'pagite, ni I'évolution de ces nanostructures
de facon satisfaisante. C'est la raison pour légu nouvelles modélisations sont nécessaires
pour mieux comprendre leur formation. Dans cetéseh la méthode dite Particule In Cell (PIC)
est utilisée pour modéliser la formation de LIP$® sne surface métallique. Le mécanisme
d'explosion de Coulomb est proposé en tant que migna responsable de la formation de ces
nanostructures. L'influence des parameétres du lagerleur formation (morphologie, taille,
période, ...) et des comparaisons avec les résuléala littérature sont rapportés.

Mots-clés : femtoseconde, nanostructure, amnafIC, stries, FDTD.

Abstract

This thesis focuses on surface texturing on sulsemiscale created by femtosecond laser
ablation that has various applications in nanoteldgy. In general, the formations of ripples on
a surface irradiated by short pulse lasers has bbsarved experimentally since 1965, and are
usually referred to as Laser Induced Periodic $erfatructures (LIPSS). Existing theoretical
models do not describe the origin, nor growth o tipples satisfactorily. That is why new
models are needed in the investigation of ripplenfgion. In this thesis, using Particle In Cell
method (PIC), we study the development of LIPS& assult of femtosecond laser pulses on a
surface of metal. The Coulomb explosion mechangsproposed as a mechanism responsible for
the formation of the nano-structures. The influentdaser parameters on ripples formation
(morphology, size, periodicity,...) and comparisaiith results from the literature were reported.

Keywords: femtoseconde, nanostructure, ablagd@, ripples, FDTD.



