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AVANT PROPOS

Ce mémoire présente un travail qui s’est étendu sur 10
ans environ, de 1980 a 1990, et est consacré a deux techniques
particuliéres de microscopie X : 1la microscopie de contact,
dans une variante utilisant la conversion de 1’image par émis-
sion photoélectronique secondaire pour former 1’image en temps
réel ; la microscopie par holographie dans la configuration
particuliére de Gabor. Ces deux techniques présentent la ca-
ractéristique commune de ne pas reposer, pour la formation
d’une image X agrandie, sur 1l’utilisation d’optiques X.

On pourra objecter qu’un tel choix se situe délibérément
en dehors du puissant courant qui renouvelle depuis prés de
quinze ans la microscopie X, sous 1l’/impulsion notamment de
G. Schmahl en Allemagne et E. Spiller puis de J. Kirz aux
Etats Unis. Sans vouloir nier la qualité remarquable a laquel-
le, en guelgques années, est parvenue l’optique et particulieée-
rement la fabrication des réseaux zonés de Fresnel, nous af-
firmerons seulement 1’intérét d’explorer des méthodes dont les
limitations intrinséques sont largement différentes. Les ré-
sultats dont nous ferons état dans les chapitres qui suivent,
ne sont pas toujours a la hauteur des ambitions gque nous pou-
vions avoir dans l’enthousiasme des débuts. Cependant, a quel-
ques signes encourageants, nous voyons maintenant que la mi-
croscopie par conversion photoélectronique n’est pas nécessai-
rement dépassée par les progrées des reseaux de Fresnel, et
pourrait avoir des suites pour des applications nouvelles dont
nous reparlerons, comme le contréle d’optiques de photoréduc-



tion. Quant a l’holographie, dont cing années de travail n‘’ont
épuisé ni la difficulté ni 1/intérét, nous la tenons toujours
pour capable de rivaliser avec les autres méthodes actuelles
de microscopie X.

Ce mémoire est divisé en trois parties largement indépen-
dantes, que précédent une courte introduction destinée a met-
tre le déroulement de notre propre recherche dans la perspec-
tive du développement de la microscopie X et de ses motiva-
tions essentielles.

La premiére partie - chapitres 2 a 4 - intitulée Considé-
rations générales sur la microscopie X est une synthése d’in-
formations que 1’on peut trouver, le plus souvent de fagon
dispersée, dans divers ouvrages et publications consacrés aux
rayons X et a la microscopie X, avec des considérations et des
développements personnels. Nous avons regroupé dans les deux
premiers chapitres, ce qui concerne 1l’interaction des rayons X
avec la matiére et plus spécialement 1’/interaction des rayons
X avec les objets : la nature du contraste des images, qui de-
meure encore l’objet d’idées fausses et de controverses, ainsi
gue le probléeme des dommages causés aux oObjets. Dans le chapi-
tre 4, nous établissons un bref état des connaissances en ma-
tiére d’optique des rayons X appliquée a la microscopie. Mal-
gré le traitement rapide accordé & certaines questions, cette
premiére partie permettra, nous 1l’espérons, de mieux situer le
contexte de nos travaux.

La deuxiéme partie - chapitres 5 a 7 - relate la concep-
tion, 1la réalisation et la mise au point d’un instrument des-
tiné & la microscopie X de contact par conversion d’image. Le
travail sur ce microscope photoélectronique a abouti aux quel-
ques 1images quli sont présentées au chapitre 7. Il s’est pour-
suivi Jjusqu’en 1987 sur l’anneau ACO de LURE et s’est inter-
rompu a la fermeture de celui-ci.

La troisiéme partie - chapitres 8 et 9 - est consacrée a
la microscopie X par holographie. Nous avons pu développer
cette technique a partir de 1985 lorsque, un monochromateur
ayant été installé sur l’onduleur d’ACO, il devint possible
d’obtenir, a 10 nm de longueur d‘onde, une certaine cohérence
avec le flux nécessalire. Les deux chapitres de cette partie
suivent les divisions de la technique elle-méme en deux étapes
distinctes, celle de 1l‘’enregistrement en rayons X d’un holo-
gramme et celle de la reconstruction d’une image a partir de
l’holograme, en lumiére ultra-violette.




CHAPITRE 1

INTRODUCTION

ORIGINE ET MOTIVATIONS DE LA MICROSCOPIE X

ET DE NOS EXPERIENCES

1.1 APERCU HISTORIQUE

Faire de la microscopie avec des rayons X est une idée
qui remonte aux premiers temps de leur découverte [RONTGEN
1895]. Deés 1896 Burch et Ranwez, posant des objets sur une
plague photographique produisirent des microradiographies. La
premiére amélioration du procédé semble due a Dauvillier. Elle
consista a employer des rayons X mous [DAUVILLIER 1927] et des
émulsions trés fines de type Lippmann dont le grain inférieur
a 1 pum 1lul permit d‘atteindre des grandissements de x 600
[DAUVILLIER 1930].

La microscopie X demeura cependant marginale et ne fut
guére employée qu’en France jusque vers 1947, ou, sous 1’/im-
pulsion du Suédois A. Engtroém, elle connut un essor considéra-
ble. On assiste alors a une compétition entre la naissante mi-
croscopie électronique et la microscopie X. Entre 1950 et 1960
une intense activité fut déployée pour améliorer la résolu-
tion, et nombre d’idées furent alors proposées, dont plu-
sieurs, comme 1l‘’holographie X, ont récemment repris un carac-
tére d’actualité. A cette époque, on ne connaissait que les me-
thodes de projection, ou encore, les optiques a miroirs en in-
cidence rasante et la résolution, malgré les efforts de quel-
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ques pionniers ne dépassa que rarement celle des microscopes
optiques. Surclassée par la résolution du microscope électro-
nique, la microscopie X se tourna davantage, a partir de 1955,
vers les méthodes de microanalyse. Dans ce domaine également
elle ne put rivaliser avec les microsondes électroniques, et
cette premiére période de développement de la microscopie X
s’éteignit aprés 1960. On trouvera un remarquable compte rendu
de tous ces travaux dans 1l’ouvrage de V.E. Cosslett et
W.C. Nixon, X-ray microscopy [COSSLETT 1960].

La véritable raison de la désaffection que connut la mi-
croscopie X pendant prés de vingt ans tient surtout a la qua-
lité des sources. En effet jusque vers 1975, on ne pouvait
compter que sur des sources a bombardement électronique, dont
l’émission est dispensée dans un angle solide proche de 2w. A
partir de cette date il devint possible d’utiliser le rayonne-
ment synchrotron émis par des synchrotrons et des collision-
neurs électrons-positons, d’abord en "parasitant" les expéri-
ences de physique des particules qui utilisaient ces machines,
puis, & mesure que les physiciens des hautes énergies les
abandonnaient pour des machines plus puissantes, celles-ci ont
été reprises en propre par les utilisateurs de rayons X. De-
puis quelgues années, une nouvelle génération de machines est
apparue, construites spécialement pour le rayonnement
synchrotron.

A la microscopie X, le rayonnement synchrotron a apporté
les qualités qui manquaient aux sources de rayons X. Tout d’a-
bord, une luminance trés élevée. Cette luminance résulte es-
sentiellement des propriétés de collimation du rayonnement
synchrotron, les effets relativistes confinant 1’énergie émise
dans une nappe trés étroite. ©Nous verrons (chapitre 4) que
c’est la luminance qui définit la quantité de lumiére acceptée
dans la trés petite étendue géométrique d’un microscope a
rayons X. Le rayonnement synchrotron a aussi apporté la possi-
bilité d’accorder continuement la longueur d’onde qui manquait
aux méthodes de microanalyse. Plus récemment, a partir de 1984
environ, les sources de rayonnement synchrotron a onduleurs,
dont 1le rayonnement est collimaté dans les deux directions, a
permis d’entreprendre des expériences exigeant une certaine
cohérence de la source (microscopie a balayage, contraste de
phase et holographie).

Le rayonnement synchrotron a marqué le début d’une pério-
de de renouvellement de la microscopie X. A vral dire presque
toutes les méthodes qui se sont développées a cette occasion
ont eu des antécédents dans les années 1950 - 1960.



La microscopie de contact a repris, mais avec des détec-
teurs plus résolvants que la plaque photographique que les
sources des années 60 ne permettaient guére d’utiliser. Les
matériaux photosensibles observés aprés développement au mi=-
croscope électronique avaient été utilisés dés 1956 par W.A.
Ladd, W.M. Hess et M.W. Ladd [LADD 1956]. Des polyméres photo-
sensibles parmi lesquels déja le "plexiglass'", l’actuelle ré-
sine PMMA, ont été employés par Pattee et Warnes en 1957 mais
les moyens d’alors obligeaient & des poses de prés de 10 heu-
res [PATTEE 1957]. En 1977 Feder et al. obtenaient sur cette
méme résine PMMA, et en quelques secondes de pose des images
dont la résolution proche de 10 nm n’a encore été dépassée par
aucune autre méthode [SPILLER 1976, FEDER 1977)]. Les résines
ont toutefolis des défauts qui rendent leur usage difficile en
microscopie et interdit pratiquement de faire de la microana-
lyse d’absorption. C’est pour cela gque nous avons entrepris
l1’étude d’un microscope a conversion d’image pour la microsco-
pie de contact. Cette idée nous a été suggérée par la lecture
d’un article de Mueller et Jorna ou la conversion d’image
était envisagée comme un moyen d’enregistrer des hologrammes X
a trés haute résolution. En fait cette idée non plus, n’était
pas entiérement nouvelle et nous devions bientét découvrir
gqu’elle avait déja été explorée 25 ans plus tdét par Mollens-
tedt et Huang [HUANG 1957]. Plus tard, Cazaux [CAZAUX 1973)
avait 1lui aussi proposé un dispositif trés proche du nétre
pour 1/ESCA (Analyse Chimique par Spectrométrie d’Electrons)

En partie gridce au rayonnement synchrotron s’est dévelop-
pée toute une classe de microscopes qui utilisent des optiques
X de la méme fagon qu’en microscopie optique. Le rayonnement
des onduleurs, spécialement, a permis de développer des
microscopes a balayage avec lesquels les temps d’aquisition ne
sont pas prohibitifs [RARBACK 1988]. Il a aussi permis d’étu-
dier des modes de fonctionnement, inspirés de la microscopie
optique, qui permettent d’observer le contraste de phase pro-
duit par l’objet et non pas seulement le contraste d’absorp-
tion [SCHMAHL 1988].

Les formes de microscopie X qui se sont le plus dévelop-
pées avec le rayonnement synchrotron sont certainement celles

qui utilisent des réseaux zonés de Fresnel”. La encore l’usage

On a coutume, dans le milieu de la microscopie X, d'appe=—
ler simplement ce type de réseau : "Zone de Fresnel". L'appel =
lation est pratique, mais évidemment fautive, puisqgu'un tel
réseau comporte un grand nombre de zones de Fresnel (de lar-—

geurs telles que la différence de chemin optigque entre des
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de ces réseaux circulaires avait été préconisé dés 1961 par
A.V. Baez pour la microscopie X [BAEZ 1961]. L‘’idée fut repri-
se ensuite par plusieurs chercheurs. En 1969, Schmahl et Ru-
dolph proposérent la fabrication de réseaux zonés par hologra-
phie et microlithographie [SCHMAHL 1969]. Puis en 1974,
J. Kirz ¢étudia les proprietés de réseaux de phase pour 1/UV
extréme [KIRZ 1974]. Curieusement, il ne semble pas que
G. Schmahl et D. Rudolph qui furent les premiers a obtenir des
images de microscopie X par ce moyen [NIEMANN 1976, SCHMAHL
1980], n’aient eu connaissance dess antécédents. Ils étaient
alors astronomes et ce fut plutdét 1/échec de 1l’application des
réseaux de Fresnel a la radioastronomie, une idée due & Mertz
et Young [MERTZ 1961], qui les fit se tourner vers la micros-
copie X. Quoiqu’il en soit 1’idée s’est révélée extrémement
féconde et malgré de réelles difficultés de fabrication dont
nous ferons état plus loin, les meilleurs réseaux de Fresnel
parviennent, sur des tests binaires, a des résolutions de
35 nm [ANDERSON 19917].

Une deuxiéme catégorie d’optiques X utilise des miroirs a
revétement multicouches, ce qui leur permet de fonctionner en

incidence normale. L‘’idée d’un tel revétement revient a
E. Spiller [SPILLER 1972]. Leur réalisation exige une extréme
précision du dépdt, sous vide, de chacune des couches minces

qui constituent le traitement. Des techniques de fabrication
adaptées ont été deéveloppeées et donnent d’excellents résultats
sur des substrats plans ou faiblement courbés, aux longueurs
d’ondes supérieures a 10 nm. Ces caractéristiques gqui corres-
pondent mieux aux besoins de la radioastronomie, les ont d‘a-
bord fait employer & la réalisation de télescopes. On sait
maintenant fabriguer des multicouches pour des longueurs d’on-—
des plus courtes et on maitrise mieux leur dépdt sur des sur-
faces courbes. lLes optiques a multicouches commencent a étre
utilisées a certaines formes de microscopie X ou la trés haute
résolution n’est pas nécessaire : microsonde a photoémission
[CERRINA 1988].

Le rayonnement synchrotron, ou plus exactement celui des
onduleurs, a enfin permis de donner a certains faisceaux de
rayons X une cohérence partielle suffisante pour enregistrer
des hologrammes et les reconstruire, en principe en amplitude

rayons qui s'appuient sur deux bords de zones consécutifs est
N/2) . Pour éviter toute ambiguit é mais rester court, nous
abrégerons ce nom soit en "réseau de Fresnel" soit encore en

"réseau zoné'.



et en phase, avec une résolution rapportée a l’objet meilleure
que 1 pm. Les premiéres expériences de ce type ont été réali-
sées presque simultanément par M. Howells et C. Jacobsen a
Brookhaven [JACOBSEN 1988-a et 1988-b] et D. Joyeux et nous-
méme a Orsay [JOYEUX 1988-a et 1988-b]. Encore une fois, ces
expériences ne falsaient que reprendre, mais dans de bonnes
conditions, les tentatives infructueuses entreprises dés 1952
par le méme A.V Baez [BAEZ 1952].

1.2 MOTIVATIONS

On peut se demander pourquoi, alors qu’il est beaucoup
plus difficile de faire des images avec des rayons X qu’avec
des électrons ou des photons visibles, tant d’efforts ont éteé
consentis a développer la microscopie X. En effet, quelles que
solent les techniques utilisées, on se heurte a de grandes
difficultés pratiques de réalisation et aucune méthode de for-
mation d’image en rayons X ne permet d‘’atteindre, comme en op-
tique du visible, une résolution proche de la longueur d’onde.
Une résolution de 0,1 pm, qui constitue actuellement une bonne
performance en rayons X, est en fait a peine meilleure que
celle d’un excellent microscope optique et particuliérement de
ce qgue l’on sait faire en microscopie optique confocale. On
peut donc légitimement se demander quel est 1/intérét de déve-
lopper, dans ces conditions, une microscopie concurrente de la
microscopie optique et électronique.

La réponse, en bref, est que les rayons X ne montrent pas
la méme chose gue les électrons ou les photons visibles ou du
proche U.V., et que, plutdét que d’étre en concurrence avec les
méthodes classiques de microscopie, la microscopie X en est
bien davantage complémentaire.

OBJETS VIVANTS

Savoir si les structures visibles sur les images d‘’un ob-
jet sont réelles ou si elles sont des artefacts de la prépara-
tion ou de la méthode d’observation, est un probléme essentiel
qui se pose & tout biologiste utilisateur d‘’un microscope. En
effet, ce gqu’un microscope optique permet de voir dans un ob-
jet biologique naturel est extrémement limité : la plupart des
milieux bioclogiques ont un indice de réfraction proche de ce-
lui de l’eau et leur absorption est faible. On est donc con-
duit a utiliser des colorants généralement aprés fixation de
l’objet. En microscopie électronique, la préparation infligée
aux oObjets est encore plus sévere pulisque l’objet doit étre
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fixé et déshydraté afin d’étre placé sous vide. De plus, le
libre parcours moyen d’électrons de 100 KeV environ étant tres
faible, 1l‘’épaisseur d’objet ne peut excéder 0,1 um, et 1l‘’on
doit recourir a des coupes ultrafines. Enfin, pour obtenir un
contraste suffisant, il est nécessaire de fixer sur les struc-—
tures a observer, des atomes lourds qui diffusent davantage
les électrons. Avant l‘’observation au microscope électronique,
un objet subit donc une succession d’opérations de préparation
et 1l est important de savoir en fin de compte si les images
observées reflétent 1l’organisation de 1l‘’objet in vivo ou si
elles présentent des artefacts dus a ces traitements.

A son echelle de résolution, la microscopie X offre les
moyens de lever ce doute parce que l'observation directe d'un
objet non préparé, dans un milieu permettant sa survie, y est
possible.

_ Fau
Protéine

LONGUEUR d'ATTENUATION [pm]

1E“O1 I 1
1E+01 2 3 4
LONGUEUR d'ONDE [A

AE— g & I
Ty
~J -

Figure 1.1

Profondeur de pénétration des rayons X dans quelques ma-
teriaux biologiques. Les seulls d'absorptions sont indi-
qués par des fleches.



La figure 1.1 donne la profondeur de pénétration (définie
comme la longueur d’atténuation a 1/e) des rayons X dans l1l‘eau
et dans différents matériaux d’origine biologique, pour des
longueurs d’onde comprises entre 10 et 60 A [HENKE,1982]. Ce
domaine spectral, ou 1le rayonnement est appelé rayonnement X
mou, est particuliérement favorable & la microscopie X. Sur la
plus grande partie de ce domaine, la transmission d’une couche
d’eau de 3 pm d’épaisseur est supérieure a 10 %. Dans ces reé-
gions, 11 est possible de placer les objets a examiner dans ce
qu’il est convenu d’appeler une 'chambre d’environnement" :
c’est-a-dire une microcavité formée par deux membranes ultra-
minces transparentes aux rayons X et maintenues par un espa-
ceur, a une distance de guelques microns. Des cellules en cul-
ture peuvent étre 1injectées dans cet espace. Dans des condi-
tions favorables, elles se fixent sur la fenétre. On peut en
faire une image dans cet état parce que, a ces longueurs d’on-
de, les paramétres optiques de 1l’eau (indice et absorption)
sont le plus souvent trés différents de ceux des hydrates de
carbone qui constituent les objets biologiques.

CONTRASTE

L.a gquestion du contraste sera examinée en deétail au cha-
pitre 3. On ne saurait toutefois traiter des motivations de 1la
microscopie X sans parler de ce sujet fondamental. Un résumé
des possibilités de contraste offertes par la microscopie X
permettra mieux de la différencier de 1la microscopie
électronique.

L’examen de la figure 1.1 montre d’abord qu’il existe a
certaines longueurs d‘onde une trés forte différence d’absor-
ption entre l’eau et la matiére organique (c’est entre 2,3 et
4,4 nm, ce gue l’on appelle la fenétre de l1l’eau). Il montre
également que les matériaux organiques constitutifs des cellu-
les vivantes présentent entre eux des différences d’absorption
significatives. Ce sont ces différences d’absorption qui
permettent d‘observer facilement la structure d’un objet bio-
logique a 1l’état naturel.

On peut également tirer profit des seuils d’absorption
qui caractérisent les différents éléments chimiques. On appel-
le ainsi le saut d’absorption qui se produit lorsque 1’énergie
de photon atteint l’énergie de liaison d’une couche électroni-
gue interne (seuil d’excitation K ou L selon les matériaux).
Deux mesures d’absorption effectuées a des longueurs d’onde
situées de part et d’autre d’un seuil d‘un élément chimique
donneé, permettent, par différence, de mettre en évidence les
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structures associées a cet élément, structures qui ne sont pas
toujours discernables sur les images d’origine prises séparé-
ment [POLACK 1977, BIGLER 1982, KENNEY 1985, MORISSON 1988].
Rappelons aussi que les microscopes a balayage permettent de
faire de la microanalyse de surface par spectrométrie des pho-
toélectrons [ADE 1988].

I1 convient d’ajouter que l’interaction des rayons X avec
les électrons de la matiére ne se limite pas a une simple ab-
sorption. Comme en optique du visible, la polarisation élec-
tronique du milieu, induite par l’onde incidente, se traduit
par une modulation en phase de l’onde transmise. Tous les dis-
positifs de microscopie X ne se prétent pas a l’utilisation du
signal de phase, qui exige de plus une certaine cohérence.
C’est précisément l’avantage d’une méthode d’imagerie cohéren-
te comme l’holographie, que de permettre l’utilisation du si-
gnal de phase comme du signal d’amplitude. Le contraste de
phase permet, en principe, de faire des images a des longueurs
d’onde ou l’absorption par l’objet est la plus faible et donc
de minimiser la dose de rayonnement regue par l’objet dans le
temps nécessaire a faire une image. L’estimation du gain en
dose gque l’on peut espérer grace au contraste de phase (cf.
ch. 3), conduit & tempérer ce jugement, et montre surtout
que cette seconde technique peut permettre d‘étendre le do-
maine spectral utilisable, et les contrastes entre matériaux
sont également différents. Contraste de phase et contraste
d’amplitude sont donc encore une fois essentiellement
complémentaires.
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INTRODUCTION

A LA PREMIERE PARTIE

Cette premiére partie ne se veut pas seulement un "état
des connaissances" dans le domaine de la microscopie X, clile
cherche aussi & clarifier quelques sujets controversés. La
premiére de ces controverses tient a la validité dans le do-
maine X, du traitement optique de la propagation des ondes
électromagnétiques, vis-a-vis de 1’approche atomique. Nous
montrerons au chapitre 2, quelles sont les limites et les ap-
plications de l’une et de 1l’autre et nous verrons en particu-
lier, que l’approche optique est nécessaire pour connaitre la
phase de 1l’onde propagee.

I.e chapitre suivant (chapitre 3) est consacré a l’/inter-
action entre un objet et le rayonnement X. Il traite d’abord
du signal détecté par le microscope et du contraste des ima-
ges. Cecl est encore un sujet controversé, tout spécialement
dans le domaine de la microscopie holographique, parcegu’il
subsite fréquemment une confusion entre le signal de phase as-
socié a l’onde transmise (diffraction) et 1’onde diffusée par
l’cbjet (diffusion cohérente = diffusion Rayleigh). L‘’étude du
contraste permettra aussi d’évaluer la dose de rayonnement re-
cue par l’objet pendant 1’enregistrement d’une image et les
risques de détériorations encourus. Nous discuterons enfin les
possibilités de faire de la microanalyse.

Il nous a paru enfin nécessaire de récapituler aussi
succintement que possible, 1’état des connaissances en optique
des rayons X apreés dix années de développement dans les cen-
tres de rayonnement synchrotron : évolution des sources
{sources synchrotrons et sources a plasma), détecteurs,
progrés dans la technologie des optiques (miroirs et réseaux)
et pour terminer, un panorama des différentes méthodes de
microscopie X.
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CHAPITRE 2

INTERACTION DES RAYONS X AVEC LA MATIERE

INTRODUCTION DE LA NOTION DE FACTEUR DE TRANSMISSION COMPLEXE

ET VALIDITE DE CE FORMALISME

2.1 INTRODUCTION

Dans un domaine exploré a 1la fois par des personnes de
formations différentes, les problémes de langage peuvent par-
fois devenir des obstacles a la compréhension mutuelle. Le do-
maine des rayons X mous est précisément une région frontiére
entre deux représentations de 1’interaction des photons et de
la matiére. Aux longueurs d’onde courtes, c’est-a-dire infé-
rieures aux distances interatomiques, on emploie la descrip-
tion cristallographique : un milieu est caractérisé par 1l‘or-
ganisation d‘un réseau cristallin et les coefficients de dif-
fusion atomique. Aux grandes longueurs d‘onde, un milieu est
caractérisé par un indice de réfraction. Cette représentation
optigque traduit la facon selon laquelle se propage une onde
plane.

Dans le domaine des rayons X mous, la longueur d’onde
étant voisine des distances interatomiques, les deux repré-
sentations sont & leur limite. Le but du présent chapitre est
de montrer a gquelles conditions elles peuvent y étre étendues,
et d’établir entre elles les liens qui permettent d’utiliser
soit 1l’une soit 1l’autre selon la nature des problémes.
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Les relations ainsi établies serviront d’abord a étudier
l’/interaction avec les objets, origine du contraste des images
(chapitre 3). Elles seront également utiles & 1l’étude des sys-
témes optiques applicables aux rayons X (chapitre 4).

2.2 GENERALITES

Lorsque les rayons X pénétrent dans la matiére, ils in-
teragissent essentiellement avec 1les électrons. Aux énergies
de photons qui nous intéressent (hv < 2 keV), trois types
d’interactions interviennent.

N.B. Aux énergies elevées (> 100 keV) les X interagissent avec
les noyaux atomiques ; en-dessous de 10 keV, cette inter-
action est négligeable.

a) L'absorption photoelectrique

Un photon est absorbé et céde son énergie a un électron
d’une couche profonde qui se trouve promu sur un niveau inoc-
cupé de l’atome. La relaxation de cet état excité intervient
par la suite, lorsqu’un électron d’une couche extérieure vient
combler la lacune. Cette réorganisation libére une énergie qui
est éliminée, soit par l’émission d/un photon de fluorescence
a une longueur d’‘onde caractéristique (transition L — K :
raie K,, M — K : raie K, M — L : une raie x, etc...), soit
par l’émission d‘un électron Auger qui emporte le surplus d’é-
nergie sous la forme d’énergie cinétique.

Ce mécanisme explique 1la brusque élévation de 1l’absorp-
tion des rayons X, lorsque 1l’énergie des photons franchit 1’é-
nergie d’ionisation d’une couche atomique particuliére, que
l’on appelle usuellement seuil d’absorption. Entre ces seuils,
la section efficace d’absorption décroit rapidement avec 1’é-

nergie des photons en moyenne comme v 3.

b) La diffusion cohéerente

C’est une collision élastique électron-photon, les parti-
cules échangeant seulement de la quantité de mouvement. La
diffusion cohérente s’interpréte simplement en électromagné-
tisme classique : 1’onde électromagnétique associée aux pho-
tons X fait entrer en résonance les électrons faiblement liés
de 1l’atome gui rayonnent a leur tour une onde diffusée a la
méme longueur d’‘onde : diffusion Rayleigh.



c) La diffusion Compton

Il peut aussi se produire des collisions ineélastiques en-
tre photons et électrons. Dans ce cas, une partie de l’énergie
du photon est transférée a un électron externe (électron de

recul). La perte d‘énergie dépend de l’angle de diffusion du
photon ; elle est maximale lorsque le photon est diffusé a
90°. A cause de l’énergie liaison des électrons, la raie de

diffusion Compton, dans une direction d’observation donnée,
est plus large que la raie d’excitation [AGARWAL pp 227-235].
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Figure 2.1

Sections efficaces des principales interactions entre
les rayons X et la matiére. Deux matériaux sont donnés a
titre d'exemples : le carbone (fig.a) pour les éléments lé-
gers le plomb pour les elements lourds (fig.b). v, o.,,et
incon Sont les sections efficaces d'absorption photoélec-
trique, de diffusion Rayleigh et de diffusion Compton. x,
et «_, sont les sections efficaces de productions de paires
(nucleaire et électronique) ; o,, celle de 1l'absorption
photonucléaire. [extrait de X-ray data booklet §3]

ag
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d) Sections efficaces de ces interactions

Ces trois effets contribuent inégalement & l’atténuation
des X dans la matiére. La figure 2-1 [d’aprés X-ray Data Book-
let § 3] montre que l’absorption photoélectrique est l’effet
principal dans le domaine d’énergie qui nous 1intéresse
(hv < 10° eV). La section efficace de 1l’effet photoélectrique
est de deux ordres de grandeur supérieure a celle de la diffu-
sion cohérente. Le méme écart se retrouve entre diffusion co-
hérente et diffusion Compton. Celle-ci pourra donc générale-
ment étre négligée. De ce fait, l’interaction se réduira a
deux effets linéaires, absorption et diffusion, et pourra donc
étre décrite par une constante complexe, dépendant de la natu-
re des atomes et de la longueur d’onde, et liant le champ dif-
fracté au champ incident.

2.3 DESCRIPTION DE L'INTERACTION X MATIERE

Dans la pratique, deux constantes sont introduites pour
décrire la méme interaction. D’un point de vue de physique du
solide ou de physique atomique, ou l’on s’intéresse & une in-
teraction photon-atome, on utilise facilement 1le facteur de

diffusion atomique. Du point de vue de 1/Optique, ou on s’in-
téresse a la propagation d’ondes électromagnétiques, on uti-
lise de préférence l’indice de réfraction complexe.

Les deux notations sont équivalentes, au moins dans le
domaine des X mous, mals dans la pratique il est souvent com-
mode de passer d’une représentation a l’autre, ainsi que nous
le montrons dans les paragraphes suivants.

2.3.1 FACTEUR DE DIFFUSION ATOMIQUE

Lorsque la longueur d’onde est faible ou du méme ordre de
grandeur dque les distances interatomiques, il est commode,
pour étudier le champ diffracté par une collection d’atomes,
de rapporter l’intensité diffractée par l’ensemble des élec-
trons d’un atome a celle qui serait diffusée par un seul élec-
tron 1libre placé en son centre. Cela permet, par exemple, de
ramener un calcul de diffraction cristalline a des sommes
discreétes.



a) Modele des electrons quasi libres (diffusion Thomson)

Une fagon simple et habituelle de calculer la diffusion
par un atome consiste a le représenter par une collection de Z
électrons quasi libres diffusant indépendamment. Un électron
faiblement 1lié, soumis a un champ électromagnétigque incident
éo = Eo ef®t _ entre en résonance avec ce champ et oscille en
opposition de phase avec lui. Le champ ée, rayonné dans la di-
rection ¥ (repérée par rapport a la direction de polarisation)
est alors de la forme

. 1 e? , - : .
E. (R,8) = - sin 8 E, e'®(t R/ (2.1)
€ 4me mc? R
X . L 1 e? .
ou apparalt la quantite r, = e — gul est le rayon
€6 mc

classique de 1l’électron.

Si nous nous intéressons maintenant & 1’effet collectif
des 7 électrons d’un atome, nous écrivons le champ diffuseé
sous une forme semblable a (2.1), en introduisant le facteur
de diffusion atomique f(w)

E(R,9) = f(w,%) €, (R,3)

r, . , (2.2)
f(w,3) — sin 9 E, e'®@(t-R/c)
R 0

Il

Le facteur de diffusion atomique, f(w,d) relie le champ diffu-
sé par l’atome, & la fréquence et dans la direction considé-
rée, a celui qui serait diffusé par un électron libre placé en
son centre. Si 1’atome peut étre considéré comme une collec-
tion ponctuelle a 1’échelle de la longueur d’onde, d’électrons
libres diffusant indépendamment, le facteur de diffusion ato-
mique est simplement :

f(w) = Z = nombre d’électrons de 1’atome.
b) Cas reéeel
Dans la réalité on doit considérer que
- les électrons ne sont pas localisés au centre de l’atome
mais distribués dans un volume qui peut étre grand devant son

rayon. Le facteur de diffusion s’exprime alors par la trans-
formée de Fourier de la densité électronique
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£(k) = [ o, (F) exp(i (K-k,).7) ar (2.3)

Notons qu’il s’agit ici d’un facteur de dépendance angulaire
et que pour 6 = 0 on a toujours f(0) = P (T) dr = Z

- les électrons ne sont pas libres ni mutuellement indépen-
dants. Si l’énergie de liaison n’est pas faible devant 1’éner-
gie du photon, le facteur de phase entre le champ électrique
et le mouvement de l’électron n’est plus égal a m. Le facteur
de diffusion atomique est alors complexe

(2.4)

- Le terme f, représente le nombre apparent d’eélectrons qui
oscillent en phase avec 1le’  champ : <c’est un terme de
propagation.

- Le terme f, représente le nombre apparent d’électrons gui
oscillent en dquadrature avec le champ : c¢’est un terme
d’absorption.

Ces deux effets coexistent bien entendu quelle que soit
la longueur d’onde. Cependant, aux longueurs d’onde supérieu-
res a 10 A qui nous intéressent, on pourra légitimement consi-
dérer que la distribution électronique est ponctuelle a
l1’échelle de la longueur d’onde. On négligera la variation an-
gulaire de f et on considérera le facteur de diffusion comme
une constante complexe. De méme, aux courtes longueurs d’onde
on pourra négliger 1l’énergie de liaison des électrons vis-a-
vis de 1’énergie des photons : le facteur de diffusion atomi-
que sera alors la distribution angulaire donnée par 1’équation
(2.3).

2.3.2 INDICE DE REFRACTION COMPLEXE

Changeant de point de vue, nous nous intéressons main-
tenant a la propagation d’une onde plane, a la fréquence
v = w/2m™, dans un milieu que nous supposons d’abord composé

d’atomes identiques.

Sous 1’influence du champ local €= E e'“Y un atome ac-
gquiert un moment dipolaire 53 . La définition du facteur de
diffusion atomique nous permet de relier ﬁa au moment dipo-
laire ﬁe induit par le champ & sur un électron libre
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——p — -e H
p, = f(w,0) p, = f(w,0) —— E, e *¢ (2.5)
mw?

Nous utilisons ici f(w,0), gue nous noterons par la suite
f(w), ou f(x) en faisant intervenir la longueur d’onde, parce
que seuls les dipoles induits qui rayonnent dans la direction
® = 0 contribuent a la propagation de 1’onde plane considérée.

En nous interessant uniquement & cette onde, nous faisons
1’hypothése supplémentaire que 1‘’énergie diffusée hors de la
direction 6 = 0 ne peut pas vy retourner par diffusion sur
d’autres atomes. Dans ce cas ou la probabilité de double dif-
fusion dans le milieu est trés faible, la diffusion et la pro-
pagation peuvent étre traitées indépendamment. L‘’examen de la
figure 2.1 montre que cette hypothése est certainement valide
pour des énergies de photon inférieures a 1 keV (A 2 10 nm).

Alors, si n, est le nombre d’atomes par unite de volume,
la polarisation du milieu est

2

&
é=-?° r n. £(x) 22 & (2.6)

e a

B4

= - n,2 f(w)

a
mew?

Les équations de Maxwell imposent des relations entre le
champ électrique et 1la polarisation. Lorsqu’il s’agit de 1la
propagation d’une onde électromagnétique, celles-ci conduisent
a& 1l’équation de propagation suivante

AE = — € (2.7)

3
c?  at?

ou ¢ est 1la constante diélectrique du milieu. Ce milieu est
isotrope, € # % (cf. éqg. 2.26), et par suite, &€ dépend de la
polarisabilité par

(2.8)

(x est appelée la susceptibilité diélectrique).

Dans le domaine optique, on écrit plutdét 1’équation de
propagation sous la forme

AE = - — —— € (2.9)

ouin= \ ¢ est 1’indice de réfraction du milieu.
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Les équations (2.6) et (2.9) permettent d’exprimer les
constantes optiques a 1l’aide du facteur de diffusion atomique

r

2 . — _ _< 2

n- =€ =1 n £f(x) X (2.10)
w

a

n et ¢ sont des constantes complexes, de méme que f.

Si, maintenant nous considérons un milieu homogéne mais
constitue d’atomes différents, ou les n; sont les nombres
d’atomes par unite de volume, et les f,sont les facteurs de

diffusion atomique de chacune des espéces d’atomes représen-
tées, les constantes optiques sont définies par

r, A°
n> =¢ =1- —— > n. £ (A) (2.11)
m i
2.4 PROPRIETES ESSENTIELLES DES CONSTANTES OPTIQUES DANS LE

DOMAINE X

2.4.1 ORDRE DE GRANDEUR

L’ordre de grandeur des parties réelles et imaginaires de
l/indice complexe peut étre estimé simplement & partir de con-
sidérations simples sur le facteur de diffusion atomique
f=1f +1f£,.

Aux grandes énergies de photons, 1’influence des liaisons
électroniques devient trés faible ; les électrons résonnent
tous passivement avec le champ, donc

Lim (f) = 2 (2.12)

hy — ~

En reportant cette relation dans (2.10), on voit que 1’'é-
cart a 1 de la constante diélectrique est un terme trés petit
dans le domaine de longueur d‘’onde A < 100 nm qui nous inté-
resse

n, r r &
a e e Z
lAe | = ——— | fl A% ~ P2 32« 104 5 a2 (2.13)
™ ™ A
(N = nombre d’Avogadro, A = masse atomique, p = masse volumi-

que du matériau, X en nm).

Aux faibles énergies hv, les électrons susceptibles de
résonner avec le champ incident sont ceux dont les énergies de



liaison sont inférieures a hv. Par suite, |fl décroit en méme
temps que v. On constate finalement que dans tout le domaine X
et X mous (A < 10 nm) et pour tous les éliéments

lae | < 1072 (2.14)

On peut donc écrire les constantes optiques sous la forme

e =1 -2 6 - 2ip
(2.15)
n=1-2§ - ip
avec
na re 2
& = oy £, A (terme de phase)
(2.16)
. n, r, sy o : :
B = Py £, x° (terme d’amplitude)
N.B. - L'expression (2.16) valable pour un corps simple s'é-

tend a un milieu composé de plusieurs espéces chimiques de
la facon suivante :

> n, £.(2.17)

i

m
li
S| -

ou n, et f, sont les densités atomiques et facteurs de dif-
fusion atomiques des différentes espéces et n, le nombre
total d'atomes par unité de volume. Ceci permet de calculer
facilement les constantes optiques a partir des valeurs de
f données par les tables.

A titre d’exemple et pour confirmer les approximations
qui précédent, nous donnons & 1la figure 2.2 le comportement
des parties réelles et imaginaires du facteur de diffusion
atomique et de 1/indice du carbone (Z = 6) d’aprés Henke
[HENKE 1982].

La partie réelle présente une singularité pour 1l’énergie
du seuil K (284 eV), mais loin des seuils on a sensiblement 1la
valeur prédite

£, ~ Z (2.18)
ou Zpest le nombre apparent d’électrons pour des photons d’é-

nergie E, c’est a dire le nombre d’électrons dont 1’énergie de
liaison est inférieure a E, ici
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Z, = 4 si E < E,
Z, = 6 si E > E,
La partie imaginaire f, a un comportement

lui du coefficient d’absorption.

semblable a ce-
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2.4.2 RELATIONS AVEC LES SECTIONS EFFICACES

On peut maintenant définir les sections efficaces dont
nous avons parlé au paragraphe 2.2.

a) Section efficace d'absorption

D’aprés (2.15) et (2.16), le coefficient linéaire d’ab-
sorption est

w==--—=—= 2n1r, f, X (2.19)

On en déduit immédiatement le coefficient atomique ou section
efficace d’absorption :

N (320

N.B. - L'expression de p valable pour un corps simple s'é-
tend a un corps composé comme dans 1'équation (2.17). Il
est commode d'employer le coefficient massique d'absorp-
tion, quotient de <coefficient linéaire par la densité. On
obtient alors :

oIE

L5
=5 — ¢ (2.21)
i P

i

C;, est la concentration massique du constituant i dont 1le

coefficient massique est p, /p,

b) Section efficace de diffusion cohérente

Le calcul de la diffusion cohérente demande de revenir au
modéle de diffusion Thomson (équation 2.2). Nous supposons que
l’onde incidente n’est pas polarisée ; dans ce cas, l’intensi-
te diffusée I, = ¢ c <|€1?> s’obtient par une moyenne sur les
polarisations indiquée par 1le symbole < >. Cette intensité

diffusée est lieée a 1l’intensité incidente I, = ¢ c <I€0I2> par

I. = I

2
f(0,0)12 - [1 + cos 8]

2.22
. (2.22)
qui est l’équation de Thomson modifiée pour tenir compte de f.
8 est 1l’angle de diffusion par rapport a la direction de pro-
pagation de l’onde incidente.
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On peut alors définir une section différentielle de dif-
fusion pour l’angle 6 :

(2.23)

2

dgc Ic R |f|2 > 1 + cos?o
= —— = r —_—
dn I e 2

¢]
et la section efficace de diffusion atomique est obtenue par
intégration sur 6. Cela oblige bien entendu a tenir compte de
la variation angulaire de f. Pour trouver un ordre de grandeur
nous continuons a négliger les variations angulailres, et nous
admettons de plus que fZ » fi (ce qui est généralement vrai
loin des seuils). Dans ce cas on obtient :
8 8
oo = (£f +£5) & I o~ £ o 1] (2.24)

e

Entre les deux sections efficaces o, et o, la différence
d’ordre de grandeur est proche du rapport A\/r_, «~ 10*. Cela ne
signifie pas pour autant que les eftets d’absorptions, liés a
f, donc a o,, prédominent sur les effets de phase, liés a [,
donc & o. . Au contraire partout sauf du céte absorbant des

seulls £, > £,

2.4.3 MESURES

La partie imaginaire de 1l’indice ou du facteur de dif-
fraction atomique (f,) peut étre facilement déterminée par une
mesure d’absorption. L’équation (2.19) montre qu’il se déduit
du coefficient linéaire d’absorption par

’ Epn/p A

f = = 2.25
2 2 n _r. A 2 Nr, hc ( )

(A = masse atomique ; N = nombre d’Avogadro)

La partie réelle du facteur de diffusion atomique (f;) ou
de 1l’indice (§) est trés difficile a mesurer directement. La
petitesse de § 1implique qu’un dioptre n’a d‘effets sensibles
sur la propagation d’une onde qu’aux incidences rasantes.

a) Mesures par refraction
Aux courtes longueurs d‘onde ~ 1 A, ou l’absorption est

faible, on a pu utiliser la réfraction en incidence rasante au
voisinage de l1l’aréte d’un prisme [cf.AGARWAL p. 141]. Au lon-



gueurs d’onde des X mous 1’absorption trop forte ne permet pas
cette mesure.

b) Mesures par réflexion

En théorie, lorsque 1’indice de réfraction est inférieur
4 1l, n = 1-6§, une réflexion totale a 1l’interface vide matériau
apparait pour 6 > 6_ avec

sin 6, = n (2.26)
L‘angle 1limite de réflexion totale, 6_, est trés rasant

et on préfére souvent utiliser 1’angle complémentaire appelé
angle de rasance :
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e, =m/2 -6, =\28 (2.27)

En reéalité, i1 n’est pas possible de négliger 1’absorp-
tion comme nous venons de le faire. Il faut donc recourir aux
formules de FRESNEL (cf. chapitre 3). La figure 2.3 montre
l’effet de l’absorption sur la réflectivité rasante : la dis-
parition de 1’angle 1limite ne permet plus une détermination
simple de 1’indice.

0.8 +
pe
= ofr
-
Q
D
‘*0;5 04

0.2 |-

0 1 I T — I (T — e ]
0 2 4 6 8 10 12 14

angle de rasance [°]

Figure 2.3

Reflectivité rasante du nickel en fonction de 1'angle de ra-
sance, pour quelques longueurs d'onde. R, en traits gras ; R
, en traits fins. Noter la disparition de 1l'angle limite,
particuliérement aux grandes longueurs d'onde.
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On peut améliorer cette méthode en utilisant une multi-
couche de deux matériaux, au 1lieu d‘un miroir homogéne ; la
courbe de réflectivité est alors plus complexe et permet des
mesures plus précises [SPILLER 1990]. L‘absorption réduit ici
encore la précision.

c) Mesures interferométriques

Aux courtes longueurs d’onde on sait réaliser des inter-
férométres de type Mach-Zehnder en utilisant des lames minces
cristallines comme séparatrices et des réflexions de Bragg.
Miroirs et séparatrices sont taillés dans un méme monocristal.
L’indice d’un objet est déterminé a partir du déphasage qu’il
produit sur 1’une des voies [BONSE 1989]

.. hux longueurs d’onde X-UV un tel dispositif n’est plus
possible. Nous avons récemment imaginé dfutiliser pour cela un
interférometre & miroir de Fresnel. L’expérience est cn cours
de réalisation [POLACK 1991].

d) Détermination indirecte

Dans la pratique, la partie réelle des constantes opti-
ques n’est pas déterminée par une mesure directe. On préfere,
a la suite de Henke [HENKE 1982] utiliser les relations de
KRAMERS-KRONIG qui relient les parties réelles et imaginaires
de la susceptibiliteé diélectrique

-7 £ 1
X €&

£ (o) (2.28)
2

w2

x(w) = 4 mnr, c

Ces relations, qui s’appliquent trés généralement pour
toute fonction de transfert d’un systéme linéaire causal, s’é-
xy (@) + ix, (0) [cf. YARIV p. 455].

il

crivent ici en notant x(w)

1 j*‘w X, (w”)
= —_— _— 7
Xy (@) w —0 W’ -w de
(2.29)
-1 J‘_"Oo X1 (w”)
= —_— - oo d 7
X2 (@) ™ —00 w’'-w @

(Les sommations sont prises en valeurs principales).



Pour les constantes optiques on peut donner a ces rela-
tions générales de KRAMERS-KRONIG une forme plus simple qui
tient compte de leur parité : x(-w) = x (w) (et relations sem-
blables pour ¢, f, et n). Nous démontrerons cette propriéte
pour 1l7’indice de réfraction, en reprenant les étapes du calcul
fait précedemment.

Nous avons établi que lorsque l’atome est soumis a un

champ local &, = eiwt , 11 se propage dans le milieu une onde
de la forme &, = elw (t - n(w) X/€)  g5i nous avions décrit le
champ local par 8[ = e '®t  le méme raisonnement aurait con-
duit & une onde propagée de la forme £ = e iw (t - n(-w) x/c)
Or & et 8; décrivent différemment une méme excitation ; €p et
8; doivent également correspondre a la propagation d’une méme
onde. Pour cela il faut seulement que n(-w) = n" (v).

Des relations”entre n et les autres constantes optiques,

on déduit les mémes relations de parité pour ¢, x et [, el

notamment que f, (n) est une fonction paire et f, (w) est une
fonction impaire. Ceci implique alors
2 [0 w0’ £, (0")
f1 ((LJ) = ; 2—12 dw’ + 1im fZ ((,LJ,) (2.30)
o w - w w’! — oo

I1 est évident gque f,— 0 gquand o — o, parce que les
électrons résonnent alors passivement et n’absorbent plus. On

en déduit, en utilisant (2.12) et (2.24) les relations sui-
vantes (l’énergie de photon est notée E = hv)
1 © E’?2 E’) dE’
f1(E)=Z+—J w(E7)
mr c h o EZ _ E/Z
(2.31)
E E
£, (E) = n(E)
2 r, ch

Ces expressions ne sont pas habituellement exploitées
dans le domaine optique. Dans le domaine X, elles permettent
de déterminer les constantes optiques & toutes les longueurs
d’onde (excepté dans un faible voisinage autour des seuils), a
partir de mesures discrétes d’absorption et d‘’une loi raison-
nable d’interpolation. C’est sur ce principe que sont calcu-
lées les tables d’indices de HENKE, qui sont universellement
utilisées pour les calculs de contraste et de réflectivite

dans le domaine X mou [HENKE 1982). Ces tables ont constituée
un trés grand progreés par rapport aux valeurs, trés lacunai-
res, mesurées preécedemment par les diverses méthodes que nous

avons évoqué. Elles restent encore relativement approximatives
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dans certains domaines de longueurs d’onde, particuliérement
au voisinage des seuils d’absorption et pour les grandes lon-
gueurs d’ondes ; en témoignent 1les difficultés qu’éprouvent
fréquemment ceux qui fabriquent des traitements multicouches a
prévoir la réflectivité a partir de ces données.

2.5 CONCLUSION

Nous avons décrit les relations qui permettent de passer
d’une description atomique de l’interaction des rayons X avec
la matiére, a une description optique qui decrit la propaga-
tion des ondes électromagnétiques dans un milieu homogéne.
C’est 1le facteur de diffusion atomique qui permet de passer
facilement d‘’une description & l’autre. Pour résumer et mieux
couprendre ce qui différencie et ce qui unit ces deux descrip-
tions d’un méme phénoméne, nous les caractériserons de la fa-
con suivante

Approche atomigque :

- Dans 1l’interaction, l’onde incidente perd de 1’éner-
gie qui est absorbée par l1l’atome.

- Une onde diffusée est rayonnée par l’atome en phase
avec l’onde incidente (diffusion cohérente)

- Le reste de l’énergie continue sa propagation sous la
forme d’une onde transmise qui ne peut pas étre préci-
sée, parce que cela suppose la preésence et la connais-
sance d’une densité d’atomes.

Approche optigque :

~ Précise la phase et l’amplitude de 1’onde transmise
en fonction de la densité d’atomes.
- Ne traite pas la diffusion.

Le fait que la partie réelle du facteur de diffusion ato-
migue caractérise le phénoméne de diffusion dans 1l’approche
atomique (en toute rigueur la diffusion dépend de |If]l et non
de f,), et la propagation de la phase dans 1l’approche optigue
a souvent porté (et porte encore) a confusion. Le signal que
l1’on peut obtenir en employant une méthode de contraste de
phase sur l’onde transmise, n‘’est en rien égal au nombre de
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photons diffusés, transmis par un instrument ou un montage ho-
lographique. Dans la plupart des dispositifs de microscopie X,
c’est bien l’onde transmise qui contribue a former 1’image. La
connaissance du facteur de transmission complexe nous permet
maintenant d’aborder le probléme du contraste de ces images.
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CHAPITRE 3

INTERACTION pes RAYONS X avec unN OBJET

Un échantillon pour la microscopie est essentiellement un
objet hétérogéne dont on cherche a faire apparaltre et a ob-
server les structures. Comme les matériaux homogénes étudiés
au chapitre précédent, il est caractérisé par un indice de ré-
fraction, ou plus exactement par la distribution de 1’indice
de réfraction. Placé dans un faisceau de rayons X, il module
celui-ci en amplitude et en phase et cette modulation est ca-
ractérisée par un facteur de transmission complexe. Les dispo-
sitifs de microscopie X pourront donc étre construits selon
les mémes principes de base qui sont habituellement utilisés
en microscopie optique pour les objets d’amplitude comme pour
les objets de phase {contraste de phase ou contraste interfé-
rentiel). Nous avons vu cependant que dans le domaine X, con-
trairement a celui du visible, 1’indice est généralement treés
peu différent de 1. I1 se pose donc une question essentielle
que peut-on voir par microscopie X ?

Pour répondre a cette question de fagon précise et com-
pléte, les considérations générales sur la pénétration des
rayons X sont insuffisantes. Nous nous attacherons donc en
premier lieu a examiner quel contraste on peut espérer pour
des objets typiques dans diverses conditions d’ocbservation.
Pour le contraste d’absorption, ces calculs ont été faits de
longue date [SAYRE 1977, KIRZ 1980 a et b]. Pour le contraste
de phase, les calculs similaires qui ont été effectués, nous
paraissent erronnés parce quue leurs auteurs utilisent un for-
malisme atomique [JACOBSEN 1988-c et 1990, LONDON 1989]. Nous
pensons utile de reprendre complétement ces calculs dans un
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formalisme d’onde transmise. On précisera en particulier le
contraste gque 1l’on peut attendre d’objets vivants n’ayant pas
subi de préparation (au sens de la microscopie).

De fait, le contraste qu‘’on peut ainsi obtenir est sou-
vent faible. Pour le détecter, on sera alors obligé d’exposer
les objets a de fortes luminations, et il faudra alors se pré-
occuper de la dose absorbée par l’échantillon. Les rayons X
induisent en effet, comme toutes 1les particules ionisantes,
des dommages proportionnels aux énergies absorbées qui peuvent
aller Jjusqu’au bouleversement des structures morphologiques.
Dans certain cas, une préparation adéquate permet de protéger
la structure d’un objet d’une irradiation trop importante. De
nécessaire, la préparation devient aussi bénéfique si, par une
coloration appropriée, on sait augmenter les contrastes et ré-
véler certaines structures.

En dernier 'lieu, 1le contrasfe, cdmme‘l’indice, dépend
fortement de la longueur d‘onde. La transmission différentc
des diverses longueurs d’onde est susceptible de produire,
comme en microscopie vVvisible, un "effet de couleur" qui peut
encore étre renforcé par la préparation de 1’échantillon. Les
variations importantes du contraste au voisinage des seuils
permettent aussi, lorsque les concentrations sont suffisantes,
la localisation et le dosage d’un élément particulier (micro-
analyse d’absorption).

Au lieu de recueillir les photons transmis ou diffractés
par l’objet, on peut enfin détecter les particules secondaires
émises sous l’action d’un faisceau de rayons X : photoélec-
trons, photons de fluorescence (X et méme U.V. ou visible).
Ces méthodes permettront encore dans certains cas, de connai-
tre la nature chimique de 1‘’objet (microanalyse d‘émission).

3.2 CONTRASTE

3.2.1 RAPPEL DE QUELQUES NOTIONS ESSENTIELLES

Définition : Par définition, le contraste produit par une
structure peériodique est le taux de modulation du signal mesu-
ré dans 1l'image de cette structure.

ma x “min

C = ' (3.1)




Remarquons tout de suite que le contraste ne dépend pas de
l’éclairement incident I, . Si T est la fonction de transmit-
tance liée a 1l’objet et au systéme optique, l’éclairement
image est

I(M) = IO T (M) (3.2)
et le contraste :
Tnax ~ Tnin
C = (3. 3)
Tmax + Tmin

Ainsi, le contraste n'est pas altéré par la superposition a
l'objet d'une épaisseur uniforme d'un matériau homogene (sup-
port, milieu de conservation). I1 n'en va pas de méme, bien
entendu, du signal détecté et partant, du rapport signal sur
bruit (8/B), ce dqui peut rendre 1le méme contraste non

Le contraste d’une structure dépend de caractéristiques

liées a celle-ci : nature chimique des matériaux qui la compo-
sent, dimensions, et de caractéristiques 1liées au systéme
d’observation : longueur d‘f‘onde, cohérence de l‘éclairement,

systéme optique. On peut d’abord séparer 1l’influence de la
qualité du systéme optique en considérant que celui-ci inter-
vient par sa réponse percussionnelle (réponse a un objet ponc-

tuel). La relation entre objet et image est une convolution.
Selon les conditions d’éclairage, elle porte sur des grandeurs
différentes : l’amplitude en éclairage cohérent®, 1l’intensité

en éclairage incohérent :

cas cohérent : A (M) Ay T(M) * p(M)
(3.4)

I

i

cas incohérent : I(M) o T(M) * R(M)

ou 1l’on note v (M) la transmittance en amplitude de 1l’objet et
T(M) sa transmittance en intensité ; p(M) et R(M) = Ip(M)I?
sont respectivement les réponses percussionnelles du systéme
optique en éclairage cohérent et incohérent. Les facteurs de
transmission dépendent a la fois de l’épaisseur de 1l’objet et

Cohérence : L'éclairage est dit cohérent s'il provient d'une
surface d'onde bien définie (source monochromatique, Llimitée a
L a diffraction). L'éclairage est incohérent s'il provient
d'une superposition de surfaces d'onde (source large ou poly=

chromatique). Voir aussi au chapitre 8.
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de son indice de réfraction complexe n(M) = &§ (M) + 1 g (M) :
T(X) = exp[—ziw Eiglzfigl) (3.5)
et
T(x) = It(x)| = exp[—4w MLJ
(3.6)

l

exp( -u (M) e(M))

On doit noter que les effets de phases sont perdus en éclaira-
ge incohérent.

L’influence du systéme optique sur le contraste apparait
plus clairement en passant dans l’espace de Fourier. (Nous no-
‘terons la transformation de Fourier par le symbole

f(v) = TF[{f(M)] ). Dans le cas usuel dé l’éclairage iﬁééﬁélwmwww

rent, la relation (3-4) devient :

-~

I(v) = I, T(v) - R(v) (3.7)

Pour étudier le contraste les facteurs constants n’importent
pas ; on ajoute la normalisation de la réponse R

R(0) = _f R(M) dM = 1 (3.8)

Dans cette notation, R(v) est le facteur par lequel est réduit
le contraste de 1’image d’une structure de fréquence v. La
fonction ﬁ(v) est pour cette raison appelée fonction de trans-
fert de modulation (FTM). Nous séparons ainsi la contribution
de 1la transmittance de 1’objet liée & la composition chimique
et a l’épaisseur des structures, de celle de l’optique et, par
elle, de la fréquence spatiale des structures contenues dans
1’objet.

La FTM d’un systéme optique parfait, c’est~a-dire limiteée
par la diffraction, ne dépend que de son ouverture. Si le sys-
téme optique présente des aberrations, celles-ci ont pour ef-
fet de réduire la FTM dans le domaine des fréquences moyennes.
Un halo de 1lumiére parasite autour de la réponse percussion-
nelle produira le méme effet [ voir MARECHAL et FRANCON]

Ayant ainsil séparé 1l’influence du systéme optique de cel-
le de 1’objet, nous pouvons maintenant entreprendre 1’étude du
contraste 1lié a 1’objet sans nous préoccuper des facteurs
instrumentaux.
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3.2.2 CONTRASTE D'ABSORPTION

Lorsqu’on dispose d‘un objet suffisamment absorbant, la
maniére la plus simple de produire une image est de détecter
l’intensité transmise en éclairage incohérent

I(M) = I, exp [- pu(M) e(M)] (3.9)

Pour étudier le contraste de cette image, considérons un
objet simple schématisé sur la figure 3.1, qui comporte une
seule structure binaire périodique d’épaisseur e, constituée
d’un matériau dont l1‘indice est n, et le coefficient d’absorp-
tion u,, incluse dans un milieu homogéne d’indice n, dont le
coefficient d’absorption est p,. on utilisera lorsque cela se-
ra nécessaire son rapport cyclique défini par :

= (3.10)

T = P 0
¢ surface matériau 2

o

/I Y e

Figure 3.1

Structure binaire utilisée pour 1'étude du contraste.

Le contraste de cette structure selon la définition de
l/équation 3.1 est donc

c. = . = th L > eJ (3.11)

et pour les faibles contrastes

C = v = E— op e 3.12
.
2 A 5 ( )
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Le contraste produit par un objet dépend donc a la fois
de 1l’épaisseur des structures observées et de la différence
d’absorption entre les matériaux qui constituent ces structu-
res. A composition semblable, les différences de densité sont
également génératrices de contraste (ég. 2.17).

Dans les objets biologiques, les structures ont des di-
mensions trés variables de 1 pm ou plus pour les noyaux cel-
lulaires jusqu’a des tailles proches des dimensions moléculai-
res (5 - 10 nm). Les matériaux qui les composent sont essen-
tiellement constitués des mémes éléments légers : H, C, N, O.
Prévoir le contraste n’est pas, dans ces conditions, chose ai-
sée. Pour en donner un ordre de grandeur, nous avons effectué
le calcul du contraste dans quelques cas typiques, et pour ce-
la nous avons choisi un exemple dans chacune des trois classes
fondamentales de matériaux biologiques :

e Les protéines, représentées par une composifiéﬁuéﬁiﬁiéﬁéuww
moyenne des protéines animales ( Hg CyyN,O,,5 , densite :
p = 1,35)

e 1/ADN (H,sC54N;50,,P , p = 1,70) ;

e« les lipides, représentés par une composition moyenne de
graisses animales (H,,C;:0, , p = 0,9).

[Pour d’autres choix de compositions moyennes voir LONDON 1989
et JACOBSEN 1988-c]

Ces compositions permettent de calculer les valeurs des compo-
santes & et B de l‘’indice complexe, qui sont présentées sous
forme graphique a la figure 3.2 avec celles de l’eau (cf. éqg.
2.16 et 2.17).

Les courbes des figures 3.3 & 3.5 présentent, en fonction
de 1l’épaisseur d’une structure binaire définie comme a la fi-
gure 3.1, le contraste pour des couples formés de deux de ces
matériaux, ou de 1l’un d’eux, et du milieu extérieur, c’est-a-
dire 1l’eau ou le vide selon gque l’échantillon est étudié vi-
vant ou aprés préparation et deéshydratation.

De ces courbes on peut tirer quelques conclusions généra-
les : les variations de masse par unité de surface ou ce gui
revient au méme, les variations d’épaisseur de matiére séche
pourront étre détectées avec un excellent contraste méme si
l’objet est observé en milieu agqueux. Il faut alors utiliser
une longueur d‘’onde située entre le seuil K de l’oxygéne (2,3
nm) et celui du carbone (4,4 nm). dans ce domaine de longueur
d‘onde que l’on appelle généralement la "fenétre de 1l’eau",
une variation d’épaisseur de 1l’objet de 10 nm pourra encore
produire une variation de 1% du contraste.
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Figure 3.3

Contraste d'absorption des matériaux biologiques déshydratés.
Epaisseur de 1l'objet : 50 nm
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Figure 3.4

Contraste d'absorption des matériaux biologiques en milieu
agqueux. Epaisseur de 1l'objet : 50 nm
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| Figure 3.5

Contraste d'absorption des matériaux biologiques entre eux.
Epaisseur de la stucture : 50 nm

Par contre, a épaisseur de matiére organique égale, les
contrastes sont toujours trés faibles, méme entre mateériaux de
nature biologique trés différente. A fortiori, les contrastes
de nature biochimique entre .matériaux de méme type (deux pro-
téines par exemple) ne pourront certainement pas étre obtenus
sans une préparation particuliére de 1l’objet.

3.2.3 CONTRASTE EN ECLAIRAGE COHERENT

En éclairage cohérent, 1l’amplitude A(M), dans 1l’image,
est reliee a l’amplitude A; de l’onde d’éclairage par :

2im
A(M) = Ajexp |- — n(M) e(M) (3.13)

(voir ég. 3.5)

Si nous reprenons l’exemple de 1l’objet binaire décrit sur la
figure 3.1, l’amplitude dans le plan image est

A(M) = t, exp[ik An e(M)] (3.14)
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Nous notons t, le facteur de transmission du milieu d’observa-
tion sans objet, An = A§ -i AR la différence d’indice complexe
entre les deux matériaux et k = 2w/x . La fonction e(M) qui
décrit 1l’objet binaire est telle que

e(M) = e si M € objet
{ (3.15)

e (M) 0 si M & objet

Pour une structure de faible épaisseur, on peut développer
1’exponentielle de (3.14), sous la forme :

AM) =t, Ay [ 1 -k e(M) (&8 -i A8) ] (3.16)

Cette amplitude comporte trois composantes: une composante
continue, une modulation d‘amplitude, et une modulation de
phase. Le contraste de 1’image observée dépend de la maniére
selon laquelle s’effectue la détection.

Si on détecte directement cette image avec un détecteur
sensible & 1’intensité TI(M) = |A(M)!?, on obtient exactement
la méme image que celle que 1l’on peut observer en éclairage
incohérent

I(M) = It 1° I, [1 - 2k A3 e(M) ] (3.17)

dans laquelle on a perdu le terme de phase.

Pour observer ce terme de phase, on peut utiliser des mé-
thodes basées sur les mémes principes qgu’en optique du visible
: la strioscopie ou méthode du fond noir, et le contraste de
phase - nous englobons sous ce terme aussi bien le contraste
de phase proprement dit que les techniques de contraste inter-
férentiel -. Nous ne nous poserons pas ici la question de leur
mise en oeuvre effective, plus difficile évidemment qu’en vi-
sible, dont nous reparlerons dans le paragraphe du chapitre
suivant consacré aux microscopes X.

a) Fond noir

La méthode consiste a supprimer la composante continue,
par un masque placé dans la pupille du microscope, de fagon a
occulter 1les rayons qui proviennent directement de la source,
sans avoir été diffractés par 1l’objet. Les rayons diffractés
par l’objet parviennent seuls sur le déetecteur. L’image obser-
vée dépend du rapport cyclique (defini par 1l’égquation 3.10) et
S’exprime par
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2

I(M) = tt, 1° I

1

Notons que le contraste est substanciellement altérée. Il
varie comme le carré de la modulation objet et présente donc
des inversions de contraste. Plus précisément, le contraste
dépend du rapport cyclique 7. du motif, défini par l’equation
3.10

c, = — - (3.19)

Le contraste est nul lorsque la largeur de '"noir" est égale a

la largeur de "blanc" (v, = 1). Il vaut par contre 1, lorsgue
l’objet est une ligne étroite "noire" sur fond "blanc" (7. = 0
) ou "blanche" sur fond "noir" (v_. = ), ces deux configura-
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‘tions n’étant pas discernables & l’observation. Malgré ses dé-

fauts, le fond noir reste un mode d’observation souvent utili-
sé parce gu’il est simple & mettre en oeuvre et donne une bon-
ne sensibilité aux trés hautes fréquences.

Remargque : Lorsque l’objet présente des structures trés fi-
nes, non résolues par l/’instrument, la lumiére qu’el-
les diffractent ou diffusent n’est pas recueillie par
le détecteur. On observe alors un contraste appelé
fond clair. C’est ainsi qu’est traitée la trés faible
composante diffusée [§ 2.4.2]. Ce mode de fonctionne-
ment est habituel en microscopie électronigue, ou on
le renforce au moyen d’atomes lourds trés diffusants.

b) Contraste de phase

Au lieu de supprimer complétement la composante continue,
il est encore possible de la déphaser et éventuellement de
l’atténuer partiellement. Si la composante continue est dépha-
sée de m/2, l’image observée est :

I(M) = it 1° I, [1 + 2k e(M) A8] (3.20)

et puisque e(M) € [0,e], le contraste est :

C, = k e a8 (3.21)

Entre deux matériaux de composition donnée, le contraste
est maximal pour un angle de déphasage ¢ tel que tg ¢ = AS/AB.
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Ce contraste optimal est :

C =k e (A82 + A52)1/2 (3.22)

e}
Les figqures 3.6 & 3.8 montrent comment varie ce contraste C,
en fonction de la longueur d‘’onde, pour les mémes matériaux et
dans les mémes conditions que précedemment. Les contrastes
restent du méme ordre de grandeur que le contraste d’amplitu-
de, mais le domaine spectral est un peu é€largi. On peut encore
améliorer le contraste en atténuant la composante continue.

3.2.4 LIMITE DE DETECTION DES FAIBLES CONTRASTES

Le contraste minimum détectable dépend des conditions
d‘observation de l‘image. Si on observe a 1‘ceil, dans des
conditions de lumiére suffisante, on estime généralement le
seull de détection & 2 % de contraste [ MARECHAL et FRANCON,
p. 67]. Pour les détails de petite dimension, on ne doit pas
utiliser ce seull directement pour interpréter les courbes de
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contraste (Fig. 3.3 a 3.8), car on doit tenir compte de la
FTM. Le seuil de détection de petits objets pourra étre évalué
entre 5 et 10 % de contraste objet.

Cependant le contraste n’est pas un véritable critéere de
détection. Nous avons déja observé gque l’atténuation de la
composante continue permettait d’augmenter le contraste. De
plus, si au 1lieu d’‘observer l’image visuellement, on utilise
des moyens de détection électroniques, on pourra également am-
plifier 1le contraste par un traitement du signal enregistré.
La limite de détection est alors fixée par la statistique des
fluctuations du signal détecté.

Un détail de faible contraste ne pourra étre observé que
sl le signal correspondant différe nettement du bruit de mesu-
re. La définition d’un seuil de détection en terme de rapport

_signal sur bruit renferme une certaine part d’arbitraire. Nous

utiliserons ici un critére communément accepté, critére de
Rose [ROSE 1946, cité par KIRZ 1980], :
Un objet est détectable si le signal produit est tel que

S/B > 5 (3.23)

Avec cette valeur du rapport S/B, on peut calculer la limite
de visibilité de 1la structure binaire définie sur la figure
3.1, pour les différentes méthodes d’observation envisagées:
contraste d’amplitude, fond noir, contraste de phase

Nous supposons gue pendant la mesure, 1l’objet recgoit une
illumination de N, photons par pixel. Les calculs effectués
précedemment permettent de déterminer le nombre de photons par
pixel, N, qui participent au signal lorsque 1l’efficacité de
collection du systéme optique est 1. Le rapport S/B de détec-—
tion dépend du nombre de photons recus par le détecteur et de
l’efficacité gquantique de ce dernier (en toute rigueur on doit

utiliser le DQE = (S/B)%_. / (S/B)ghot). Pour ne pas introdui-
re de facteurs supplémentaires, nous supposerons une optique
et un deétecteur parfaits, et nous admettrons aussi que la

transmission moyenne de 1‘’échantillon est proche de 1. Tous
ces facteurs devront étre pris en compte dans 1l’analyse d‘un
probléme réel, et conduisent & réduire le nombre effectif de
photons par pixel N,

a) Contraste dfamplitude

Si nous nous placons dans les conditions que nous venons
d’indiquer, le nombre de photons détectés dans un pixel d’une
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image d’amplitude est
N =N, [1 + 2k &8 e(M)] (3.24)

Le signal qui permet de détecter la structure binaire d’épais-
seur caractéristique e, définie sur la figure 3.1, est

S =2N, kag e (3.25)
tandis que, pour de petits signaux, le bruit de la mesure est
B = N =~ N, (3.26)

La plus fine structure détectable en contraste d’amplitude se-
lon le critére de Rose (ég. 3.23), a une épaisseur égale a

5Xx

amae NN

En configuration de fond noir, le nombre de photons dé-
tectés par pixel est, d’aprés l’équation 3.18

2
.
N =N, kKX |e(M)- ﬁ el (ap? + 082) (3.28)
[

Le signal est égal & N donc S/B = YN. On en déduit 1’épaisseur
limite de détection en fond noir pour une ligne trés fine
(tr. = 0 ou 1/, = 0)

5X
e = ‘ (3.29)

n
om \ag2+ 282 VN,

c) Contraste de phase

Considérons d’abord un dispositif de contraste de phase
dans 1lequel la composante continue est déphasée de w/2 et
n‘est pas atténuée. L’expression que nous avons obtenue pour
l1/image (ég. 3.20) est exactement semblable a celle établie
pour 1le contraste d’amplitude (ég. 3.18), a la substitution
prés de A8 & A3. Il en résulte immédiatement que 1‘épaisseur
limite de détection en contraste de phase est
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5A
e = —" (3.30)

P am a8 N,

Il est également intéressant de calculer ce gque devient
la limite de détection lorsque, pour amplifier le contraste,
on a aussi atténué la composante continue par un facteur de
transmission t (t<1l). Le nombre de photons détecté devient
alors :

N =N, [t + 2k A§ e(M)] (3.31)

0
Il en résulte que si t n’est pas trop faible, ce gui serait
une situation de fond noir, l’épaisseur limite de détection
est devenue :
5X
e’ = (3.32)

Cette limite est supéricurc a la précédente. Cela illustre
‘bien que ce n’est pas le contraste gui définit la limite de
sensibilité, mais bien davantage le nombre de photons détec-

tés. Notons enfin gque si on emploie le déphasage optimal
(éqg. 3.22), l’épaisseur limite détectable est
5A
e (3.33)

o ==
2 2
am \ag?+ a82 N,

la sensibilité est alors 2 fois meilleure qu’en fond noir pour
une ligne trés fine. Cela signifie que 1l’on détecte une méme
structure avec 4 fois moins de photons. Pour une structure
large, le rapport est bien supérieur.

e) ordre de grandeur

En contraste d’absorption comme en contraste de phase,
les expressions du seuil de détection ont une forme semblable
et dépendent essentiellement des écarts d’indice entre maté-
riaux A8 et Ap. La sensibilité est trés différente selon les
couples considérés (fig. 3.2). Sur une structure protéique ob-
servée dans l’eau, en contraste d’amplitude et & 4 nm de lon-
gueur d’‘onde (A3 ~ 10 %), 10° photons effectifs par pixel per-
mettent de détecter des détails jusqu’a 15 nm d’épaisseur. Il
en est de méme en contraste de phase au voisinage du seuil du
carbone. Lorsque les structures sont composées de deux mate-
riaux d’origine biologique, les différences d’indice sont
beaucoup plus faibles et la détectivité est réduite. Le con-



traste de phase est alors un peu supérieur au contraste
d’absorption.

La 1limite de détection que 1’on peut effectivement at-
teindre dépend surtout du nombre de photons par pixel. On ne
peut pas augmenter ce nombre sans causer de dommage a l’objet.
Nous ne pourrons donc préciser davantage la sensibilité qu’a-
prés avoir étudié 1’effet sur des objets biologiques, d’une
irradiation par les rayons X (§ 3.3).

3.2.5 : IMAGES PAR DETECTION DE PARTICULES SECONDAIRES

Jusqu’a preésent, nous avons seulement cherché a détecter
les effets de 1’échantillon sur le faisceau X transmis. On
peut également détecter les effets secondaires de 1l’énergie

déposée  dans 1l’objet par absorption de rayons X. L’absorption

d’un photon X se traduit par 1l’éjection d’un électron (émis-
sion photoélectronique). L’atome ainsi excité se désexcite en-
suite en émettant soit un photon X de fluorescence soit un
électron Auger. La détection de ces particules secondaires
présente une difficulté constante : elles sont émises sous de
trés grands angles solides et il n’est généralement pas possi-
ble de les refocaliser pour former des images. On peut cepen-
dant refocaliser les photoélectrons avec une bonne efficacité

de collection dans deux cas : pour les électrons secondaires
de trés faible énergie, en employant un microscope électroni-
que a émission [cf. partie II] ; pour les électrons d’énergie

plus élevée, en employant le dispositif de collection dans le
champ magnétique d’une bobine supraconductrice décrit par
Beamson, Porter et Turner [BEAMSON 1981], et utilisé notamment
par Pianetta et al.. Il faut remarquer que la limite de réso-
lution spatiale de ce dispositif est assez grande, 10 pm pour
des électrons de 100 eV [PIANETTA 1989].

Ces deux cas exceptés, pour garder au signal son carac-
téere 1local, il faut pouvoir disposer d’une sonde de rayons X
et procéder par balayage. C’est la qualité de focalisation de
la sonde qui fixe la résolution. Il faut de plus, réaliser un
detecteur de particules secondaires capable de les collecter
dans un angle solide aussi grand que possible.

a) Fluorescence X

Le signal de fluorescence X est formé des raies caracté-
ristiques des éléments chimiques présents dans le volume irra-
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dié, dont l’énergie est inférieure a celle de la sonde. Elles
sont d‘’autant plus nombreuses que l’énergie de sonde est éle-
vée. De ce signal on peut extraire 1’information analytique

concernant la composition locale. Nous calculerons les limites
de détection d’une telle analyse chimique au paragraphe 3.4,
consacré aux méthodes de microanalyse.

ILa réalisation pratique de l’appareillage dépend fortement de
l’énergie du faisceau. Pour des énergies supérieures a 1 KeV,
on peut utiliser les mémes détecteurs qui sont couramment uti-
lisés en analyse de fluorescence X par excitation électronique
(microsonde électronique). L‘excitation par photon a la place
des électrons produit un signal plus propre par l’absence de
rayonnement de freinage, mais n’élimine pas les "effets de ma-
trices" dus a la réabsorption des raies de plus haute énergie.
Les détecteurs solides & semi-conducteur (diodes SiLi) con-
_viennent bien et permettent d’enregistrer tout le spectre avec
une résolution d’une <centaine d’eV. Mais 1l’angle  solide de
collection est petit el 1’efficacité de collection dépasse
difficilement 10°%. La principale difficulté a ces énergies
reste 1‘’obtention d’une sonde fine. La limite de 1 um atteinte
par Horowitz et Howell en 1972, avec des miroirs en incidence
rasante [HOROWITZ 1972, 1978], n’a pas éeté dépassée.

Pour les énergies inférieures a 600 eV, on sait réaliser
des sondes plus fines avec des zones de Fresnel (0,1 pm). Les
spectres sont cependant plus complexes et on se heurte au man-
que de résolution en énergie des détecteurs. Ceci et la possi-
bilité de détecter d’autres particules explique sans doute
l’absence de réalisation a& ces longueurs d’onde.

b) Fluorescence visible

On peut sans doute étendre a la microscopie X les métho-
des de détection par fluorescence visible ou U.V. de molécules
de '"colorants" qui sont pratiqués couramment en microscopie
classique. L‘utilisation d’une sonde focalisée permet alors de
libérer totalement la résolution de la contrainte des grandes
longueurs d’ondes d’émission. On peut espérer 0,1 pm ou mieux.
Par rapport a la fluorescence X, le rayonnement émis peut étre
beaucoup plus facilement collecté par des optiques ; la sélec-
tion des longueurs d’ondes est plus facile car on ne recueille
que les raies correspondant aux colorants introduits ; enfin
le signal est relié a l1l’activité biologique.

L’idée de cette meéthode a été suggérée par P.C. Cheng
[communication particuliére, Heidelberg, 1987]. Les calculs



d’efficacité restent a faire pour savoir si une telle méthode
peut étre plus efficace que la détection par absorption pour
localiser des marqueurs immunologiques.

c) Photoemission

La spectroscopie des photoélectrons émis sous 1’influence
d’un faisceau de rayons X est une méthode d’analyse sensible &
la structure électronique des atomes de la surface de la ci-
ble. En effet, comme nous aurons l’occasion de le rappeler par
la suite, le libre parcours des photoélectrons de basse éner-
gie ( 5 200 eV) est trés faible : quelques centaines d’Ang-
stroms. En analyse globale, cette technique est trés utiliseée
dans l’étude des surfaces. On privilégie généralement la réso-
lution énergétique et la résolution angulaire et on néglige la
résolution spatiale. Il s’agit essentiellement d’optimiser la
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collection pour atteindre la plus grande finesse d’analyse des

niveaux électroniques.

Lutilisation d‘une sonde X de petite dimension et le
fait de répartir le temps d’analyse sur de nombreux pixels ne
permet probablement pas l‘utilisation de spectrométres a haute
résolution angulaire et énergétique. I1 faut donc accepter de
perdre une part de l‘’information par exemple angulaire. C’est
ce qul est fait dans le projet d’appareil étudié par Kirz,
Rarback et al, pour le synchrotron de Brookhaven, ou la sonde
est focalisée par une réseau de Fresnel [ADE 1988]. D’autres
systémes sont développés a partir d‘un objectif a multicouches
[CERRINA 1988 et 1991].

Les applications potentielles de la photoémission résolue
spatialement sont nombreuses en sciences des matériaux, dés
qu’il s’agit de caractériser une surface hétérogéne. On peut
penser par exemple aux contrdles non destructifs de dopages
sur des circuits intégrés, a 1’étude de matériaux composites,
etc... Dans le domaine biologique, il existe probablement des
applications & 1l’étude des membranes et des récepteurs liés
aux membranes. Griffith et al [GRIFFITH 1987, 1989] ont déve-
loppé des techniques similaires dans le domaine UV.
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3.3 DOMMAGES SUBIS PAR UN OBJET EXAMINE AUX RAYONS X

3.3.1 NOTION DE DOSE DE RAYONNEMENT

Dans la mesure ou l’énergie des photons X mous est suffi-
sante pour arracher des électrons aux atomes des matériaux
qu’ils pénétrent, ils entrent dans la catégorie de rayonnement
ionisants. On admet que les dommages biologiques subis par un
objet soumis & un rayonnement ionisant est proportionnel & un
coefficient d’efficacité biologique dépendant de la nature des
particules, et a 1l’énergie déposée par unité de masse de la
matiére traversée. Cette derniére quantité est appelée la dose
absorbée et s’exprime en Grays : 1 Gy = 1 Joule/Kg. On utilise
encore souvent le rad : 1 rad = 10°2 Gy = 10°° J/q).

: ”Le”coeffiCient“d’efficacité‘biéibgiqﬁé“des rayons mous ne
semble pas avoir ete determiné de fagon précise. J Kirz [KIRZ
.-1980] estime pour. sa. part gu’une valeur de 3.5 est raisonnable.
(la référence est 1 pour des électrons de 100 KeV ou des 7v).
On se contentera donc ici d’évaluer la dose absorbée sans in-
troduire de coefficient, d’autant plus que les expériences ré-
centes de microscopie X [GILBERT 1991, PINE 1991, RUDOLPH
1991, BENNETT 199171 laissent supposer qu’il pourrait étre in-

férieur aux prévisions.

Les effets des rayonnements ionisants ont été étudiés ex-—
périmentalement soit sur des organismes supérieurs (animaux de

laboratoire), soit sur des cultures cellulaires ; c’est a ce
dernier cas que nous nous référons. Lorsque l’irradiation est
légére, 11 n’y a pas d’effet directement perceptible, mais un

certalin nombre des cellules irradiées, soit sont incapables de
se reproduire, soit se reproduisent apparemment normalement
mais ont une descendance qui s’éteint en quelques générations.
Ce seuil survie d’une culture correspond a la dose pour la-
quelle les altérations du patrimoine génétique deviennent, par
leur nombre et leur importance, irrécupérables. On appelle do-
se léthale la dose pour laquelle le taux de survie d‘une popu-
lation en culture est de 1/2. Cette dose est variable selon
les types cellulaires. 1 Gy est une valeur moyenne et permet
de fixer un ordre de grandeur.

Pour des expositions plus grandes, il y a une gradation
dans les effets. D’abord, les cellules irradiées non seulement
ne se reproduilsent plus, mais elles perdent aussi leur activi-
té biologique propre ; puis elles meurent a trés bréve échéan-
ce. On peut estimer que la mortalité immédiate intervient pour



des doses de 1l’ordre de 1 Mrad (10 Gy). Certaines cellules
sont particuliérement résistantes, 1les spores par exemple.
Pour des irradiations encore plus importantes, il peut enfin
apparaitre des altérations de forme et de structure, directe-
ment visibles pendant 1l’observation au microscope. Il se pro-
duit alors des modifications ( de type réticulation ou dépoly-
mérisation) des matériaux biologiques eux-mémes. Le phénoméne
est en tout point semblable a celui qui est utilisé pour enre-
gistrer des images dans les résines photosensibles. Les rési-
nes ont des sensibilités de l’ordre de 1 J/cm’, ce qui corres-
pond & une dose absorbée de ~ 10 Gy = 10° Mrad.

Les meécanismes de ces dommages bioclogigques ne semblent
pas entiérement élucidés. Il semble qu’il y ait d‘’abord pro-
duction de radicaux libres, mais que ceux-ci ne soient pas di-
rectement actifs, du moins aux faibles concentrations. La dé-

1’oxygéne 1libre dans 1le milieu cellulaire, soit de molécules
d’eau. On a pu constater en effet que les dommages sont moins

pauvre en oxygéne. De méme, des cellules lyophilisées suppor-
tent mieux l’irradiation. Notons enfin que l1l’effet de doses
fractionnées est normalement cumulatif.

3.3.2 LIMITATION DE LA SENSIBILITE DE DETECTION PAR LA DOSE
ABSORBEE

Nous appelons toujours N; l’illumination,exprimée en nom-
bre de photons par pixel, regue par l‘’objet pendant le temps
d’enregistrement d‘’une image. L’énergie déposée dans un élé-
ment d’épaisseur Ae de l’objet est donc : '

~dN,
E = hv o fe = v N de (3.34)
Nous notons r? la surface du pixel ; r est la résolution.

La dose absorbée dans le pixel est alors :

o Ny 4m g
D = hv = ——— N, hv (3.35)

P r? AP r?

Nous avons montré (§ 3.2.4) que pour une structure binai-
re, 1l’épaisseur limite détectable dépendait du nombre de pho-
tons recgus par pixel. Réciproquement, 1l’épaisseur de la struc-
ture étant connue, on peut calculer le nombre de photons né-
cessalire pour en faire une image observable, et de la, déter-
miner 1la dose d’irradiation a 1laquelle 1l’objet a été soumis
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pendant 1l‘opération.

Partant de 1l’équation 3.27, on obtient facilement 1’ex-
pression suivante de la dose nécessaire a 1l’observation en
contraste d'amplitude

25 A B 25 #c 8
D, = hv = (3.36)
am p r? e? Ag? 2 p re el A
En unités pratiques, on exprime p en g/cm®, r et e en nn ; la

dose exprimée en Grays est donnée par :

i
D, = 4 108 e (3.37)

a
p re e? AB2

En contraste de phase sans atténuation et avec un déphasage de
m/2, on obtient de méme

o~ 4 1o T (3U38)
p
‘ - p e’ A2
et en utilisant le déphasage optimal :
1
D, = 4 10°® e (3.39)
p re et A%+ AS?

Les résultats de ces calculs sont portés sur les figures
3.9 et suivantes, pour les mémes couples de matériaux que pré-
cédemment. On a supposé une résolution de 100 nm et calculé 1la
dose correspondant a la détection 1limite d’une structure de
100 nm d’épaisseur. On constate d’abord que le contraste de
phase permet généralement de gagner un ordre de grandeur sur
la dose. Le contraste de phase est spécialement intéressant
aux longueurs d‘onde Jjuste supérieures au seuil du carbone
pour lesquelles les matériaux organiques sont trés peu
absorbants.

Les valeurs calculées précédemment supposent un instru-
ment et un détecteur parfait. Dans la réalité, elles sont a
multiplier par un facteur important (plusieurs ordres de gran-
deur) pour tenir compte de la collection du systéme optique,
de 1l’efficacité du détecteur et de la réduction de modulation
par la FTM de l’optique. On aboutit donc trés vite et quelque
soit le type de contraste a des doses supérieures a 1 Mrad
(=10 Gy ) qui 1limitent généralement 1la survie de l’objet a
l’enregistrement d’une seule image. I1 ne faut pas non plus
oublier qu‘un nmicroscopiste cherche d’abord & recueillir la
meilleure 1image possible. Sur une préparation, beaucoup de
temps est consacré a la recherche du meilleur champ et a 1la
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100 nm d'épaiseur, en contraste d'absorption (traits mai-
gres) et de phase (traits gras).
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Dose d'exposition minimale pour détecter une structure de
100 nm d'épaiseur, en contraste d'absorption (traits mai-
gres) et de phase (traits gras).
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Figure 3.11

Dose d'exposition minimale pour détecter une structure de
100 nm d'épaiseur, en contraste d'absorption (traits mai-
gres) et de phase (traits gras).

Contraste interne a 1'objet : contraste matériau / proteine

mise au point. On peut alors passer au stade des altérations
de structure.

Pour que 1’objet soit encore utilisable, aprés ces étapes
préliminaires, 1l est nécessaire d’employer quelques artifi-
ces. On évite autant que possible d’utiliser les rayons X pour
les réglages, en équipant les instruments de viseurs optiques.
Toutefois, cela ne peut jamais complétement éviter les ajuste-
ment sous faisceau. A cette régle, il existe cependant une ex-
ception : l’holographie de Gabor. Nous verrons en effet (cha-
pitres 8 et 9) que l’holographie de Gabor ne demande aucun ré-
glage lors de l’enregistrement en rayons X. Cet avantage com-
biné au fait que 1’on peut facilement accéder au signal de
phase, compense et au dela 1l’inconvénient de la moindre effi-
cacité des détecteurs.

Si, malgré ces précautions, une détérioration de l’objet
pendant 1l‘’cbservation reste a redouter, 11 faudra accepter de
soumettre l’objet a une forme ou une autre de préparation pour
minimiser les effets structurels de l/irradiation.
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.4 PREPARATION DES OBJETS

La préparation d’un objet pour la microscopie est l’en-
semble des opérations qu’il faut faire subir & un specimen
pour pouvoir l’observer. C’est une étape essentielle pour le
microscopiste, car elle conditionne ce gqu’il pourra voir. Un
processus de préparation est constitué d’une suite d’opéra-
tions parmi les suivantes :

- culture sur support adapte,

- fixation,

~ congélation,

- déshydratation,

- inclusion,

- sectionnement ou dissociation,

” génériqﬁéj“VCbmmé”ithﬁéibn”C”blée“de*molécules~ousd‘a
tomes actlifrs sur le contraste).

- coloration (nous prencns le terme coloration de fag
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En microscopie, et sur l’ensemble des techniques disponi-
bles, 11 est trés rare de pouvoir se passer completement de
préparation, si ce n’est pour de rapides contréles. En micro-
scopie électronique, par exemple, la préparation est indispen-
sable pour générer un contraste observable et assurer le main-
tien de l’intégrité morphologique de l’objet pendant l/irra-
diation. Il arrive également que 1l’on cherche a observer l’ac-
tivité de récepteurs biochimiques qui ne pourront étre locali-
sés que par leur affinité pour un colorant spécifique ou pour
une molécule marquée.

Le cas de la microscopie X n’échappe pas a cette regle
générale avec, cependant, la particularité suivante : le con-
traste dépend suffisamment de la composition chimigque pour
qu’a certaines longueurs d‘onde on puisse facilement distin-
guer la plupart des organites cellulaires sur des cellules
isolées en milieu agqueux et n’ayant subi aucune autre forme de
préparation.

De fait, de nombreux auteurs ont souligné que, entre le
seuil d’absorption de l’oxygéne (23 A) et celui du carbone (44

A), 1l’absorption de 1l’eau est trés faible vis-a-vis de celle
de la matiére organique. C’est ce qu’on appelle habituellement
la "fenétre de l’eau". Le contraste y est alors a peu prés in-

dependant du contenu en eau, et dépend pour la plus grande
part du contenu en matiére séche de l’objet. Les limites de
détection et les contrastes gue nous avons calculés précédem-
ment ne prennent en compte gque le contraste naturel d’un objet
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non préparé. En examinant les figures 3.5 3.8 et 3.11, on s’a-
percoit qu’il existe également un contraste naturel, plus fai-
ble, entre les différents constituants cellulaires. De plus,
l’enploi du contraste de phase permet d’étendre le domaine
spectral d’observation tout en diminuant la dose absorbée par
les objets.

Comme la microscopie optique, mais avec une résolution
nettement supérieure,la microscopie X peut donc permettre
l’examen d‘objets vivants [on en trouvera plusieurs exemples
dans X-ray Microscopy II et X-ray microscopy M]. Il serait sou-
vent plus exact de parler de "conditions proches de l’état vi-
vant", car nous avons vu plus haut que la dose de rayonnement
absorbée durant une observation peut rapidement excéder la do-
se léthale pour peu que 1la résolution cherchée soit élevée.
Rappelons que 1l’on peut chercher a minimiser les effets du
rayonnement sur un objet vivant en ralentlssant son metabolls—
me et en le plagant dans un milieu pauvre- en oxygene.

Ceci . _peut constituer la préparation minimale dans le cas

d’un objet bien contrasté naturellement, qui est observé dans
la fenétre de 1l’eau ou en contraste de phase. Dans tous les
autres cas, on sera obligé de préparer l’objet pour augmenter
son contraste ou pour éviter des bouleversements morphologi-
ques sur les objets. On peut se demander si de devoir faire
subir une préparation a 1’objet réduit 1’intérét de 1la
microscopie X vis-a-vis des méthodes existantes. Nous ne le
pensons pas pour plusieurs raisons :

# D’abord parce que les différentes formes de préparation
n‘ont pas toutes le méme effet traumatisant pour les organis-
mes observés. Les expériences manguent encore pour savoir ce
qu’il est possible de réaliser, mais en procédant par analogie
avec ce qui est fait dans d’autres domaines, on peut imaginer
que certains colorants puissent agir in vivo et renforcer suf-
fisamment le contraste (en particulier aux longueurs d’onde de
faible absorption) pour réduire significativement 1les doses
nécessaires.

# Deuxiéme raison : préparer et colorer les objets ne si-
gnifie pas nécessairement observer la méme chose qgu’en em-
ployant 1les méthodes de microscopie classique et spécialement
la microscopie électronique. Avec celle-ci, nous reléverons
des différences quli permettent d’escompter une certaine
complémentarité entre les deux méthodes :

© En microscopie électronique, l’échantillon doit étre
sous vide. En microscopie X, par contre, on peut tolérer faci-



lement des épaisseurs d’air de plusieurs mm ; en outre, on
sait fabriquer des fenétres transparentes capables de résister
a une différence de pression d/’une atmosphéere.

0D Les sections efficaces d’interaction sont trés diffeée-
rentes. En microscopie électronique, on ne peut observer des
objets biologiques épais (i.e. ~ 1 pm), qu’avec des microsco-
pes a trés haute tension (1 MeV). Sinon, méme s’il s’agit de
cellules 1isolées, on est obligé d’utiliser la technique des
coupes ultra-fines. Au contraire, l’examen des courbes dfab-
sorption montre qu’en rayons X, des épaisseurs de 1 a quelques
microns sont parfaitement admissibles, ce qui permet d’obser-
ver des cellules entiéres.

> Enfin, en microscopie électronique, les échantillons se
comportent en objet de phase. On les observe généralement par
une méthode de strioscopie & fond clair (diaphragme de con-

qui permet d’augmenter localement la diffusion, est pratique-
ment indispensable pour observer les matériaux biologiques. Le
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TTUEraste inai spensabile) LoLaTresloration T parT Tdes metaux Tourds, T

phénoméne de diffusion des électrons ne repose que sur un seul

paraméetre, la densité électronique locale et, par conséquent,
il n’est pas possible de distinguer ainsi deux "colorants"
difféerents. On le peut cependant, en utilisant la technique

d’analyse des pertes d’énergie électroniques (EELS). Avec les
rayons X, on dispose directement d‘un paramétre supplémentaire
pour faire varier le contraste : la longueur d’onde. On peut
dire que 1l’on dispose d’un effet de "couleur" analogue a ce
que 1l’on connait en microscopie optique. Comme en microscopie
optique, 11 doit étre possible de marquer 1’objet avec des
colorants de natures chimiques différentes et de 1’observer a
plusieurs Jlongueurs d’onde, pour mettre en évidence, par les
variations relatives du contraste, des fonctions biologiques
differentes sur un méme objet.

Pour réaliser ces '"colorations", on peut penser utiliser
des méthodes semblables a celles quli sont employées en micros-
copie optique : coloration par réaction chimique, biochimique
ou Immunologique. Toutefols, alors que des effets optiques
sont perceptibles méme pour des concentrations faibles de co-
lorant, les concentrations "en atomes" colorants nécessaires
pour faire varier significativement le contraste peuvent étre
assez 1importantes, de 1’ordre de quelques pour cent. Le pro-
bléme est particuliérement aigu dans le cas du marquage immu-
nologique. Il s’agit d’utiliser la spécificité de certains ré-
cepteurs cellulaires pour une molécule particuliére, en géné-
ral une protéine. On peut localiser ces récepteurs en atta-
chant & cette protéine une molécule de colorant pour la mi-
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croscople optique ou des atomes lourds pour la microscopie
électronique, tout en conservant la spécificité de réaction.

Peut-on agir de méme en microscopie X ? On peut se deman-
der combien d’atomes 1lourds il faut attacher a la protéine
pour 1la rendre visible. La figure 3-12 donne, d‘un point de
vue purement théorique, le contraste gqu’on peut espérer entre
protéine non marquée et protéine marquée. On a supposé avoir
fixé un atome d’iode a une molécule de masse moléculaire 2000.
Ceci montre bien que les dopages, aussi bien que les concen-
trations de colorants, devront étre trés élevés, trop élevés
peut-étre pour étre réalisables.

D’un point de vue général, nous pensons que ce probléme
de la préparation des objets en vue d’augmenter le contraste
et de diminuer 1les irradiations n’a pas encore été suffisam-
ment pris en considération. I1 est vrai que les dispositifs

mou  ne sont  pas nombreux et que Jles colorations par métaux
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Contraste theorique d'une structure de 100 nm d'épais-
seur composee d'une protéine et d'une protéine marquée par
de 1'iode a raison d'une molécule d'iode pour 2500 unités de
masse atomique. Contraste d'amplitude en traits pleins ;
contraste de phase en traits interrompus. Les discontinuiteés
de la courbe d'absorption sont dues aux 1inversions de
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lourds de la microscopie électronique peuvent, dans un premier
temps, suffire ([SHEN 1990]. L’observation & plusieurs lon-
gueurs d‘’onde d‘’un objet préparé nous semble egalement un en-
jeu d'impcrtance

3.5 MICROANALYSE

Nous avons constamment noté, au cours de ce chapitre,
l1’influence de la composition chimique sur le contraste ou le
signal recueilli. On peut se demander maintenant si ces varia-
tions permettent de dépasser le stade qualitatif et si oui,
comment et avec quelle précision on peut mesurer la composi-
tion chimique. Parmi les différents modes d’imagerie étudiés,
nous en retiendrons deux gqui sont les plus susceptibles
d’applications la détection de la fluorescence X et la va-
riation -de- ITabsorption X au vo islnage dés. .seull s, I

Dans ce qui suit,‘nous établirons d‘abord les relations
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entre la masse locale de l’éelement a detecter d’une part et,
d’autre part, le signal de fluorescence ou le saut de trans-
mission. Nous chercherons ensuite & définir les limites de deée-
tections, ainsi que les doses recues par 1l‘’échantillon. Ces
équations établies, nous pourrons les discuter simultanément
et ainsi comparer entre elles les deux méthodes.

3.5.1 MICROANALYSE DE FLUORESCENCE X

Nous avons déja exposé ( § 3.3.5) le principe de la dé-
tection du rayonnement de fluorescence. Rappelons simplement
que le détecteur est chargé d’analyser en énergie le rayonne-
ment de fluorescence ; c’est typiquement un détecteur solide.
L’angle solide Q sous lequel il collecte les photons de fluo-
rescence est faible.lLa résolution spatiale est définie par la
dimension du faisceau sonde et 1‘’image est obtenue par balaya-
ge de 1l’objet (ce mode de formation d’image sera décrit au
§ 4.4.2-b, fig. 4.16).

Considérons un pixel de surface r? contenant une masse m
d’un element a detecter. Soit N; le nombre de photons X deli-
vrés a ce pixel par le faisceau sonde pendant le temps d’une
mesure. On cherche a détecter cet élément par 1l’intermédiaire
d’une raie de fluorescence particuliére sur laquelle est réglé
l’analyseur.

Le nombre d’ionisations créées par la sonde au niveau
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haut de la transition concernée s’exprime par

o;, N
Ny =N m (3.40)

r< A
o, est la section efficace atomique d’ionisation du niveau
d’/énergie considéré, A la masse atomique de 1l’élément

rechercheée.

Si on connait 1la probabilité de fluorescence ® sur la
transition recherchée, et 1’angle solide de collection @, on
peut calculer le nombre de photons de fluorescence regus par
le détecteur. En remarquant que la fluorescence est émise dans
4 w, on obtient

Q2 ¢ m
N, = N. o T = N, ——— —_ — (3.41)

Le résultat de la mesure “dekNd
masse de 1l’élément cherché par unité de surface de 1l‘objet

permet de connaitre la

M= m/¥® . Pour cela, il faut connaitre  le nombre de photons
incidents sur l’objet, en effectuant par exemple une mesure du
nombre de photons transmis par 1l‘’objet, et en appliquant les
corrections nécessaires. D’autres corrections sont également
nécessaires pour compenser les réabsorptions et fluorescences
secondaires (effets de matrices).

Pour évaluer la limite de détection, J. Kirz admet encore
une fois que le signal produit par une masse Am est détectable
lorsqu’il est au moins cing fois supérieur au bruit de détec-
tion. En fait, si le détecteur est parfait, le signal est dé-
tectable dés qu‘un seul photon atteint le détecteur (S/B = 1).
L’emploi du critére de Rose, a ici la signification supplémen-
taire que la masse détectée Am est également mesurable (quan-
tifiable). ©Nous conservons néanmoins cette expression et con-
sidérons gue pour mesurer une masse par unité de surface Afl,
il faut un nombre de photons tel que

25 A 4 1

Ny > — — — (3.42)
N oo, 0 Al

Pour donner un ordre de grandeur, nous considérons un
taux de collection

Q/4m = 10 2

La relation entre la limite de détection et le nombre de
photons nécessaire sur 1’objet est alors



21 A 1
N, = 4 10 —_— — (3.43)
min o, W A
Les courbes de 1la figure 3.13 donnent, en fonction de

l1’énergie du faisceau d’excitation, la valeur du coefficient
ocw/A pour les niveaux K de quelques éléments [KIRZ 1980].

On peut encore évaluer la dose absorbée par l’objet en
fonction de la 1limite de détection imposée Afi. En reprenant
l’éguation (3.35) sous la forme :

D =N, (3.44)

ou wu/p est le coefficient massique d’absorption moyen, on ob-
tient 1la relation entre la dose minimale et la masse Am de
1’élément étudié présente dans la cellule d’analyse :
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ocw/A en fonction de 1l'énergie du falisceau X pour la

raie K, de fluorescence de divers éléments. Au dessous des

énergies de seull marquees par les fléches o = 0 [extrait de
KIRZ 1980].
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Nous laissons momentanément la discussion de ces résul-
tats, car auparavant nous allons établir les relations simi-
laires dans le cas de la microanalyse d’absorption.

3.5.2 MICROANALYSE D'ABSORPTION

Le principe de la microanalyse d’absorption est extréme-
ment simple. Il s’agit de mesurer le saut d’absorption a une
longueur d’onde de seuil d’un élément donné. En pratigque, on
fera deux mesures - deux images - a deux lonqueurs d’onde trés

proches situées de part et d’autre du seuil”. Contrairement a
la précédente, c’est donc une méthode différentielle. Des
exemples d’application en X durs figurent a 1l’annexe II.

‘ eau, ‘
le détecteur lorsqu’unc masse M, de 1’élément chimique consi-
déré est présente par unité de surface de l‘objet. On suppose

que le pixel objet est soumis a la méme irradiation globale N,
photons, c‘est-a-dire N,/2 photons a x;, et N;/2 photons a
P

Le nombre de photons regus par le detecteur a X, et X,
peut s’écrire

He (>\1)
Xy : Ny = T(xy) Ny/2 exp|-——— i,
€ 2
(3.46)
Hea (Az) _
X, N, = T(x,) Ny/2 exp —__B_—__ i,
e
2

ou l’on a distingué l’absorption par 1l’élément eétudié caracte-
rise par le coefficient d’absorption u,/p, de celle de la ma-
trice (ensemble de tous les autres éléments) qui est elle-méme

caractérisée par la transmittance T()\) = exp - Ez w, /ey W

i=e
(cf. eq. 2.21).

Avant Le rayonnement synchrotron, il était pratiquement
impossible d'obtenir deux leongueurs d'ocndes proches d'un
seuil. C'est Yves Farge qgqui en 1977 a suscité la premiéere ex—

périence de type a 0CI [POLACK 1977 ].

Otons Yecus par T



Si X, et i, sont suffisamment proches, on peut considérer

gque la transmittance de la matrice T(X\) reste constante
T(xy) = T(x,) = T et dans ce cas
1
M, = ———— Log (N,/N;) (3.47)

©  A(w/p),

On a note A(n/p), la gquantitée (e (M) = Ko (X5)) /P, Ou saut du
coefficient d’absorption au seuil. C’est une valeur tabulée

Au cas ou on ne peut écrire rigoureusement T(x,) = T(X,)
des corrections interviennent [BIGLER 1986]. De méme, N
n’intervient pas, malis le nombre de photons a été supposeé

strictement identique dans les deux mesures. Le cas contraire
impose évidement dfautres corrections.

On évalue la 1limite de détection de 1la méme facgon que

_précedemment dans le cas de 1la fluorescence. On déduit les

fluctuationS“statiétidﬁes sur la masse‘mesuréé} des fluctua=
tions sur les mesures de N, et N,
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o - > () o) 3.48
o - + .4
O = S, T N, (3.48)

Puisqu’il s’agit de la deétection d’une trés faible masse
surfacique, on peut considérer que N, = N, =N=T N;/2 et
par suite si 1 est la détectivité quantique équivalente du
détecteur

N, N,

_ NP 3.49
o(ON,)  o(N,) N ( )

Si nous considérons encore gqu‘une masse surfacique Al est
juste détectable si 1le rapport signal sur bruit de la mesure
vérifie Afi/gM > 5 on a

10
Al = (3.50)
0T N /2 . A(n/p),

On peut exprimer ce résultat sous la forme du nombre mi-
nimum de photons requis pour détecter une masse Al ou de la
dose absorbée. Que 1la deéetection de 1’image soit faite par un
microscope a conversion d’image ou par un microscope a réseau
de Fresnel, l’efficacite de détection est de quelques pour
cent. Il est donc raisonnable de considérer que nT ~ 10 °. On
a alors



72

N = 2 x 10° [ ! I’ (3.51)
Omin lﬂfmﬂ(u/p)ej ]
et
/p hv re
D=2 x 102 P (3.52)
A(H-/p)e A2
3.5.3 COMPARAISON ENTRE LES DEUX METHODES DE MICROANALYSE

En fonction des éléments chimiques, les sensibilités des
deux méthodes varient comme Now/A pour la fluorescence X et
comme A(p/p) pour 1l’absorption X. Le coefficient ow/A est plus
élevé pour les raies de fluorescence K, et il est maximum pour
une énergie de photons ~ 5 KeV correspondant &8 2 ~ 20. Le
coefficient A(pn/p) qui intervient en microanalyse d’absorption
décroit rapidement avec 2 pour un seuil donné. Entre seuil K

et L, 1l est préeférable lorsque c’est possible,

seull ; en effet A(n/p) décroit rapidement 1orse
de photon croit.

Trénergie

Un autre point de comparaison est que le nombre de pho-
tons nécessaire croit beaucoup plus vite avec la sensibilite
de mesure (1/AM) pour l’absorption gque pour la fluorescence

2

Ny « [i%] pour 1’absorption (ég. 3.51), au lieu de [;%1 pour
l’analyse de fluorescence (éq. 3.43). Cependant, la falble ef-
ficacité du processus de fluorescence et de sa détection ne
rendent la méthode intéressante que pour les faibles concen-
trations. On s’en rendra mieux compte sur un exemple.

Nous supposerons que nous cherchons a détecter la présen-
ce de calcium dans un échantillon ou sa masse surfacique at-
teint 107 g/cm? (si le calcium est localisé dans une structu-
re de 0,2 pm d’épaisseur, cela représente une concentration de
5 103 environ).

Si nous détectons par fluorescence, on utilisera de pré-
férence la raie K, et une excitation de 5 KeV pour laquelle le

. . agw . _
coefficient 7; vaut environ 2 x 10°°? cm’/g. Le nombre de pho-
tons minimum pour détecter en fluorescence sera alors
Ny = 2 x 108 photons/pixel.

Pour detecter le méme objet par absorption, on choisira
plutét de travailler au voisinage du seuil L du calcium
(A = 3,5 nm), ou le saut du coefficient d’absorption massique
est A(p/p)., = 4 x 10° cm®/g. Dans ce cas, le nombre de pho-
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tons nécessaire est

Ny = 1.2 x 10’ photons/pixel
A
ce gul montre bien que pour des concentrations z 10 3 l7analy-
se d’absorption présente un certain avantage exprimé en terme
de nombre de photons requis.

Si maintenant, nous nous intéressons a la dose absorbée
par 1l’objet, il faut tenir compte du fait que les énergies de
photons sont trés différentes et qu’a nombre de photons iden-
tigque 1la dose varie comme E p(E) et décroit rapidement avec
l’énergie de photon. Dans le cas présent, les doses sont sen-

siblement identiques, mais considérables, de 1’ordre de
1 rad/cm? (108 rad pour un pixel de 1 pum?). La discussion gé-
nérale de ce probléme n’est pas simple. A titre indicatif,

nous donnons simplement sur la figure 3.14, les courbes pu-
TBhliées pay JUKIYZ guUilpermettent i de donney unorgreldéegran:
deur [KIRZ 1980].

De facgon qualitative, les domaines d’application de cha-
cune des méthodes sont les suivants

- Microanalyse X de fluorescence

Elle est surtout intéressante pour 1les faibles et tres
faibles concentrations réparties sur une grande surface. Elle
est dtautant plus efficace que les éelements detectés ont une
masse atomique elevée et que les énergies de photons employées
sont plus grandes. Rappelons que pour faire de l’analyse de
fluorescence X on a le plus souvent besoin d’une sonde et que,
a ces énergies, 1) on ne sait pas focaliser les rayons X a
mieux de 1 pum de résolution, ii) 1l’efficacité de cette collec-
tion dépend beaucoup du diamétre de la tache. Ceci explique
que l’analyse de fluorescence X ait surtout éteée appliquée a
1’étude de traces dans des matériaux homogénes.

- Microanalyse d'absorption X

Le microanalyse d’absorption est surtout intéressante
pour localiser des éléments concentres dans une petite struc-
ture de 1’objet. Elle est d'autant plus efficace que 1l'on peut
utiliser un seuil a plus basse eénergie. Dans tous les cas, les
doses auxquelles 1’objet sera soumis resteront treées élevées,
mais c’est le lot commun de, pratiquement, toute méthode d’a-
nalyse (figure 3.14). Cela signifie clairement qu’il ne sera
possible d’analyser que des objets spécialement fixes et
prepares.
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- Comparaison avec les microanalyses utilisant des particules
chargees

Des microanalyses de mémes types peuvent étre également
réalisées avec des particules chargées. Pour la fluorescence
X, on peut utiliser des protons (PIXE) ou des électrons (mi-
crosondes électroniques). Dans ces deux cas, la résolution est
limitée par la diffusion des photoélectrons dans la cible (~ 1
pm) et les doses absorbées sont grandes. Avec les électrons on
peut réaliser un équivalent de 1’analyse d’absorption aux
seuils, 1l‘’analyse des pertes d’énergie électroniques aux
seuils (EELS). Parce que l’on détecte des électrons transmis,
la résolution est celle d’un microscope électronique. Les do-—
ses nécessaires restent faibles pour les seuils a basse éner-
gie (éléments légers).

Figure 3.14

Comparaison du produlit m 29 = masse deétectée x dose ab-
sorbée pour quelques méthodes de microanalyse [Extrait de
KIRZ 1980]. La fluorescence X est notee X, ou X, , les au-
tres methodes de fluorescence sont notées selon les particu-
les utilisées electrons ou protons. Les courbes d'absorption
X (X, abs et X,abs) sont etablies pour une masse surfacique
de 107 g/cm®. Les courbes EELS correspondent a l'analyse
des pertes d'énergie d'électrons.



3.6 CONCLUSION

En conclusion de ce chapitre, nous constatons que 1’inté-
rét de la microscopie X ne se borne pas a sa capaciteé, au de-
meurant remarquable, & produire des images & haute résolution
d’objets biologiques vivants. Toute une gamme d’applications
sont envisageables, parce que le faisceau transmis est modulé
en amplitude et phase ; les effets sont différents selon la
longueur d’onde ("couleur'"). La préparation des objets ne doit
pas étre seulement congue comme un mal nécessaire, mais plutdt
comme un moyen d’exploration supplémentaire. Avec le dévelop-
pement de la microscopie X, on commence a voir apparaitre des
réalisations qui correspondent aux diverses formes d’observa-
tion que nous avons citées. Il est particuliérement intéres-
sant de constater que le dernier congrés de microscopie X a,
pour la premiére fois, donné lieu a plusieurs communications
sur les problémes de dose absorbée et de préparation des
objets [X-ray Microscopy I].

Pour notre part, les meéthodes qgue nous avons cherche a
développer s’inscrivent dans cette leogique. La microscopie de
contact par conversion d’image (partie II), bien gu’elle ne
permette d’observer les objets qu’en contraste d’absorption,
autorise un large choix de longueurs d’onde et permet, en par-
ticulier,de faire de la microanalyse d’absorption. La micro-
scopie holographique, quant & elle, enregistre la phase et
l1’amplitude de l’onde transmise par l’objet et permet donc
d’observer en contraste optimal.
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CHAPITRE 4

L "OPTIQUE X

L’ambition de ce chapitre est de présenter un tableau gé-
néral de l’évolution des techniques en matiére d’optique des
rayons X, plus spécialement dans le domaine des X mous.

Cette notion d’optique X couvre un domaine trés vaste
au difficile probléme de la focalisation s’ajoutent en effet
ceux de la production des rayons X et de leur détection effi-
cace. Comme en optique classique, ces divers éléments permet-
tent de développer une optique instrumentale spécifique aux
rayons X.

Ce chapitre est divisé en quatre sections. Dans la pre-
miére, consacrée aux sources de rayons X, nous décrivons les
principaux types d’émission : Dbombardement eélectronique,
rayonnement synchrotron, émission de plasma, en situant leurs
propriétés essentielles par rapport a une utilisation en mi-
croscopie X. Une deuxiéme section résumera rapidement les ca-
ractéristiques des principaux détecteurs. Plus d’importance
sera consacrée aux moyens permettant de focaliser les rayons
X : miroir et réseau, dont les qualités comme les défauts ont
une importance extréme lorsqu’il s’agit de définir un disposi-
tif de microscopie X. Pour les applications instrumentales deé-
veloppées dans la section 4, nous nous restreindrons aux di-
verses techniques de microscopie X.
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4.1 SOURCES DE RAYONS X MOUS

Les processus qui conduisent & la production de rayons X
se répartissent en deux classes. Dans la premiére, le photon X
résulte de la désexcitation radiative d’un atome ionisé en

couche 1interne. Dans ce cas, la source émet un spectre de
raies correspondant aux transitions possibles d’un électron
externe vers le niveau vacant. Ce type d’émission prédomine

dans les sources classiques ou une cible solide de faible 2
est soumise a un bombardement électronique et dans les sources
a plasma.

Des rayons X sont également émis lorsqu’une particule
chargée (généralement un électron) est soumise a une accéléra-
tion. Le spectre est alors continu. A cette classe de proces-—
sus se rattachent le rayonnement de freinage (Bremsstrahlung)
des sources classiques a bombardement ‘électronique, et le
rayonnement synchrotron.

Pour comparer entre elles ces différentes sources, il est
important de choisir la grandeur photométrique qui intervient
dans le calcul du nombre de photons transmis par un microscope
X. Nous pouvons supposer gque la résolution du systeme optique
est proche de 1la limite par la diffraction. Sa résolution r,

et son ouverture «, sont alors liées par r ~ A/2a . L’étendue
géométrique acceptée ne dépend donc que du nombre de points
dans le champ, N, et de la longueur d’onde : € = N A%. En mode

image, le nombre de point ne dépasse guére 1000 x 1000. On ar-
rive ainsi & une étendue dont 1l’ordre de grandeur est
~ 1 um® sr (= 1 mm® mrad?, en unités pratiques pour le rayon-
nement synchrotron). En mode balayage, N = 1, 1’étendue n’est
plus que 10°® um? sr. Ces étendues sont petites devant celles
des sources de rayons X. C’est alors la luminance, nombre de
photons émis dans l1’unité d’étendue géométrique, qui permet de
calculer 1le flux admis dans un instrument. Nous caractérise-
rons donc les différentes sources de rayons X utilisées en mi-

croscopie, par leur luminance (spectrale).

4.1.1 RAYONNEMENT SYNCHROTRON

Lorsqu’une particule chargée, se déplagant a une vitesse
relativiste, est soumise a un champ magnétique, elle rec¢oit
une accélération transversale et, de ce fait, rayonne. Dans le
référentiel 1ié a 1la particule, ce rayonnement se calcule a
partir de la formule de LARMOR. Ce méme rayonnement observeé
dans 1le reférentiel du laboratoire est concentré dans un céne
trés étroit autour de la direction du mouvement et la demi-



divergence angulaire est

A8 ~

2P

(4-1)

Y est le facteur relativiste, rapport de 1l’énergie de la par-
ticule E a son énergie au repos moc2

v = E/m C® = 1957.E[GeV] (4.2)
La relation (4.1) permet de déduire 1l’essentiel des propriétés
du rayonnement synchrotron.
a) Rayonnement dans un champ uniforme
Pour calculer le spectre de la source, nous partirons de
la structure temporelle de 1l’émission. Si e est la charge de

la particule, B la composante transverse du champ, le rayon de
courbure de la trajectoire est

et la fréquence propre de rotation sur la trajectoire est :

e B
v = —_— (4.4)
P 2my mg

L’observateur du laboratoire ne regoit qu’une impulsion
émise sur la fraction 2 A8 de la trajectoire. L’électron ayant
une vitesse proche de celle des photons émis la durée de cette
impulsion est réduite du facteur de correction relativiste

-

r1-1/v23 ~ -1 = 1/2v?, et est donc
2p A8 m,
At = ——— = (4.5)
2 c ¥ Y2 eB

La source vrayonne donc des harmoniques trés élevés de Vo
(vp At ~ 10°7) ; elle fournit un spectre continu de 1’infra-
rouge aux rayons X. Ce rayonnement est émis dans une nappe

d’ouverture ~ 1/v centrée sur le plan de l’orbite.

Le calcul gque nous venons d’esquisser peut étre effectué
complétement [e.g. KRINSKY 1983]. Il permet de connaitre, pour
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les deux polarisations, l/’intensité émise par la source a une
longueur d’onde X, dans une direction faisant un angle y avec
le plan de la trajectoire.

Nous donnons ci-dessous l’expression exacte de cette in-
tensité, pour les deux composantes de polarisation, en expri-
mant les différents paramétres dans des unités pratiques :

Energie des électrons E en GeV

Courant electronique : I_, en A

Intensité émise : I, et I, en photons s ' mrad ?
pour une bande passante Ax/Xx = 1%

¢ TLa composante polarisée dans le plan de l’orbite est :

2
Ac

I,(x,u) = 1.33 x 10'* E® I [ = (1+72¢2)‘K2/3(Y)} (4.6)

e
e la composante perpendiculaire au plan de 1‘orbite :

2
>‘c

I, (A,w) = 1.33 x 10"% E2I_  (14v2y?) { YW K1/3(y)} (4.7)

dans ces expressions les fonctions K, ;et K, 6 ; sont des fonc-
tions de Bessel modifiées d’ordre fractionnaire. Leur argu-
ment, y, est donné par l’expression :

N

c 372
= — (147248
Y N ( )

Le parametre X_ est la longueur d’onde critique qui caractéri-

se le spectre émis ; son expression (a rapprocher de At, éqg.
4.5) est:
4m o gm M, €
Ae = 4 —— = = (4.8)
3 43 3 ~2aB

en unités pratiques

N (A] = 18.6

C

E°[GeV] B[T]

L’intensité spectrale est maximale sur 1l’axe et ne dépend
que de la longueur d’onde critique par 1’intermédiaire d’une
. 2 .
fonction G, G(y) = (y K, 5 (y/2)) (fig. 4.1)

T(Ar,0) = 1.33 x 10" E2 I G(x_/X) (4.9)



I1 est important de pouvoir disposer d’une longueur d‘onde
critique proche des plus courtes longueurs d’cnde d‘utilisa-
tion. En pratique x_/4 < X.

Ordre de grandeur de l'intensité spectrale

pour super ACO : E = 0,8 Gev ;
Ie = 300 mA
X =2, = 1,85 nm
I(x,0) = 3,7 10'® photons s 'mrad ? dans 1% de bande passante
3E+OOF
1E+00
3E-01 |
= 7
G ot
3E-02 |-
1E-02 - \
1 I i 1 { I { i \
001 002 005 01 02 05 1 2 5 10

y

Figure 4.1

Fonction G(y) qui décrit la distribution‘spectrale de lu-
minance du rayonnement synchrotron, en fontion du parame-
tre sans dimension y = A_/X.

b) Emission dans un champ périodique

On appelle onduleur un dispositif dans lequel le faisceau
d’électrons est contraint par un champ magnétique a osciller
autour de sa trajectoire moyenne. Le rayonnement émis par un
tel dispositif a des propriétés de collimation différentes de
celui émis dans un champ uniforme.
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Nous considérons un onduleur plan dans lequel le champ
magnétique a pour expression

B = B, cos (2w y/£,) (4.12)

La trajectoire d’un électron est alors sensiblement sinusoida-
le, l’angle de déviation maximum étant

e B, £,
= — (4.13)
21T Y m,cC

On définit le paramétre de déviation K = ¥ § comme le rapport
de 1l’angle maximum de déviation & la demi-largeur synchrotron
(1/v). En unités pratiques

K =7v§ = 0,934 £_[cm] . B, [T] (4.14)

L’onde rayonnée par un é€lectron oscillant autour de 1l’axe
de 1l’onduleur est en phase avec le mouvement. Observée sur
l’axe, sa longueur d’onde est

¢
N = —— (1 + K2/2) (4.15)
22

Le dernier terme de (4.15) traduit l’allongement de la trajec-
toire sous 1l’influence du champ B. Le facteur 1/2v%est l’effet

relativiste. Le spectre d’émission se déduit encore de la
structure temporelle de 1l’impulsion lumineuse recue par 1l’ob-
servateur, et selon la valeur du paramétre K différents com-

portements sont observeés.

1) K<<l

L’observateur placeé sur l’axe reste constamment au centre

du cbne d’émission. Si N est le nombre de périodes du champ
magnétique, 11 recoit un train de N ondes de longueur d’onde
Ay l’onduleur rayonne une raie unique de largeur spectrale

A1

x, N
et

‘60
P (4.16)



2) K>>1

L’observateur placé sur 1l’axe voit maintenant un train de
2N impulsions bréves de rayonnement émis par chacun des 2N pd-
les de 1l’onduleur. Leur largeur correspond & la longueur d’on-
de critique donnée par 1l’équation 4.7,

4T my

et, en utilisant la valeur de K fournie par 4.13 et 4.14

2 ¢ 2,
N = = 4.17
3 Kv? 3K ( :

Dans le cas d’un onduleur parfait et pour une observation
sur 1l’axe, les impulsions provenant des différents pdles sont
en phase pour tous les harmoniques de la longueur d’onde fon-
damentale X,. On aura un spectre d’harmoniques a l’intérieur
d’une enveloppe de type rayonnement synchrotron. La longueur
d’onde de 1l’harmonique p est

2
AP = A, (1 +}f /2) (4.18)

AN 1

et sa largeur spectrale N

P

L’intensité créte de chaque harmonique se calcule par les ex-
pressions d’émissicn dans un champ uniforme correspondant a la
longueur d‘onde critique x, de 1l’onduleur. Par commoditeé nous
notons I, (A\/x.) l’intensité emise dans un champ uniforme (cf.
eq. 4.6, 4.7 et 4.9). L’intensité créte de 1l’harmonique p
s’exprime alors par

I, =4 N? I.¢(x/xcC) (4.19)

Bien entendu, la conditions d’accord de phase changent
avec 1l’angle d’observation : a une direction hors axe corres-
pond un spectre d’harmonique décalé.

- Si l’onduleur n’est pas parfait, la mise en phase des impul-
sions n’est plus exacte. L’effet est d’autant plus sensible
que l’harmonique est élevé. A cet effet, il faut ajouter pour
les sources réelles l’effet de la dispersion des trajectoires
qui brouille la sélection angulaire. A la limite, 1’intensité
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résultante est la somme des intensités des différentes sources

——— 2N I ¢ (A/Xr;)
(4.20)

Ip

AN .

N > N/P (spectre continu)
o}

Ce mode de fonctionnement est généralement appelé "régime

Wiggler".

La figure (4.2) montre les spectres observables pour dif-
férentes valeurs de K.

SE+00

—

m

+

(@]

o
i

Luminance
[¢;]
Tl
S
T

K=5/

2E-01 -

1E-01 -

5€-00 L s I 1 s .
0.03 0.1 0.3 1

3 10
Longueurd’onde [ A,]

Figure 4.2

Forme du spectre de rayonnement eémis par un onduleur, en
fonction du parametre de modulation K. Plus on travaille a
une longueur d'onde inférieure a la longueur d'onde fonda-
mentale x;, plus il faut utiliser un K elevé.



Si on ne tient pas compte des diverses causes d’élargis-
sement spectral, l’intensité rayonnée est calculable [THIRY
1983]. En pratique, ces expressions ne sont utilisables que
pour les tout premiers harmoniques. Au dela, il faut au moins
tenir compte de 1’étendue du faisceau électronique (émittance
en "langage machine") [JACOBSEN 1988-c, RARBACK 1988-b]. Pour
les harmoniques d’ordre élevé, on aura une trés bonne approxi-
mation en supposant le spectre continu

Iond (X,@,¥) = 2N IRS (/\c () /X, ) (4.21)

ou I,.(A./A,¢) est donne, selon la polarisation par les équa-
tions (4.6) ou (4.7) et la longueur d’onde critique par :

2 Eo Y2 1112 e
Ao (W) = 5 S5 |1 (4.22)
Kv? K? :

Cette expression tient compte de la variation de la courbure
de la trajectoire au point d’émission, selon 1’angle d’obser-
vation ¢ dans le plan de la trajectoire.

c) Machines de rayonnement synchrotron

Parce que la masse des particules intervient dans la dé-
termination de la longueur d’onde critique, les machines con-
¢ues pour la production de rayonnement synchrotron utilisent
soit des électrons, soit des positons (nous l’avons implicite-
ment supposé dans les valeurs numériques préceédentes).

Ces particules sont maintenues sur des orbites fermées a
l1’intérieur d’une chambre a vide annulaire (pression résiduel-
le ~ 10°'% mb), par 1’intermédiaire d’aimants de déviation et
de 1lentilles magnétiques quadrupolaires et hexapolaires. Les
machines modernes ménagent entre ces éléments un certain nom-

bre de "sections droites". Dans l’une d’elles, une cavité ra-
diofréquence (RF) fournit une impulsion qui, a chaque traver-
sée, compense l’énergie rayonnée sur un tour. De cette fagon
les ¢électrons sont groupés en paquets dont 1’intervalle de
passage est un multiple de la période RF (~ 10 ns). La durée
de 1’impulsion dépend des conditions de fonctionnement (autour
de 100 ps sur Super ACO). Deux autres sections droites sont

occupées par des dispositifs qui permettent d’injecter des
particules preéaccelérées dans la machine.

Le rayonnement est émis dans les aimants de déviation, ou
les particules sont soumises & un champ magnétique uniforme et
¢
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décrivent des trajectoires circulaires comme nous l’avons mon-
tré précédemment. On peut également insérer des onduleurs et
des "wigglers" dans les sections droites disponibles.

La structure spatiale de 1’émission d’une machine reéelle
est légérement différente de celle qui est calculée pour un
seul électron. Il faut en effet tenir compte de 1’étendue géo-
métrique des trajectoires électroniques au point d’émission.
Les faisceaux électroniques stables sont des faisceaux gaus-
siens caractérisés par les écarts quadratiques moyens o, et o,
de la distribution de position

P(x,z) = exp |- - (4.10)

De méme, o, et o, caractérisent la distribution angulaire des
trajectoires.

Par rapport & l’intensité théorique rayonnée par un seul
électron, l’intensité réelle fait intervenir la convolution

I®,y) =1 (©,y) * exp |- - (4.11)
1 el. 2 g’? 2 g’?

Nous avons remarqué dés le début de ce paragraphe 4.1 que
la grandeur photométrique qui permet de calculer le flux admis
dans un instrument, et par suite de comparer les sources entre
elles, est la luminance. Ceci reste encore vrai du rayonnement
synchrotron dont 1l’étendue d’émission dans une direction est
généralement de l’ordre 1 mm mrad. La luminance fait interve-
nir la dimension de la source électronique et se calcule par :

I1(0,u) X2 2?2
L(8,y,%x,2) = ———  exp |- - (4.12)
2m Ix Y2 2 O‘i 2 Gg
Remarque : Dans bien des cas, la divergence du faisceau élec-

tronique o’ est trés inférieure a la divergence naturelle
synchrotron 1/v. On peut alors négliger la convolution de
l’équation 4.11.

d) Cohérence

Les proprieétés de cohérence d’un faisceau de rayonnement
synchrotron sont entiérement contenues dans les caractéristi-
ques de luminance spectrale gue nous venons d’établir.



1) Cohérence temporelle

La cohérence temporelle est liée a la longueur du train
d’onde ou, ce quil revient au méme, a la largeur spectrale. Les
sources de rayonnement synchrotron sont donc généralement in-
cohérentes temporellement. Méme dans le cas d’un onduleur dﬁns
le régime K < 1, la cohérence temporelle est faible =~ " n

N
avec N ~ 20.

Avec les onduleurs de LURE, les longueurs d’onde qui peu-
vent étre obtenues en régime onduleur K < 1 sont beaucoup plus
grandes, ~ 100 nm, que celles qui nous intéressent.Toutefois,
la cohérence temporelle peut étre facilement obtenue derriere
un monochromateur.

2) Cohérence spatiale

Dans le développement précédent, nous avons implicitement
supposé 1l’incohérence spatiale de la source en écrivant 1’in-
tensité rayonnée comme le preduit de celle qui est émise par
un seul électron par le nombre d’électrons. En effet, la dis-
persion des trajectoires et celle des énergies cinétiques font
qu’il n’y a pas de relation de phase stable entre les mouve-
ments des divers électrons. Il sfensuit que les différents
points de la source rayonnent de fagon incohérente.

IL.a source est cependant cohérente si sa dimension physi-
que est petite devant la tache de diffraction d’un faisceau de
méme ouverture, c’est-a-dire

o/ ~ 1/y < X/o (4.23)
Sur les machines de LURE avec ¢ ~ 0,5 mm et v ~ 10°, cela
n‘est possible que pour des longueurs d’ondes supérieures a
~ 100 nm. On peut cependant obtenir une cohérence spatiale
suffisante pour réaliser des 1interférences en n’utilisant
gqu’une faible étendue géométrique de la source S 2 < A%. C’est
encore la luminance spectrale qui caractérise le flux disponi-

ble en fonction de la cohérence requise. Nous reviendrons sur
ce point dans les chapitres consacrés a l’holographie.
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e) Propriétés des sources utilisées a LURE

Pour les expériences qui sont rapportées dans ce mémoire
trois sources ont été principalement utilisées. Une source ai-
mant (A8) et la source onduleur d’ACO ; la source onduleur U7
de Super-ACO. Les caractéristiques de ces différentes sources
figurent dans la table ci-dessous (table 4.1) et leurs luminan-
ces spectrales sont portées sur la figure 4.3.

ACO Super-ACO
Aimant Onduleur Aimant Onduleur
Energie [GeV] 0,54 : 0,8
Courant max [A] 0,15 0,4
A critique [nm] |3,9 1,85
Caractéristiques
de l’onduleur
période [cm] 7,8 13
Nb. périodes 17 20
Champ max. [T] 0,35 0,45
K max. 2,5 5
A fondamental [nm]
akK=<1 35 32,5
a K max. 145 K=3 180
K=5 440
X critique [nm] k=2.5 18 K=3 11,8
K=5 7,0
Caractéristiques
des faisceaux
ox [mm] 1,5 0,2 0,48
oz [T ] 1,5 , 15 0,2
ox ! [mrad] 0,2 0,4 ,
oz * [mrad] 0,1 0,02 0,02
1/ [mrad] 0,95 0,64
Kmax /Y [mrad] 2,4 3,2
Table 4.1

Caractéristiques des sources de rayons X mous de LURE
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Luminances spectrales des sources de rayons X mous de LURE

4.1.2 SOURCES A BOMBARDEMENT ELECTRONIQUE

Avant le rayonnement synchrotron, le bombardement d’‘une
cible solide par un faisceau d‘électrons est resté pendant
prés de 100 ans la. seule fagon pratique de produire des rayons
X. Ces sources, de dimensions modestes a 1‘échelle du labora-
toire, demeurent les sources classiques de rayons X, en cris-
tallographie comme dans le domaine médical.

Lorsqu‘un faisceau d‘’électrons de quelques dizaines de kV
est focaliseé sur une cible solide, des rayons X sont produits
selon deux processus :

a) Rayonnement de freinage (Bremsstrahlung)

Par interaction avec les noyaux atomiques chargés positi-
vement, les électrons sont décelérés. Il en résulte une émis-
sion X a spectre continu, assez proche du rayonnement synchro-
tron, & ceci prés que l’accélération est essentiellement axia-
le et les vitesses non relativistes. Pour cette raison, 17in-
tensité émise présente un minimum dans l’axe d’incidence des
électrons. En premiére approximation, l’intensité spectrale
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s’exprime simplement en fonction de 1l’énergie du photon E par

I, (E) « K 2 (E,~ E) (4.24)
ou E, est l’énergie des électrons incidents,
Z le numéro atomique de la cible.

Le rendement global (toutes longueurs d’ondes confondues)
de conversion énergétique est faible, de l’ordre de 10 3.

n, ~ k2 E, avec k ~ 10 %ev’’ (4.25)

b) Emission de fluorescence

Les atomes ionisés par le faisceau d’électrons peuvent
retourner a l’état fondamental en cédant leur énergie a un
photon de fluorescence de longueur d’onde caractéristique (cf.
chap. 2). La probabilité de ce type d’émission dépend a la
fois du rendement d’onisation et du rendement de fluorescence
de la cible. Le rendement quantique (photons émis/électron in-
cident) peut étre estimé entre 10 ®, pour les matériaux de Z
élevé, et 10 “, pour ceux de Z faible. Le rendement énergéti-
que global reste du méme ordre que celui du rayonnement de
freinage, mails l’émission est concentrée dans une raie spec-
trale étroite [cf. COSSLETT 1960, pp. 226-232].

Suivant les caractéristiques du faisceau électronique, on
pourra privilégier 1’un ou l’autre type d’émission. Pour obte-
nir un spectre continu, on utilisera un matériau cible de fort
Z (souvent W) et l’énergie d’excitation sera choisie proche de
celle du photon de fluorescence E, ~ E;. On aura au contraire
un bon contraste de la raie de fluorescence en opérant avec
E, ~ 3 E,.

o}

c) Luminance maximale d'une source classique

Le seul paramétre libre pour optimiser la luminance spec-
trale d’une source classique est la densité de courant sur la
cible. On ne peut en effet modifier l’angle solide d’émission
et, pour un matériau donné, l’énergie du faisceau d’électron
doit étre fixee a environ 3 E, ce qui 1impose le rendement
quantique.

Cosslett et Nixon, dans une étude trés compléte de 1’op-
timisation d’une source X classique [COSSLETT 1960, pp. 217-
223], montrent que la plus forte densité de courant est obte-



nue en focalisant en une petite tache les électrons provenant
d’une source aussi étendue que possible. La densité de courant
croit en raison inverse de la dimension de la tache image. La
valeur maximale est atteinte pour un diamétre de tache d’envi-
ron 1 um lorsque l’aberration sphérique de l’optique électro-
nique contraint a limiter 1l’ouverture. On peut alors atteindre
une densité de courant de l’ordre de 102 a 10° A/mm’. En fait,
une telle densité de courant excéde généralement les possibi-
lités de dissipation thermique de la cible (~ 0,1 W um °). De
fait, 10 a 10° A.mm ¢ semblent étre des valeurs extrémes pour
la densité de courant. En admettant un rendement quantique de
103 (& x ~ 1 A), on obtient une valeur maximale de la lumi-
nance de l’ordre de 10'® photons mm 2 sr'' s ', ce qui, compte
tenu de la largeur d’une raie caractéristique Ax/x ~ 10 3 et
en exprimant la luminance spectrale dans les mémes unités que
celles que nous avons utilisées pour le rayonnement synchro-
tron, conduit pour la luminance spectrale maximale a l’estima-
tion suivante :

2

L ~ 10'" photons s°' mm ? mrad ? dans B.P. = 1% (4.26)

max

Une telle source est toutefois trés brillante puisque sa bril-
lance spectrale de l’ordre 10'’ photons s°' mm 2 dans B.P. =
1 %, est proche de <celle d’un onduleur. C’est la différence
des angles solides d’émission associée au fait gque 1l’on ne
salt pas réaliser des optiques X de grande ouverture qui sépa-

re les deux types de sources.

Notons également que 1l’efficacité décroit aux grandes lon-
gueurs d’onde. Pour une vraie d’émission dans les X mous,
Cpo ~ 44 A par exemple, un calcul semblable au précédent con-
duit a des valeurs de luminance inférieures de 1 & 2 ordres de
grandeur.

4.1.3 SOURCES X A PLASMA

Un plasma dont 1la densité et la température sont suffi-
sants émet des rayons X par les mémes mécanismes qu’une source
classique : Bremsstrahlung et émission sur des transitions ca-
ractéristiques. Les plasmas peuvent étre obtenus de différen-
tes fagons : décharges dans un gaz, implosion de cibles soli-
des, 1impacts laser, cette derniére méthode paraissant la plus
étudiée. Dans tous les cas, il s’agit de sources pulsées énmet-
tant wune impulsion X de forte intensité pendant un temps treés
bref : guelques nanosecondes.
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I1 faut faire 1la distinction entre deux sources X a

plasmas : les sources de rayonnement spontané et les sources
de rayonnement stimulé qui sont trés frequemment appelées
improprement : "lasers a rayons X".

a) Sources plasmas de rayonnement spontaneé

Dans la plupart des cas, les plasmas émettent un spectre
composé d’un grand nombre de raies, correspondant aux niveaux
excités des divers atomes ionisés présents dans le plasma, su-
perposés a un fond continu de Bremsstrahlung provenant de
l’interaction des électrons 1libres du plasma avec les noyaux
atomiques. Le spectre est fortement dépendant de la densité et
de la température du plasma et, lorsque le plasma est créé par
une impulsion trés bréve et énergétique, son émission est con-
centrée dans quelques raies. '

Pour la microscopie, 1’intérét de ces sources se justifie
par la briéeveté de 1l’impulsion, dans la mesure ou l‘on sait
produire suffisamment de photons utiles pour former une image.
Ces expositions ultra-courtes ont un double avantage

1) elles figent les mouvements d’un objet vivant dans son
milieu de conservation ;

ii) elles autorisent a dépasser le niveau d’irradiation auquel
apparaissent les dommages. Ainsi, méme si le microorganisme ne
survit pas a l’exposition, 1’image est enregistrée avant que
puissent apparailtre des dommages structuraux.

Des plasmas de ce type peuvent encore étre produits par
des moyens qui restent a 1l’échelle du laboraoire

- Par 1l’impact d’une impulsion laser. L’énergie nécessaire
dépend de la durée de 1’impulsion. Pour la raie Cy (4,0 nm),
une impulsion de 8 J en 40 ns, produit une luminance voisine
de 10'% photons mm %?mrad ? [DAIDO 1991], alors qu’une impul-
sion de 200 mJ mais délivrée en 200 ps produit encore environ
10° photons mm ®mrad ? [KUHNE 1991].

- Des plasmas similaires peuvent encore étre créés par une
décharge électrique dans un gaz avec des luminances par impul-
sion similaires (raie Nypy a 2,5 nm [NEFF 1988, HOLTZ 1991]).

Ces sources permettent de faire des images contact sur
résines photosensibles en une seule impulsion [STEAD 1988,
FORD 1991]. On commence aussi a les employer dans des instru-



ments de dimensions réduites dans 1le but de réaliser des
"microscopes de laboratoire'" [SCHMAHL 1991, SHULZ 1991].

b) Sources plasmas de rayonnement stimule (laser X ?)

Pour obtenir une émission stimulée dans le domaine des
X-UV ou des X mous, 1l faut d’abord réaliser une inversion de
population entre deux niveaux dont la différence d’énergie
solit suffisante. Des ions multichargés permettent d’obtenir
une durée de vie suffisante du niveau supérieur ; leur struc-
ture atomique est semblable a celle de 1’atome neutre isoélec-
tronique, mais l’énergie des niveaux est beaucoup plus élevée
et les transitions correspondantes sont décalées du visible a
1’UV ou au domaine X.

De tels jons ne peuvent étre produits que par la focali-
sation de lasers intenses. De plus, le chauffage et le refroi-
dissement rapide de ces plasmas ne leur permet pas d’atteindre
l’équilibre thermodynamique. Ceci peut aboutir a des inver-
sions de population spontanées (ie, sans pompage auxiliaire)
dans certaines conditions de préparation des plasmas. On ob-
serve alors une émission stimulée qui se traduit expérimenta-
lement par une variation exponentielle de 1l’énergie rayonnée
dans les raies stimulées avec la longueur de la colonne de
plasma dans la direction d’observation. Actuellement, des
gains de quelques unités par cm ont pu étre mesurés pour di-
verses transitions de longueur d’onde comprises entre 8 et 20
nm environ.

Malgré ces progrés, le véritable laser X n’est pas encore
en vue. Pour créer un plasma de longueur suffisante, on foca-
lise généralement deux faiceaux laser selon une ligne de part
et d’autre d’une mince feuille du matériau cible, mais les
puissances crétes nécessaires pour obtenir un gain sont consi-

dérables (plusieurs TW) et les rendements décroissent aux
courtes longueurs d‘’onde. On a mesuré par exemple des gains
G~ 1cm'.TW ' pour l’excitation colisionnelle de la transi-

tion de Se?“* a4 20 nm de longueur d’onde ; luminance rapportée

5 10'® photons mm ? mrad'? dans B.P. = 0,02% [cf. JAMELOT
1987, TREBES 1988). Les rendements sont un peu meilleurs lors-
que 1l’inversion de population est obtenue par recombinaison a
partir d’atomes totalement ionisés G ~ 4 cm' TW ' a x = 105 A
avec Al'0* [JAMELOT 1987). De ce fait, la longueur des colon-
nes de plasmas n’est guére superieure a quelques centimétres
et cela malgré l’emplol des lasers les plus puissants du mon-
de, deéveloppés pour l’étude de la fusion thermonucléaire [par
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ex. NOVA au lLawrence Livermore Laboratory]

Enfin, les sources actuelles sont seulement superradian-
tes et amplifient, sur un seul passage, le rayonnement sponta-
né. Il est trés difficile de construire pour les rayons X une

cavitée optique & miroirs pour allonger le trajet dans le mi-
lieu amplificateur comme on fait ordinairement dans les lasers
visibles. A 100 A déja, 1les meilleurs miroirs multicouches
n‘ont pas une réflectivité en incidence normale é€gale a 50 %.
D’autre part, la durée de vie trés bréve de l’inversion de po-
pulation, de quelques ns (excitation collisionnelle), ne per-
met pas de multiplier les passages. D’autres problémes appa-
raissent lorsqu’on essaie de fermer une caviteé comme 1l’homogé-
néité optique (indice, absorption et gain) du plasma. Il y a
donc encore beaucoup de chemin a parcourir avant que des
"lasers X" ©puissent réellement concurrencer les sources de
rayonnement synchrotron pour des applications comme
l’holographie X.

4.2 DETECTEURS

Nous considérerons séparément deux classes de détecteurs
de rayons X, les détecteurs de flux qui mesurent le nombre to-
tal de photons regus a leur surface, et les détecteurs d’ima-
ges qui permettent une certaine résolution spatiale.

4.2.1 DETECTEURS DE FLUX

La plupart des détecteurs de flux fonctionnent en comp-
tage des événements produits par l’absorption d’un photon X.
Dans cette interaction d’un photon X avec le milieu consti-
tuant le détecteur (gaz, semiconducteur, photocathode, ...)
des charges sont produites, puis amplifiées par divers méca-
nismes, de fagon a produire un événement détectable sur une
électrode de mesure. Trois paramétres principaux caractérisent
ces détecteurs : le rendement quantique, le gain et le taux de
comptage. Ce dernier est en effet limité par le fait que deux
événements trop rapprochés dans le temps sont confondus par le
détecteur. Pour certains détecteurs enfin, la mesure de 1l/am-
plitude de chaque impulsicon permet une certaine résolution en
énergie.
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On trouvera a la table 4.2 les caractéristiques de quel-
ques-uns de ces détecteurs. I1 est bon de souligner que le
rendement quantique de certains d’entre eux (compteurs propor-
tionnels) approche 100 % dans les X mous.

4.2.2 DETECTEURS D'IMAGES

a) par comptage

Avec un dispositif de comptage, il est encore possible
d’obtenir une résolution spatiale si on sait déterminer 1l’ori-
gine spatiale de chaque événement. Diverses techniques sont

applicables mais se traduisent toutes par une forte réduction
du taux de comptage (généralement comme le nombre de pixels).
Les résolutions sont faibles : ~ 0,1 mm.

b) par conversion d'image

Pour détecter des images intenses, 1l est possible de
réaliser une conversion X — visible, ce qui permet alors
d’utiliser des détecteurs d’images classiques (vidicons, ma-
trices de diodes, etc..). Parce qu’on utilise des photons vi-
sibles 1la résolution de ce type de détecteur ne peut guere
étre meilleure que 1 pm. Dans le domaine des rayons X de quel-
ques Kev ou une résolution de guelques microns peut étre con-
sidérée comme bonne, nous avons nous-mémes obtenu une bonne
efficacité de détection en incluant un scintillateur dans des
fibres optiques (cf Annexe II) [BIGLER 1985]

On peut également effectuer une conversion indirecte
X — électron — photon visible autorisant 1’insertion d’un
élément amplificateur comme une galette de microcanaux. Rende-
ments quantiques et résolutions varient fortement d’un dispo-
sitif a l’autre en fonction de la longueur d’onde et du type
de conversion opérée. Des résolutions inférieures a 1 pm sont
possibles avec quelques pour cent d’efficacité ; a 10 pm de
résolution les efficacités peuvent atteindre 30 %. Nous exami-
nerons aux chapitres suivants quelques détecteurs de ce type.



¢) mateériaux photosensibles

Dans certains matériaux, l’absorption de rayons X entrai-
ne une modification locale des propriétés physico-chimiques.
Ces modifications peuvent étre '"révélées" chimiquement ou phy-
siquement pour produire une image observable.

L’émulsion photographique argentique est le plus commun
de ces détecteurs. La résolution est limitée au "grain de 1l’ée-

mulsion" et peut atteindre 1 pm. Notons gue ces images sont
alors observées au microscope optique. A ces résolutions, la
profondeur de foyer est faible ; on doit donc utiliser des

émulsions minces, de quelques microns d’épaisseur. Aux courtes
longueurs d‘onde, la faiblesse de 1’absorption réduit considé-
rablement 1l’efficacité ; dans les X mous au contraire, celle-
ci peut atteindre ou dépasser 20 % [NIEMANN 1980].

Une deuxiéme classe de matériaux photosensibles regroupe
un grand nombre de matériaux organiques photosensibles. Ce
sont géneéralement des polyméres ou des melanges de polymére et
de photosensibilisateur ; on les désigne habituellement sous
les noms de photopolyméres ou de résines photosensibles. Le
principe de base est le suivant : aux longueurs d’ondes X,
l’énergie libérée par 1’absorption d’un photon est susceptible
de rompre certaines liaisons chimiques. Selon le type et 1la
composition des résines, il peut se produire soit une dépoly-
mérisation locale, soit au contraire, grdce a cet apport ini-
tial d’énergie, une polymérisation locale. Le plus souvent, la
résine est alors révélée par un solvant qui attaque la résine
a une vitesse variable avec le degré de polymérisation, et
laisse apparaltre une image en relief. L‘’examen au microscope
électronique (& balayage ou en transmission aprés ombrage)
permet d’atteindre une résolution trés élevée (jusqu’a r = 10
nm pour le polyméthacrylate de méthyl [PMMA]). L’efficacité de
détection peut approcher 1, en termes de photons absorbés dans
une cellule de résolution élémentaire en volume (¢ ~ r°)

[SPILLER 1983, p. 1119] . En raison de leur faible coefficient
d’absorption, les résines sont composées essentiellement d’é-
léments légers, les sensibilités sont assez faibles, méme en X
mous, lorsqu’on les exprime en termes d’énergie incidente par

unité de surface.

D’une fagon générale, la réponse des matériaux photosen-
sibles est non linéaire. Il existe des phénoménes de seuil et
de saturation pour les résines, de saturation seulement pour
les émulsions photographiques utilisées en rayons X. En raison
du seuil de la caractéristique et de la raideur de sa partie
binaire, on pense souvent gue les résines ont nécessairement
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un comportement binaire. Ce comportement binaire, s’il est
souhaitable pour la reéalisation de circuits intégrés par mi-
crolithographie, est préjudiciable & la réalisation d’images.

Il peut en fait étre évité si on soumet les résines avant leur
utilisation & une préexposition uniforme. On décale alors la
caractéristique Jjusqu’au pied de la partie linéaire et on ga-
gne également en sensibilité. Pour 1’homogénéité de cette opé-
ration, et la réduction du bruit de photons associé, 1l est
pratique de pouvoir opérer dans 1/UV proche.

Dans tous les cas, les détecteurs photochimiques présen-
tent un effet de saturation. Ainsi que nous le verrons par la
suite, c’est leur principal défaut, qui interdit d’améliorer
le rapport signal/bruit par une augmentation des tenps de
pose.

4.3 FOCALISATION DES RAYONS X

Dans tout le domaine X, le fait que 1l’indice de réfrac-
tion demeure toujours trés voisin de 1l’unité (ou plus exacte-
ment que § et g aient le méme ordre de grandeur) interdit 1la
construction de tout systéme dioptrique. Pour focaliser les
rayons X, 11 faut donc utiliser soit des miroirs, soit des
reseaux.

4.3.1 MIROIRS

a) Réflectivite

Nous avons déja indiqué (au chapitre 2) que les rayons X
pouvaient étre reéfléchis avec une bonne efficacité aux trés
grands angles d’incidence. En effet, la partie réelle de 1l’in-
dice étant inférieure & un, on se trouve alors dans une situa-
tion proche, aux questions d’absorption prés, de la réflexion
totale. Lorsqu’on congoit un systéme catoptrique pour les
rayons X, 1l est important de savoir prédire cette réflectivi-
té a partir de 1l’indice complexe, lorsque celui-ci est connu
[HENKE 1981].

La reflectiviteé a l’incidence i, se calcule classiquement
par les formules de FRESNEL [BORN et WOLF]



a)

b)

Réflectivité

Réflectivité

0.2

Platine

2 ¥ 4 68

Longueur d'onde [nm]

Nickel

Longueur d'onde [nm)]

Figure 4.4

Réflectivité du platine (fig. a) et du nickel (fig. b)
pour quelques angles d'incidence rasante.
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2

n, cos i, - n, cos 1,
R, = , .
n, cos i, + n, cos 1,
(4.27)
; - : 2
cos 1,/n, cos 1,/n,
Ry = i + cos i,/n
cos 1, /n, cos 1, /n,

ol n; et n,sont les indices de réfraction du milieu extérieur
et du miroir, i; et i,sont les angles d’incidence du rayonne-
ment dans ces deux milieux. En rayons X l’indice n, est com-
plexe et l’onde qui se propage dans le miroir est inhomogéne
car trés rapidement atténuée. Les formules de Fresnel ainsi
que la relation de Snell et Descartes restent cependant vala-
bles a condition d’effectuer les calculs avec les valeurs com-
plexes. On trouvera a l’annexe I, la maniére pratique d’effec-
tuer ce calcul 1lorsque le milieu extérieur & pour indice 1
(vide ou air).

La figure 4.4.a présente le résultat de ce calcul pour
une surface de platine, qui est 1’un des matériaux les plus
utilisés a ces longueurs d’onde. Pour conserver une réflecti-
vité supérieure a 40 % sur l’ensemble du spectre, on constate
qu’il faut utiliser une incidence trés rasante (~ 4°) ; on
remarquera que la différence entre les deux polarisations est

extrémement faible.

Pour les longueurs d’onde supérieures a 1,5 nm, un miroir
de Nickel présente une réflectivité excellente (figure 4.4.Db).
La coupure & 1,45 nm (seuil L du Nickel) est caractéristique
de 1’influence du seuil d’absorption sur la réflectiviteé.

b) Miroirs en incidence rasante

L’obligation d’utiliser une incidence rasante (8 ~ 4°)
compligue considérablement la réalisation des miroirs, pour
deux raisons :

i) la surface de miroir nécessaire est augmentée de 1/sin8,

1i) les surfaces stigmatiques (quadriques de révolution dont
les foyers sont situés aux points optiquement conjugués)
sont tres éloignés de la sphére et donc difficiles a
fabriquer.

Si on cherche a réaliser un condenseur, on peut générale-
ment se contenter d’approximer la surface stigmatique par une



surface torique possédant les mémes courbures principales au

centre que la surface idéale, ce qui corrige l’astigmatisme
principal. Cette surface symétrique par rapport & son centre
est plus facile a réali-ser ; par contre, du fait de cette

méme symétrie elle introduit un défaut de coma d‘’autant plus
important que le montage est asymétrique (grandissement = 1).

De ce fait, les miroirs toriques ne sont guére utiles que
pour réaliser le transport de lumiére dans les lignes de
rayonnement synchrotron qui ne demandent généralement que peu
d’ouverture.

Pour faire de véritables images, il faut non seulement
obtenir le stigmatisme sur l’axe mais également sur un minimum
de champ. On doit pour cela utiliser des combinaisons de mi-
roirs. Nous citerons 1ici 1les deux combinaisons les plus
utilisées.

Optiques de Kirkpatrick et Baez [KIRKPATRICK 1948]

Ce type d’optique est composé de deux miroirs cylindri-
ques (ou méme sphériques) orthogonaux (figure 4.5). Ce dispo-
sitif compense assez bien astigmatisme et coma, mais son champ
reste trés faible. Il est utilisé en X durs pour faire des mi-
crosondes de fluorescence (résolution gquelques pm) [WU 1991].
Quatre miroirs permettent d’augmenter 1le champ [F. BRIDOU
1989, résultats non publiés].
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~—a+»‘VaﬁGﬂIa%
Figure 4.5

Objectif de Kirkpatrick et Baez [extrait de COSSLETT 1960]

101



102

Obljectifs de Wolter [WOLTER 1952]

Wolter a montré que l‘association de deux quadriques de
révolution, dont les méridiennes sont des coniques confocales,
pouvait étre raisonnablement corrigée des aberrations dans un
champ voisin de 1l’axe. Il en est ainsi de l’association ellip-
solde hyperboloide présentée figure 4.6. D’autres configura-
tions sont possibles selon l’ordre et le type de quadriques de
révolution utilisées. Dans certaines réalisations, les surfa-
ces peuvent éventuellement étre approchées par des tores, plus
faciles a fabriquer mails qui conduisent a des optiques de
moindres performances.
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Figure 4.6

Objectif de Wolter de typel [extrait de AOKI 1988]

La reéalisation d’optiques de Wolters est une tdche dif-
ficile et sa réalisation est délicate pour les raisons sui-
vantes :

1) Les surfaces asphériques ne peuvent pas étre obtenues par
rodage comme les surfaces sphériques. Les tolérances de
fabrication sont de plus trés sévéres.

ii) Le centrage des deux miroirs, c’est & dire la confusion
des axes, doit étre réalisé avec une excellente préci-
sion. La difficulté est encore accentué par le fait que

les deux sections de quadriques sont tout a fait hors-



axe. Les tolérances sur le positionnement axial, confu-
sion des foyers des coniques, sont éegalement trés sevé-
res [SAHA 1990]. Pour cette raison, les deux surfaces

sont parfois usinées sur un méme bloc [AOKI 1988]

iii) Parce que les miroirs X n’ont de réflectivité appréciable
que pour des angles d’incidence trés rasants, l’ouverture
utile est trés réduite. Dans le meilleur des cas, on peut
utiliser une pupille annulaire compléte, mais 1l’obstruc-
tion centrale est trés importante. Les performances de ce
type d’optiques sont 1le plus souvent limitées autour de
1 pum, bien que certains auteurs pensent pouvoir atteindre
0,1 pm dans un avenir proche [AOKI 1988].

Remarquons que les multicouches que nous allons mainte-
nant décrire pourraient contribuer a l’amélioration de ces op-
tiques en réduisant les angles d’incidence. Ce probléme diffi-
cile ne semble pas avolir été étudie.

c) Les multicouches

Alors que la réflectivité &8 un interface entre milieux
continus n’atteint de valeur importante qu’aux grands angles
d’incidence, 1l‘utilisation de structures en couches périodi-
ques d’épaisseurs voisines de la longueur d’onde permet d’at-
teindre des incidences quasi normales. En X dur, la longueur
d’onde est suffisamment faible pour utiliser la périodicité de
réseaux cristallins. On peut ainsi réaliser des Optiques de
Bragg avec des cristaux plans ou courbes. Dans le domaine des
X mous, la 1longueur d’onde est géneralement trop grande pour
pouvoir utiliser des cristaux naturels, et lorsque ceux-ci
existent, ils sont le plus souvent instables sous le
rayonnement.

C’est a E. Spiller [SPILLER 1972] qu’on doit 1’/idée de
reproduire, par dépdt sous vide, un empilement de multiples
couches alternativement transparentes et absorbantes avec une
périodicité de A/2. On réalise ainsi artificiellement un cris-
tal synthétigque, équivalent inorganique donc de stabilité ac-
crue, des empilements de couches de Langmuir Blodget.

L’optimisation théorique et la réalisation de ces struc-
tures multicouches est un sujet trop complexe pour étre déve-
loppé 1ici ; nous renvoyons le lecteur intéressé aux quelques
références suivantes [SPILLER 1983, BARBEE 1984, KEARNEY 1991,
CHAUVINEAU 1988]. Nous nous contenterons donc de quelques re-
marques d’ordre pratique du point de vue de 1l’utilisateur.
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Si les matériaux étaient idéalement transparents et ab-
sorbants, on devrait wutiliser pour faire des reflecteurs de
Bragg, des couches trés minces du matériau absorbant et les
couches du matériau transparent auraient une épaisseur proche
de X/4. La largeur relative de la bande spectrale réfléchie
serait Ax/Xx = 1/N, N étant le nombre de couches. La réflecti-
vité pourrait approcher 100 %. Il n’en est pas ainsi dans la
pratique. Pour optimiser une multicouche, on doit déterminer
les épaisseurs de chaque couche a partir des constantes opti-
ques des matériaux, de la méme facon qu’on calcule les multi-
couches diélectriques en optique visible. La réflectivité sa-
ture généralement pour un petit nombre de couches, au-dela el-
le se dégrade lentement par les effets de rugosité des inter-
faces et d’inhomogénéité. Les bandes passantes sont donc assez

X

larges. On peut aussi montrer que l’empilement optimal d’un
petit nombre de couches n’est pas strictement périodique, "ef-
fet de substrat". Il faut donc mesurer et contrdler 1l’épais-

seur au cours du dépdt.

Pour reéaliser une multicouche a une longueur d‘onde don-
née, deux conditions sont a remplir

1) Trouver un couple de matériaux dont les absorptions dif-
férent suffisamment et qui soient compatibles entre eux.
I1 ne faut pas en effet que les matériaux aient tendance
a diffuser 1’un dans l’autre et & former des alliages. La
rugosité des interfaces est également importante. Cer-
tains matériaux forment des interfaces dont la rugosité
est particuliérement faible, ce qui permet d’augmenter le
nombre de couches, donc la réflectivité. Les couples W-C
ou Mo-Si au volsinage de X = 10 nm, sont parmi les maté-
riaux les plus utilisés. Le bore, Ag-B par exemple, pour-
rait étre utile dans 1l’intervalle 6 - 10 nm [KEARNEY
1991]. On ne peut malheureusement pas couvrir tout le
spectre. En particulier, il est difficile de trouver des
matériaux transparents au voisinage du seuil K du Carbone
(4,4 nm). On ne connait ainsi aucun couple de matériaux
pour fabriquer des multicouches utilisables dans la "fe-
nétre de 1’eau".

1i) Les matériaux étant déterminés, il faut encore que les
couches soient physigquement réalisables. Une couche ne
saurait bien entendu étre plus mince que les dimensions
atomiques ; quelques couches atomiques sont nécessaires
pour que le depdt soit homogéne. En incidence normale, la
limite inférieure en longueur d‘’onde est voisine de 15 A.
On peut bien entendu franchir cette limite en utilisant



des incidences obliques (l’absorption rend difficile
l’emploi des harmoniques supérieurs). Le gain n’est si-
gnificatif que pour des angles importants, ce gui, nous
l‘/avons vu, augmente notablement les problémes de réali-
sation des surfaces optiques.

Obijectifs a multicouches

Pour 1les longueurs d‘onde de 10nm ou supérieures, la ré-
flectivité de 20% & 30% qu’apportent les traitements multicou-
ches permettent de concevoir des objectifs catoptriques. Spil-
ler, 1le premier, a proposé d’employer un objectif de type
Cassegrailn renversé, appellé objectif de Schwarzschild dans le
domaine de la microscopie X, pour réaliser un microscope & ba-
layage [HAELBICH 1980]. Celui-ci est composé de deux surfaces
sphériques concentriques, comme indiqué sur 1la figure 4.7
Lorsqu‘elle est parfaitement alignée, cette combinaison est
aplanétique, ce gqui permet une certaine tolérance d‘’alignement
a 1’utilisation. Les difficultés de réalisation et de centrage
commencent actuellement & étre maitrisées et des résolutions
inférieures a 1 pm ont été annoncées [UNDERWOOD 1991].

Figure 4.7

Objectif de Schwartzschild [extralit de HAELBICH 1980]
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4.3.2 RESEAUX

Pour focaliser les rayons X, on peut encore utiliser la
diffraction par des réseaux. Dans ce paragraphe, nous traite-
rons essentiellement de deux types de réseaux les plus couram-
ment utilisés en rayons X.

- Les réseaux zonés de Fresnel. Ces réseaux fonctionnant en
transmission sont essentiellement utilisés dans des dis-

positifs de microscopie.

- Les réseaux en réflexion rasante qui sont utilisés pour
leurs propriétés dispersives dans des monochromateurs.
Auparavant, nous consacrerons un alinéa aux conditions de
stigmatisme des réseaux et a leur réalisation.

a) Généralités sur les réseaux en rayons X
Pour focaliser en P, une onde issue du point P, (figure

4.8), on doit disposer sur son trajet un élément optique capa-
ble de modifier sa phase, de fagon que l’amplitude complexe

initialement sous la forme A,= A, exp[—i Kk, P1M] devienne
A,= A, exp[—i kz.PZM] (4.29)

Cet élément optique est donc caractérisé par la transmittance
complexe

1

[o]

t = exp{ ~i [ (k, .P,M - kz.E;ﬁ)]} = e TV ®(HY (4 29)

;//////M/////

Figure 4.8

Notation employee pour 1'étude des réseaux



En optique du visible, on peut directement agir sur 1la
phase sans introduire d’absorption avec une lentille d’indice
n et d’épaisseur

1 - -

e(M) = —— (p,M + P,M) + cte (4.30)

En rayons X, R.O. Tatchyn a envisagé d’ utiliser la pé-
riodicité de e ~' f?(")  pour n’employer que de trés faibles
épaisseurs [TAYCHYN 1984]. Ce réseau de phase idéal n’est mal-

heureusement pas réalisable pour deux raisons :
i) Les parties réelles et imaginaires de 1l’indice sont géné-
ralement trop proches pour qu’on puisse négliger 1’absor-

ption (sauf aux plus courtes longueurs d’onde) ;

ii) Les moyens technologiques dont on peut disposer ne per-
mettent pas de réaliser les profils requis (Kinoforms).

On doit donc se contenter d’approximations.

Réseau sinusoidal

Si nous nous restreignons a des transmittances réelles
positives, il est possible d’envisager un réseau dont la

transmission varie comme la partie réelle du facteur de phase
e —1 PH)

t, = % (1 + cos @(M)) = 1/2 + t,/4 + ty/4 (4.31)

Au lieu d’une onde émergente unique, on obtient trois on-
des diffractées :

- une onde semblable a l’onde incidente : ordre O

- une onde utile focaliseée en P, : ordre 1

- une onde conjuguée (correspondant & l’onde qui serait
produite par la lentille de puissance opposée
t = e t PM)y 1 ordre -1.

Par ce biais, nous obtenons effectivement la focalisation
voulue mais au prix d’une efficacité (en intensité) réduite a

6,25 %.
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Fabrication d’un réseau sinusoidal

L’équation de la transmittance t;, peut encore s’écrire

2

t, = (4.32)

1 4+ e i PCH)
2

La transmittance t, peut donc étre interprétée comme 1l’inter-
ferogramme de deux ondes (0O;) et (0,) présentant entre elles
la difference de phase que (0,) et (0O,)

le(M) | = 1oz (M) - ¢, (M) = |k, P;M - k, P,M (4.33)

On peut donc enregistrer le réseau sous la forme d‘un ho-
logramme : réseau holographique. La relation 4.34 est la con-
dition de stigmatisme de ce réseau. Les deux ondes de cons-
truction (0;) et (O,)peuvent étre les deux ondes (0,) et (0;)
dont nous sommes partis ; on peut encore utiliser 1’onde con-
juguée (O:) et 1’onde conjuguée (O;) ; on peut encore choisir
n’importe quel couple d’‘onde (O;) et (0,) satisfaisant a l’e-
quation 4.33, & une longueur d’onde quelconque. Notons que la
phase dépend du vecteur d’onde ﬁ, le stigmatisme ne peut donc
étre assuré que pour une seule longueur d’onde. Pour d’autres,
il y aura & la folis déplacement du point de focalisation (dis-
persion) et apparition d’aberrations. De fagon trés générale,
la forme de 1la surface d’onde est donnée par distribution de
phase sur la surface du réseau de l’onde sortante.

©, (XM = ©1 (A, M) + p[§03 ()‘0 M) - ®, (>\0 M] (4.34)

ou p est l’ordre de diffraction du réseau, X la longueur d’on-
de d’utilisation et A, <celle de construction.

La technique de fabrication d’un réseau pour les X con-
siste &a impressionner une résine photosensible selon le motif
défini précédemment, par holographie ou tout autre moyen, puis
a transférer ce motif sur un substrat convenable généralement
par attaque chimique. On con¢oit qu’il soit difficile dans ces
conditions d’obtenir des profils de motifs autres que binai-
res, a cause de la non linéarité des processus mis en jeu.

Réseau binajire d’amplitude

Un réseau binaire d’amplitude résulte du transfert du mo-
tif sinusoidal en un motif alternativement transparent au-
dessous d’un certain seul, opague au-dessus. C’est le cas des



réseaux en transmission obtenus par masquage et gravure d’une
couche absorbante.

La fonction de transmittance se développe alors selon une
série de Fourier dont les coefficients dépendent du rapport
cyclique (defini comme précédemment (éq. 3.10) par le rapport
largeur de "blanc" / largeur de '"noir"). Il apparait des or-
dres supérieurs de diffraction, mais dans l’ordre 1 la forme
de 1la surface d’onde n’est pas modifiée. Lorsque le rapport
cyclique est 1, les termes d’ordres pair sont nuls et 1l’effi-
cacité dans l’ordre 1 est maximale et égale a 10%.

Réseau binaire de phase

On peut dans certains cas s’arranger pour que les ondes
transmises par chaque partie d’un motif binaire subissent une
variation relative de phase égale a w. Pour un réseau en
transmission, il faudra utiliser un matériau peu absorbant et
régler 1l’épaisseur du motif a e = A/28 . Pour un réseau par
réflexion fonctionnant & 1l’incidence 8, on choisira la profon-
deur de gravure égale X\/4 cos8. Dans ce cas, l’ordre 0 est
éliminé et l’efficacité considérablement accrue (x 4). Notons
cependant, dans le cas d’un réseau en transmission, que la
subsistance d’une absorption, méme faible, conduit a s’écarter
du rapport cyclique de 1 et réduit quelque peu l’efficacité
pratique [KIRZ 1974].

b) Réseaux Zonés de Fresnel

Pour remplacer une lentille, il est particuliérement in-
téressant d’employer un réseau en transmission de révolution,
focalisant sur 1’axe. Ce réseau peut étre engendré par la fi-
gure d’interférence entre une onde plane et une onde sphéri-
que. Apreés binarisation, il se présente sous forme de zones
alternativement opaques ou transparentes dont les rayons limi-
tes sont donnes par

r? =n £ x + n? r\%/4 (4.36)
ou n est le rang de la =zone (demi-période), A la longueur
d’onde et f la distance focale de 1l’ordre 1. Ce réseau zoné se
comporte dans l’ordre p comme une lentille de focale f/p. Si N
est le nombre de zones, on peut caractériser le réseau zoné
par la largeur de sa derniere zone
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Ar, = £/2 1, (4.37)

Son ouverture dans l’ordre p est alors

o]

N A
sin @, = — = —li——— (4.38)
P fp 2 A ry

et sa résoclution

A Aru
p. = - = (4.39)
P 2 sin o, P

On considére en pratique que la résolution d’un réseau
zoné est celle de son premier ordre, c’est-a-dire égale a la
largeur de la plus petite zone que l’on sache tracer ; c’est
une limite propre a la technologie du tracé. On peut bien en-
tendu tenter de gagner en résolution en utilisant un foyer
d’ordre supérieur. A l’ordre trois toutefois, la perte d’effi-
cacité est déja importante (x 1/9) et 1’influence des défauts
de traceée est fortement augmenteée.

Dans la pratique, on utilise 1le plus souvent un réseau
zoné dont la partie centrale est obturée, et on lui associe le
diaphragme complémentaire au voisinage de son plan focal ; ce-
la permet d’éviter le recouvrement d’ordre sur le champ utile
(quelques dizaines de microns). Bien qu’elle renforce les an-
neaux autour de la tache de diffraction, cette obturation cen-
trale est souvent improprement appelée, "apodisation", alors
gqu’elle a 1l’effet inverse.

Fabrication des réseaux zonés

lLes réseaux zonés sont réalisés par microlithographie. Un

matériau absorbant (Or), ou éventuellement déphasant et absor-
bant (nickel), est déposé en couche d’épaisseur convenable sur
un substrat mince transparent. Cette couche est recouverte

d’une résine photo- ou électro-sensible qui est insolée selon
le motif & reproduire. La résine développée sert de masque
pour la gravure du réseau.

Deux techniques principales sont utilisées pour produire
le motif sur résine :

i) Le traceé par faisceau d'électrons

Un faisceau d’électrons, piloté par ordinateur, insole
point par point la résine - méthode developpeée par J. Kirz



(Stony Brook) et D. Kern (IBM) [RARBACK 1984, VLADIMIRSKY
1989, ANDERSON 1991]). Cette technique est limitée par la preé-
cision d’adressage du faisceau, car l’erreur de positionnement
absolu de chaque =zone ne doit pas excéder une fraction de sa
largeur ~ Ar/4. Une méthode similaire développée a King’s Col-
lege (Londres), utilise au lieu de la résine, la couche
contamination c¢arbonée qui se forme, en atmosphére contrdlee,
au point d’impact du faisceau d’électrons [MICHETTE 1984,
CHARALAMBOUS 1991]. 1

ii) Trace holographigue [SCHMAHL 1979, 1984]

On peut encore réaliser le masque par voie holographique.
Jusqu’a présent, on n’a encore jamais réalisé de réseau zoneé
holographique directement a la longueur d’onde d‘utilisation.
Si la construction est effectuée & une longueur d’onde Ao
beaucoup plus grande (visible ou UV), il faut tenir compte des
aberrations du changement de longueurs d’onde. Supposons en
effet que le reseau ait eéte enregistré a A, avec une onde pla-
ne et une onde sphérique, et que nous l’éclairions avec une
onde plane. A l’ordre 4 en r, la distribution de phase de
l’onde sortante (ég. 4.34) est

2

2
4 f£?

¢, (A, r) ~ 2 (4.40)

Au deuxiéme ordre en r, nous obtenons la phase d’une onde

sphérique focalisee a f = f X /A, mais le terme d’ordre 4

n’est pas celui d’une onde sphérique qui devrait étre
4
r

-2 b Entre ces deux ondes, i1l existe un écart aberrant
8 £
A A rt >
A="TT = - [, /22 = 1] (4.41)
270 8 f3 °

C’est un terme d’aberration sphérique trés important
puisque généralement A /X > 50. Pour l’éviter, on est conduit
a faire interférer des ondes la forme

L— (4.42)

Nous retrouverons ce profil de phase gquasi-paraboligue
lorsque nous traiterons de l'holographie de Gabor.
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iii) Copie de réseaux zonés

Lorsqu’un réseau zonéa été réalisé, on peut l’utiliser
comme masque pour produire des réseaux fils par lithographie
de contact. On a également cherché a obtenir les réseaux zonés
de fréquences harmoniques en enregistrant les interférences
produites par deux ordres diffractés [YUN 1988, JACOBSEN 1991]

Limites actuelles de la technologie

Quelle gque soit la méthode de tracé, les largeurs de la
zone externe restent d’un méme ordre de grandeur : 0,05 pmnm.
Les publications récentes donnent un certain avantage au tracé
electronique (Ar, ~ 30 a 40 nm) [ANDERSON 1991). Toutefois, la
nméthode holographique reste encore supérieure au faisceau 4d’é-
lectrons lorsqu’il s’agit de réaliser les réseaux de Fresnel
de grand diamétre (~ 5 mm) qui sont utilisés comme condenseurs
dans les systémes optiques. La dimension des traits ne suffit
pas a caractériser la qualité d’un réseau zoné ou la précision
de tracé intervient aussi pour une dgrande part. Actuellement,
les meilleures images montrent une résolution qui peut étre
estimée autour de 50 nm. On peut d’ailleurs se demander quel
gain en résolution on peut encore espérer. En effet, les
épaisseurs nécessaires de matériaux absorbants (ou déphasants)
approchent 1le plus souvent 1 pm. Le trés grand rapport hau-
teur/largeur des structures a réaliser agit au détriment de la
précision de fabrication. On est aussi trés 1loin du modéle
plan de la théorie. Les tentatives pour prendre en compte les
effets d’épaisseur [MICHETTE 1986-a] montrent, comme on peut
s’y attendre, une perte importante d’efficacité pour les zones
externes, c’est-a-dire une baisse de la FTM aux fréquences les
plus élevees.

Sur le plan de l’efficacité enfin, les réalisations de
réseaux zonés d’amplitude sont également un peu en-deca de la
théorie. Pour les réseaux zonés de phase, les matériaux dispo-
nibles (Ni, Ge) permettent d’approcher les 15% d’efficacité de
diffraction [THIEME 1991, ANDERSON 1991] aux longueurs d’onde

de 1la "fenétre de l’eau'". Aux plus courtes longueurs d’onde,
on devrait pouvoir atteindre des efficacités encore meilleu-
res. Notons cependant que le développement de la technologie

des réseaux zonés de phase se limite encore a la fabrication
de réseaux de faible résolution utilisables comme condenseurs.
Indiquons egalement que pour les longueurs d’onde les plus
courtes ou l’efficacité des réseaux en transmission s’effon-
dre, 11 est 1intéressant d’utiliser des réseaux de Fresnel en



réflexion. Pour ne pas étre trop limité en ouverture par une
réflexion rasante, le réseau peut étre gravé dans une multi-
couche ou dans un cristal dont on utilise la réflectiviteée a
l’angle de Bragg (réseaux de Bragg-Fresnel) [ARISTOV 1988). Ce
type de réseau fonctionne en réseau de phase.

c) Réseaux pour monochromateurs

Dans 1la plupart des dispositifs de microscopie X, on a
besoin de sélectionner une bande spectrale étroite. C’est par-
ticuliérement vrai lorsqu’on emploie des optiques a réseaux de
Fresnel ou lorsqu’on fait de la microscopie holographique. La
largeur spectrale maximale est alors directement reliée au
nombre de zones ou au nombre de franges dans l’hologramme d‘un
point

2 sy (4.43)
AX

Méme lorsque la longueur d‘’onde n’intervient pas dans 1la
limite de résolution, en microscopie de contact par exemple,
une certaine finesse spectrale (\/AX ~ 50-100) est utile pour
conserver un contraste différentiel au voisinage des seuils.
On peut alors utiliser des filtres composés d’un miroir, pour
éliminer 1le rayonnement de courte longueur d‘onde, et d’une
feuille absorbante pour supprimer les plus longues. Un vérita-
ble monochromateur permet toutefois d’isoler une bande étroite
et de faire varier la longueur d’onde. Pour cela, on fait ap-
pel a la dispersion des réseaux.

Monochromateur a réseau zoné

La dispersion des réseaux zonés est axiale Af/f = Ax/A.
Une source ponctuelle & grande distance (source synchrotron)
et un trou au foyer permettent de sélectionner une longueur
d’onde. Avec une source ponctuelle et un trou de rayon égal a
la tache de diffraction, la bande passante relative est 1/N ,
l/inverse du nombre de périodes du réseau zone.

Dans la pratique, la source est le plus souvent trés loin
d’étre ponctuelle. Si le diamétre, d, du trou de filtrage est
égal a celui de 1’image géométrique, la résolution dépend de
celui-ci et du rayon r, de la derniére zone par

AN (4.44)
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Monochromateur en incidence rasante

Pour accorder continuement la longueur d‘onde, les dispo-
sitifs présentant une dispersion latérale sont plus pratiques.
Ces réseaux sont caractérisés par leur fréquence spatiale au
centre N, exprimée en nombre de traits par unité de longueur.
La dispersion se déduit de la formule classique du réseau :

sin i, + sin i, = N p A (4.44)
di
2 N
_ p (4.45)
dx cos 1,

p est l‘ordre de diffraction, i, et i, les angles d’incidence
et d’émergence. Les dispersions élevées nécessaires conduisent
a de grands angles df‘incidence. On utilise donc des réseaux
par réflexion en incidence rasante.

Pour des raisons pratiques : la faible étendue gécmétri-
que des faisceaux synchrotron et la faible convergence des op-
tiques qui imposent de trés grands bras, on choisit générale-
ment une disposition a déviation fixe et l’accord est obtenu
par simple rotation du réseau autour de son centre (fig.4.9).

fente cle

Sovctie

Fente

Aeatree

[

T

Figure 4.9

Notation utilisée pour le calcul des réseaux a déviation
fixe



Avec les notations de la figqure 4.9, on a en premiére
approximation
] Np A
0, = - +
1 2 0
(4.47)
N p A
0, =5 - —
Optimisation

La résolution spectrale du monochromateur est également
fonction des aberrations résiduelles du systéme optique. Pour
des raisons de simplicité, on cherche le plus souvent a n’em-
ployer qu‘un seul élément optique, le réseau, utilisé a la
fois comme élément disperseur et focalisant. Le réseau est
alors le plus souvent construit holographiquement Sur une sur-
face torique, <ce qui permet de compenser assez facilement
l’astigmatisme dd & la forte incidence. On peut aussi utiliser
d’autres configurations.

Nous n’examinerons pas ici le probléme de 1’optimisation.
On trouvera a 1l’annexe Il la procédure gue nous avons suivie
pour optimiser le réseau destiné a équiper la ligne de lumiére
que nous avons construite pour 1‘’holographie X a Super-ACO,
ainsi que les références relatives a cette question.

Efficacité

Les réseaux holographiques pour les X mous doivent fonc-
tionner sous ultra-vide. Ils sont réalisés par gravure ionique
et ont, pour cette raison, un profil binaire (réseaux lamel-
laires); ce sont donc des réseaux de phase. La profondeur de
gravure optimale, h, est celle qui produit un déphasage de
entre deux demi-périodes.

A A
h = . . ~ (4.48)

2(sin 8, + sin 6,) 2 06
l’efficacité est alors proche de 0,4 R(6,), ou par R(6,), on
désigne la réflectivité, sous 1l’incidence d’entrée, du maté-

riau formant le réseau.
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4.4 SYSTEMES OPTIQUES POUR LA MICROSCOPIE X

Les optiques que nous venons de décrire peuvent étre uti-
lisées pour construire un microscope a rayons X. Les proprie-
tés de celui-ci seront alors essentiellement limitées par la
qualité des éléments optiques employés. Le domaine spectral
d’utilisation, la résolution ainsi que l’efficacité, c’est-a-
dire également la dose regue par l’objet pendant 1l’observa-
tion, dépendent ainsi beaucoup de la technologie des optiques.

On peut dans certains cas estimer préférable de se passer
d’optiques X pour la formation d’image proprement dite. Les
méthodes de formation d’image en projection de contact, ainsi
que l’holographie X entrent dans cette catégorie & laquelle
notre travail a été entiérement consacré. Cependant, pour don-
ner une idée synthétique de 1’évolution de la microscopie X,
nous pensons utile d’exposer succinctement 1l’ensemble des dif-
férentes techniques.

4.4.1 FORMATION D'IMAGE SANS ELEMENT OPTIQUE

a) Méthodes de projection

Projection de contact

C’est la plus simple des technigues de projection et aus-
si la plus ancienne. Dans l’année qui suivi la deécouverte de
rayons X par Rontgen, Burch et Ranwez réalisérent des images
de petits objets déposés sur des plagques photographiques
[BURCH 1896, RANWEZ 1896}. Plus tard, Goby, en France, fut le
premier a utiliser cette technique pour 1l’exploitation micros-
copique de la structure d’objets biologiques, plantes, insec-
tes [GOBY 1913].

La technique en elle-méme est la suivante : 1l’objet est
presse contre un detecteur et éclairé par une source de rayons
X. On obtient ainsi une image au grandissement 1, qui doit en-
suite étre examinée avec un microscope d’un autre type (opti-
que, électronique, force atomique ? ...)



Figure 4.10

Limitation de la resolution en microscopie de contact

Plusieurs effets limitent la résolution (fig. 4.10)

1) Un effet de pénombre did a la longueur de la scurce s 1li-
mite la résolution a r, = s d/D

ii) La diffraction (diffraction de Fresnel) produit également
un élargissement de 1l’image d’un bord d’objet. La résolu-
tion limite est r, ~ {xd [COSSLETT p. 54)

iii) La reésolution est enfin limitée par la résolution propre
du detecteur r; ou celle du dispositif de lecture. On
peut estimer que la résolution ultime est voisine du 1li-
bre parcours moyen des photoélectrons {(~ 5 a 10 nm [cf.
figure 5.16] ; cette discussion sera complétée au
§ 5.4.2).

En derniére analyse, c’est généralement le deétecteur qui
fixe les proprietés d’une telle microscopie. Dans les premiers
temps, seule la plaque photographique était utilisable. Avec
des émulsions minces et des grains trés fins, on arrive a des
résolutions voisines de 1 pm. Nous indiguerons plus lolin com-
ment une numeérisation de tels clichés permet de pratiguer une
microanalyse d’absorption.

Plus recemment, 1l’usage de résines photosensibles a per-
mis d’atteindre des 7résolutions bien plus elevées (10 nn
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[SPILLER 1976]). Il faut alors se mefier des effets de penom-

4

bre (généralement negligeables avec le rayonnement synchro-

tron) et plus encore des effets de diffraction, ce gul exige
un contact parfait entre objet et detecteur.

Nous avons nous-méme reéalisé des images sur résine PMMA
avec le rayonnement de 1’anneau ACO, dont nous donnons guel-
ques exemples aux figures 4.11 et 4.12. Ces images sont le reé-
sultat de 1’observation de la résine développeée au microscope
électronique a balayage.

Bien gque trés sinmple, cette méthode est, de toutes les
methodes de microscopie X, celle gquil donne les résolutions les
plus elevées. Toutefois, 1la dynamique d’exposition est trés
limitée par le caractére assez binaire des résines. Remarquons
gu’aucune expérience de microscopie de contact n’a ete meneée
pour évaluer 1l’influence d’une préexposition.

Un troisiéme type de détecteur utilise 1’émission photo-
électrique d’une cathode mince et homogéne, pour convertir
l1’/image X. Sur ce principe, nous avons développé un microscope
qul permet de faire de la microscopie de contact en temps reée-
el. Son étude fait 1’objet de la deuxiéme partie de cette
these.

figure 4.11 > /*

Image d'une diatomee enregistree sur resine PMMA avec le
rayonnement polychromatique d'une source aimant d'ACO.
Cette 1image permet de se rendre compte de la resolution
elevee mals aussi de la faible dynamique de ce type de
detecteur.



Figure 4.12

Cellule de 1l'extremité d'une racine de jacinthe endymion
en cours de division. L'objet est déshydraté mais les cel-
lules sont entiéres et non colorées [préparation H. Cou-
derc, laboratoire de physiologie vegéetale (Orsay)]. Les
conditions d'enregistrement sont celles de figure 4.11. On
remarque surtout le contraste avec lequel sont rendus les
agrégats de chromatine du noyeau et les membranes, et tou-
jours la faible dynamique.

Projection ponctuelle

La meéthode de projection de contact donne une image de

taille identique a celle de 1’objet. Si on veut un
grandissement direct, on peut utiliser une source de petite
dimension, la placer au voisinage de l1l’objet et observer a
grande distance. Avec les notations de la figure 4.13, 1le
grandissement est donné par G = D/d . La résolution du
détecteur n’intervient généralement pas. La reésolution

rapportée a 1l’objet est fixée par les deux facteurs suivants :

i) La diffraction de Fresnel produit, de la méme facon que
précedemment, un élargissement des bords caractérisé par

ii) La dimension s, de la source, crée un effet de pénombre
qui limite la resolution a r, = s.

Ce deuxiéme effet est généralement prépondérent.
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Figure 4.13

Limitation de la résolution en microscopie par projection
ponctuelle.

La méthode de projection ponctuelle a été largement déve-
lopée et utilisée entre 1950 et 1960. Elle est en effet treés
bien adaptée & 1l’utilisation de sources classiques & micro-
foyers. Comme nous 1’avons vu au début de ce chapitre, c’est
lorsque le foyer a une dimension inférieure a 1 pm gque les
sources classiques atteignent la luminance la plus élevée. Des
résolutions voisines de 0,15 pm ont été obtenues par cette mé-
thode - en utilisant un microscope électronique pour focaliser
des électrons sur une cible trés mince. Pour que la diffrac-
tion ne limite pas la résolution, la distance source - objet
doit étre inférieure a s?/x. Méme aux plus courtes longueurs
d’onde ou fonctionnent ces microscopes, cela conduit A& des
distances source - objet trés faibles. Exemple A= 0,1 nm,
s=0,15 pm = d < 100 pm (épaisseur de cible incluse). Les con-
traintes thermiques d’un tel ensemble, qui doit étre placeé
trés prés de la lentille objective du microscope, sont sévéres
et la stabiliteé est la principale limite a la résolution.

Plus récemment J. Cazaux a amélioré le procédé en utili-
sant un microscope a balayage pour former 1la source de
rayons X [CAZAUX 1981,1982, MOUZE 1985, 1988, 1991]. On peut
alors remplacer le détecteur d’image par un détecteur de flux



de petite dimension (détecteur solide). L‘’image est obtenue
par déplacement de la source. Les contraintes thermiques sont
moins sévéres gque selon la technique de base. Ces mémes au-
teurs, et indépendamment P.C. Cheng et al., ont tout récemment
proposé une autre variante gui consiste & utiliser une source
fixe mais a tourner 1l’échantillon de fagon & enregistrer une
série de projections tomographiques [THOMAS 1991, CHENG 1991].
L‘’énergie importante du faisceau de sonde permet d’examiner
des objets épais avec une résolution tomographique, limitée
par la dimension du faisceau électronique, qui devrait attein-
dre 1 pm.

L’utilisation d’une source a bombardement électronique, a
pour inconvénient essentiel de limiter le choix des longueurs
d’onde. Avec une source de rayonnement synchrotron, la methode
ne parait pas conserver d’intérét. On serait obligé d’utiliser
une optique pour former une source secondaire, et il est clair
que, dans ce cas, la microscopie par balayage est préférable.

Microtomographie

Aux méthodes de projections se rattachent, comme nous ve-
nons de l’évoquer, les méthodes de microtomographie. Quand on
dispose d‘un échantillon épais, il est en effet possible d’en
enregistrer plusieurs projections sous différentes incidences.
En numérisant ces projections et en appliquant les mémes algo-
rithmes qui ont été développés pour les scanners médicaux a
rayons X, on reconstruit des coupes tomographiques de 1l’objet
ou des images tridimensionnelles.

En projection paralléle, la résolution ne saurait attein-
dre celle gque 1l’on recherche pour la microscopie d’objets bio-
logiques, a cause de la distance objet - détecteur. Une réso-
lution de quelques microns semble déja extrémement prometteuse
pour certaines applications [KINNEY 1989, BONSE 1991].

B) HOLOGRAPHIE

L’Holographie est une technique de formation d’image en
deux temps
- Dans un premier temps, on enregistre les interférences en-
tre une surface d’onde de forme connue et 1’onde provenant
d’un objet.
-~ Dans un deuxiéme temps, on reconstruit une onde image sem-
blable a 1’onde objet.
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Entre 1l’enregistrement et 1la reconstruction, on peut changer
certains parameétres : longueur d’onde, forme de la surface
d’onde de référence. On peut obtenir ainsi une image agrandie
quli présente une résolution rapportée a 1’objet ~ 0,1 um

Bien que le principe soit trés simple et gque son utilisa-
tion ait été depuis longtemps envisagée [BAEZ 1952] (trois ans
seulement aprés la publication de 1’idée par D.Gabor [GABOR
19493, les premiéres tentatives pour approcher une résolution
de 1 pm sont récentes : S. Aoki et S. Kikuta avec des tubes a
microfoyer [KIKUTA 1972, AOKI 1974] et avec le rayonnement
synchrotron [AOKI 1972], puis M. Howells et col. avec la sour-
ce onduleur de Brookhaven [HOWELLS 1984, 198631, et enfin
J. Trebes avec la source a plasma laser du Lawrence Livermore
Laboratory [TREBES 1988]. La résolution des franges ne descen-
dit en dessous de 1 um que lorsque les plaques photographiques
furent remplacées par des résines photosensibles. Ces expé-
riences furent réalisées presque simultanément par M. Howells
et C. Jacobsen sur l‘’onduleur de Brookhaven [JACOBSEN 1988-a],
D. Joyeux et nous-méme sur celui d’ACO [ JOYEUX 1988-a]. Les
premiéres reconstructions avec une résolution de microscope
(~ 0,5 pum) ,suivirent rapidement [JACOBSEN 1988-b, JOYEUX
1988-b1.

L’enregistrement d’un hologramme exige en effet de la
source, une cohérence assez forte pour produire des franges
d’interférence en nombre suffisant. Nous verrons (Chap. 8) que
1l’on peut obtenir artificiellement la cohérence, pourvu que la
luminance spectrale de la source soit assez grande, en ne pré-
levant qu’une partie du rayonnement émis. Pratiquement seules
les sources onduleurs de rayonnement synchrotron ont, pour le
moment, les qualités requises.

Parmi les différents montages de microscopie holographi-
que que l’on peut réaliser pour les rayons X, le montage de
Gabor nous parait le plus attractif. Son avantage est d’étre
extrémement simple - pas d’optique entre source et détecteur -
de demander trés peu de cohérence, de pouvoir enregistrer un
champ étendu en une seule pose et sans réglage ( champ >
2 mm®, plus de 10%® points enregistrés). Les propriétés de la
microscopie par holographie de Gabor sont étudiées en détail
aux chapitres 8 et 9.



4.4.2 - MICROSCOPES A RAYONS X MOUS

A partir du moment ou 1l’on dispose d’éléments optiques de
gualité convenable, on peut reproduire en rayons X les dispo-
sitifs de microscopie utilisés dans le visible. Nous distin-
guerons deux types fondamentaux de microscopes : les microsco-
pes a formation d’image et les microscopes a balayage.

a) Microscopes a formation d'image

Un microscope a formation d’image comporte deux optiques
principales : le condenseur, qui régle l’éclairement de 1’ob-
jet, et 1l’objectif, qui collecte la lumiére transmise et dif-
fractée et forme une image agrandie de l1’objet. Divers types
d’éléments optiques, parmi ceux que nous avons présentés, ont
été et sont encore utilisés (miroirs par exemple [AOKI 1988]).
Toutefois, la qualité de 1’objectif est essentielle et le seul
microscope a formation d’image véritablement fonctionnel est
le microscope & réseaux de Fresnel de Gottingen. Il est ac-
tuellement installé sur une source de type aimant de 1’anneau
BESSY a Berlin..

La figure 4.14 présente le schéma optique de ce microsco-
pe [THIEME, 1988]. Il utilise comme condenseur et comme ob-
jectif deux réseaux de Fresnel dont les caractéristiques figu-
rent ci-dessous. Le condenseur est un réseau zoné d’assez

grande dimension (g = 9 mm) mais de faible ouverture numéri-
que. Il est utilisé a projeter 1’image de la source sur
l’objet (éclairage critique). Le diaphragme de champ qui lui

est associé a un double usage. Il limite la lumiére parasite
dans 1’instrument, mais il sélectionne aussi, sur le principe
du monochromateur axial, une bande passante étroite dont la
résolution est : Xx/Ax = D/2d (éq. 4.44); D est le diamétre du
condenseur, d le diamétre du champ. Avec un champ image de di-
mension ~ 20 pm on arrive facilement a une résolution spectra-
le de 250 suffisante pour le bon fonctionnement de 1‘’objectif
de 250 zones, ouvert a f/12 qui est chargé de former une image
agrandie (~ x 500) de 1l’objet sur un film photographique ou
sur un intensificateur d’image. Pour éviter les recouvrements
d’'ordres au centre du champ, la partie centrale de ces réseaux
de Fresnel est obturee par un cache absorbant (§ 4.3.2-b)

Avec ce microscope G. Schmahl et ses collaborateurs ont
obtenu une résolution de l’ordre de 60 nm, ce gui compte tenu
de 1’obturation centrale est trés proche de la limite de dif-
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Figure 4.14

Schéma optique du microscope a formation d'image de

Gottingen [THIEME 1988].

Réseau condenseur |Réseau objectif

Paramétres de construction

diamétre externe 9 mm 55,6 pm

nombre de zones 38 000 251

largeur de derniére zone 0,15 um 0,055 pm

résolution 3-5 pum 0,06 pum

matériau Ge Ni
Parametres optiques

longueur d‘’onde [nm] 2,4 4,5 2,4 4,5

focale [Tam ] 570 304 1,3 0,69

ouverture D/f 1:63 1:34 1:23 1:12

efficacité ordre 1 11% 8% 5% 3%

Table 4.3

Caracteristiques des optiques du microscope de Gottingen
[D'apres SCHMAHIL 1984, BOGLI 1988, HILKENBACH 1988]




fraction. L‘’efficacité globale de 1’instrument reste faible
~ 1% de collection a X = 4,4 nm et décroit rapidement quand on

utilise deslongueurs d‘onde plus courtes. Toutefois 1l‘utilisa-
tion de nouveaux matériaux (nickel a la place de l‘or) tend a
augmenter l‘efficacitée de diffraction et & accroitre le do-
maine spectral utile & l’ensemble de la fenétre de 1’eau.

Contraste de phase

Le systéme optique que nous venons de décrire permet
d’observer les objets en contraste d’absorption. Une variante
du schéma optique permet également le contraste de phase
[SCHMAHL 1988]. Elle met a profit la différence d’ouverture
entre le condenseur et l‘’objectif pour déphaser préférentiel-
lement la lumiére non diffractée (figure 4.15). Ce dispositif
ne permet pas d‘obtenir un contraste de phase de qualité équi-
valente a ce que l’on peut faire en éclairage cohérent. Les
images reéalisées montrent cependant un contraste différent du
contraste d’amplitude.

polychromatic
X -radwation

stop
~
e S 5t
condenser zone T miceo zone N,
plate plate phase "> o
nlate e

figure 4.15

Contraste de phase du microscope de Goéttingen [SCHMAHL
19887].
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b) Microscopes a Balayage

1 - Mode transmission

Lorsgu’on dispose d’une optique corrigée pour un point on
peut l‘utiliser pour former une microsonde. Il suffit alors de
déplacer 1’objet et la source relativement 1’un a 1‘autre pour
recueillir séquentiellement une image sur un simple détecteur
de flux. La méthode présente un avantage significatif pour les
objets fragiles : tous les photons qui atteignent 1’objet par-
ticipent au signal. Son principal désavantage est de n‘utili-
ser qu‘une trés faible partie de 1’étendue géométrique de la
source, méme d’une source synchrotron a onduleur. On cherche
en effet, a ce que l‘optique soit limité en résolution par la
diffraction. L‘’étendue acceptée est alors limitée a 1’étendue
cohérente ~ x%/4 ; elle est beaucoup plus petite que celle
d‘un montage holographique de Gabor. Ces microscopes ne sont
actuellement concevables qu‘avec une source a onduleur. Malgre
cela, 1les temps d‘enregistrement d‘une seule image sont longs
(plusieurs minutes pour 500 x 500 points).
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Figure 4.16

Schéma de principe d'un microscope X & balayage et réseau
de Fresnel [extrait de MICHETTE 1986-b].



Nous présentons a la figure 4.16 le schéma fonctionnel
typique d’un microscope X a balayage a réseau de Fresnel. Le
pemier microscope de ce type, le microscope de Stony Brook, a
été congu avant méme que des onduleurs ne solent utilisables
[KIRZ 1980, RARBACK 1984, 1988-a]. Son élément essentiel est
un réseau de Fresnel, fabriqué par faisceau d’électrons, dont
la largeur de trait au bord est 30 nm. Le rayonnement ayant
traversé l’objet est détecté par un compteur proportionnel, ce
quil assure un rendement proche de 90%. L’image est obtenue par
déplacement de 1’objet. La qualité du balayage est contrdlée
par des interférométres. La résolution des images obtenues
avec cet intrument est tout & fait comparable & celle du mi-
croscope a formation d’image.

Il v a actuellement plusieurs microscopes X a balayage en
développement dans différents centres de rayonnement synchro-
tron [MORRISON 1991, NIEMANN 1991, WATANABE 1991, UNDERWOOD
1991, ADE 1991]. Tous n‘utilisent pas des réseaux de Fresnel ;
certains 1instruments, destinés & fonctionner a des longueurs
d’ondes élevées en mode de photoémission, emploient des objec-
tifs de Schwartzschild. C’est en effet 1’avantage des micro-
scopes a balayage que de pas étre simplement limités a
l’observation en transmission, mais de pouvoir également fonc-
tionner selon les autres modes gue nous avons décrit au chapi-
tre 3, en particulier par détection des particules secondaires
(§ 3.2.5).

2 — Microanalyse d’absorption

Les microscopes a balayage permettent de localiser un
élément chimique particulier par la méthode d’absorption dif-
ferentielle. Pour dresser de telles cartes d’absorption, les
images enregistrées de part et d’autre d’un seuil d’absorption
doivent étre trés exactement superposables. Cela conduit a li-
miter quelque peu la résolution.

Peu de résultats de microanalyse ont éteé publiés jusqu’a
présent [KENNEY 1985, MORRISON 1988, JONES 1991]. Le Calcium
semble avoir été 1’élément le plus étudié probablement parce
gque cet élément important dans 1’activité biologique est rela-
tivement lourd et gu’il peut étre présent a des concentrations
eélevées. De plus, son seuil L a 3,5 nm est situé au milieu de
la fenétre de 1’eau qui est le domaine de fonctionnement habi-
tuel de la plupart des microscopes X.
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3 - Contraste de phase

I1 n’est pas facile d’obtenir un contraste de phase dans
un microscope & balayage parce gque la lumiére directement
transmise et la lumiére diffractée occupent pratiquement le
méme angle solide. On peut toutefois produire un contraste de
type différentiel par lequel on met en évidence les pentes du
profil de phase de 1l’objet. R. Burge et son équipe de King’s
College, pensent pouvoir détecter le léger basculement de
l’onde sortante au moyen d‘un simple détecteur a guadrants.
[BURGE communication personnelle]. Pour notre part, nous sug-
gérons un véritable montage de contraste interférentiel-diffée-
rentiel, en dédoublant la source primaire du microscope a ba-
layage. Cela doit pouvoir se faire par un simple miroir en in-
cidence rasante, ou mieux, par un systéme de double miroir
(miroirs de Fresnel). Dans ce dernier cas, la distance a la
source reégle la séparation tandis que 1l’angle d’incidence de
l’ensemble permet d‘ajuster le déphasage entre les deux voies.

4 - Microanalyvse de Photoémission

Lorsqu‘on dispose d’une sonde fine de rayons X, on peut
également détecter 1’émission de particules secondaires. Les
photoelectrons sont particuliérement intéressants, parce que
leur distribution d‘énergie refléte la structure électronique
de la cible au voisinage de sa surface. Cette technique est
trés largement utilisée en faisceau large, pour 1l’étude des
matériaux, en particulier des semiconducteurs.

L’adjonction d’un analyseur d’électrons a un microscope X
a balayage , a de nombreuses applications qui ne relévent pas
necessairement de la trés haute résolution (§ 3.2.5). Des ré-
solutions entre 0,5 et 0,1 pum sont plus gue convenables pour
la plupart des applications projetées, études de circuits
semiconducteurs par exemple. La figure 4.17 montre le schéma
adopteée par H. Ade et al. (Université de Stony Brook), qui uti-
lisent une zone de fresnel et un analyseur a miroir cylindri-
que sur le méme axe [ADE 1988, 1991]. Pour cette application
on peut aussi comme dans le projet MAXIMUM (Université du Wis-—
consin), employer un objectif de Schwartzschild [CERRINA 1988,
UNDERWOOD 1991]. A cause des multicouches, ce dispositif fonc-
tionne a une longueur d’onde assez grande 16 nm, ce gui ne
semble pas présenter d’inconvénient majeur dans la mesure ou
l’analyse repose essentiellement sur 1l’observation du spectre
des électrons émis.
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Figure 4.17

Schéma du microscope reéalisé par 1'équipe de J. Kirz a
Stony Brook, pour la microanalyse de photoemission [ADE
1988]. CMA = analyseur a miroir cylindrique ; OSA = dia-
phragme d'élimination des ordres parasites. Le réseau de
Fresnel et son diaphragme obstruent 130° de 1'ouverture de
l'analyseur (contrairement a 1l'usage francals, la vue de
droite est placeée a droite).
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INTRODUCTION

DEUXIEME PARTIE

Le microscope a conversion d/’image & été congu en 1980
pour faire de la microanalyse a trés haute résolution. On re-
découvrait alors, gradce au rayonnement synchrotron, des tech-
niques de microanalyse qui avaient été étudiées vingt ans au-
paravant avec des sources classiques [COSSLET, 1960]. En foca-
lisant sur un sténopé de 1 pum un faisceau de rayons X de plu-
sieurs KeV, Horowitz et Howell avaient obtenu par balayage,
des 1mages élémentaires en fluorescence X [HOROWITZ 1972]7.
Pour la microanalyse d’absorption, le rayonnement synchrotron

présentait un avantage décisif : il était facile de le mono-
chromatiser et d’obtenir wune Dbande passante étroite et
accordable.

La microanalyse d’absorption consiste, nous 1l’avons dit,
a comparer deux I1images faites & deux longueurs d’onde enca-
drant un seuil d’absorption. La masse par unité de surface de
l/élément chimique recherche est proportionnelle & la diffé-
rence des logarithmes des intensités mesurées (cf. ég. 3.45).
Pour failre ces 1mages, on peut employer n’importe quelle mé-
thode d’imagerie, a la condition toutefois que les images ob-
tenues soient exactement superposables, faute de quoi on fait
apparaitre la dérivée de la partie commune aux deux images, un
effet que nous avons étudié avec E. Bigler [BIGLER 1985,
19867 .
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La microradiographie de contact est la fagon la plus sim-
ple de procéder. Nous l’avons employée, dans le domalne des
rayons X de 5 a 10 KeV, a localiser des éléments de transition
dans des objets géologiques [POLACK 1977, 1978, STEINBERG
1978, 1984, BIGLER 1982, 1983, 1984, 1986]. Le détecteur était
une plaque photographigque haute résolution (Kodak HR) qui
était ensuite numérisée par un microdensitométre. Cette métho-
de permet d’enregistrer un trés grand champ, mais ne permet
pas de résolutions élevées, essentiellement a cause de la gra-
nularité de la plaque photographique. Toutefois avec ces émul-
sions trés fines, on pouvait encore obtenir des mesures guan-
titatives en utilisant 1la plus petite ouverture d’analyse du
microdensitométre : 5 x 5 pm.

Ces caractéristiques étaient trés bien adaptées a la me-
sure des concentrations de Fe, Mn, Ni, dans les nodules poly-
métalliques des grands fonds océaniques, étudiés et prépareés
en lames minces de ~ 100 pm par M. Steinberg et son équipe
(Laboratoire de Géochimie des Roches Sédimentaires, ORSAY).

Sur ces objets, en effet, les structures & analyser ont des
dimensions de l’ordre de 20 a 100 pm, a l’intérieur de champs
de plusieurs mm ° . On trouvera les comptes-rendus de ces

expériences dans les publications rassemblées a l’annexe IIT.

Lorsqu’on cherche a étudier des objets biologiques, qui
contiennent des éléments plus légers, on doit employer des
longueurs d’onde plus grandes, ce qui a aussi l’avantage
d’augmenter 1’amplitude des sauts du coefficient d’absorption
au passage des seuils. La résolution des plagues photographi-
ques ne convient plus a l’observation de tels objets. Il faut
donc utiliser une autre méthode d’imagerie, ou changer de
détecteur. Les progrés accomplis sur la fabrication des reé-
seaux de Fresnel ont permis plus récemment, de faire des ima-
ges élémentaires avec des microscopes a balayvage(§4.4.2-b2) -
les microscopes plein champ conviennent moins bien parce gue
le changement de longueur d’onde provoque un changement de la
longueur focale de la zone de Fresnel, et par sulte,une varia-

tion du grandissement AG/G = A\/X -. La microscople a balayage
présente toutefois 1’inconvénient de n’utiliser gqu’une étendue
géométrique de source trés faible (étendue cohérente). Elle

n‘est applicable en pratique, que depuis quelques années, avec
les onduleurs.

La microscopie de contact, par contre est parfaitement
envisageable avec une source synchrotron du type aimant de
courbure. La seule question est d’employer un deétecteur de ré-
solution suffisante. On peut tout d’abord songer a employer



des résines photosensibles, mais, si la résolution convient,
nous avons déja signalé comme 1l est difficile d’en tirer des
mesures quantitatives. On peut encore employer un deétecteur a
conversion d’image, ou les rayons X sont convertis en des par-
ticules moins énergétiques, plus faciles & focaliser et a dé-
tecter : conversion X - visible, ou conversion X - électrons.
Cette détection permet aussi d’observer 1’image en temps réel.

La conversion X - visible ne permet pas d’atteindre une
résolution trés élevée. Elle est en particulier limitée par la
diffusion dans le matériau scintillateur. La résolution est au
mieux 0,5 pum. La conversion X - visible présente malgré cela
un certain intérét dans le domaine des X de plusieurs KeV.
L’inclusion du scintillateur dans des fibres optiques permet
alors d’atteindre une excellente efficacité tout en conservant
une résolution comprise entre 5 et 10 um [BIGLER 1985, 1986
Annexe III]. ’

La conversion X - électrons posséde au contraire les pro-
priétés souhaitables pour la microscopie de contact dans le
domaine des X mous. La faculté de focaliser les photoélectrons
émis permet d’obtenir une résolution élevée. Leur détection
aprés grandissement de 1’image est facile : on peut employer
un scintillateur intensifié ou non, ou un détecteur d’image du
type réseau de diodes ou CCD. C’est ce procédé de détection
d’image que nous étudions dans les trois chapitres suivants
qul constituent la deuxiéme partie de ce mémoire.
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CHAPITRE 5

DETECTION D'IMAGES DE CONTACT PAR CONVERSION PHOTOELECTRIQUE

La microradiographie, qui consiste & projeter une
"ombre" de l’objet sur un détecteur, est la méthode la plus
simple et la plus ancienne pour faire de la microscopie en
rayons X. Ne pas utiliser de composants optiques pour former
l’image n’interdit pas nécessairement d’atteindre une bonne
résolution, mais élimine cependant deux problémes relatifs aux
optiques pour les rayons X : la difficulté de fabrication (el-
les ne sont pas commercialisées), et le chromatisme. En fait,
lorsqu’on cherche une bonne résolution a l’échelle microscopi-
que, il y a deux maniéres de procéder. Soit utiliser une sour-
ce trés ponctuelle, mettre 1l’objet a proximité et faire une
projection conique sur un détecteur éloigné. On réalise ainsi
une 1image agrandie, mais cela demande une source aussi petite
que la résolution que 1’on souhaite obtenir. En projection
ponctuelle la qualiteé d’image dépend essentiellement des pro-
priétés de la source ( § 4.4.1 a)

L’autre possibilité consiste a placer le détecteur au
contact de 1l’objet. 1Il1 n’y a pas alors de grandissement. Les
propriétés de la source interviennent assez peu, si ce n’est
son intensité, et la qualité des images dépend essentiellement
des propriétés du détecteur. Il n’est naturellement pas ques-
tion d’employer les plaques photographiques dont la résolution
n‘est pas suffisante pour nos applications. On peut cependant
utiliser des polymeres sensibles aux rayons X. Ces résines
photosensibles permettent effectivement des résolutions treés
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élevées, Jjusqu’a 10 nm. Toutefois, sans parler des effets non-
linéaires qui sont probablement évitables, on doit leur repro-
cher 1leur faible dynamique, et aussi de devoir étre révélées
avant lecture. Comme les plaques photographiques, les résines
doivent étre révélées, par immersion dans un solvant, avant
l’observation au microscope électronique.

L’instrument gque nous avons développe, évite ces pro-
blémes en utilisant pour détecteur une photocathode qui con-
vertit 1’image de photons X transmis par l’objet, en une image
d’électrons. Cette image électronique est agrandie par des op-
tiques électromagnétiques et est observée en temps réeel.

5.1 RAPPEL DES PROPRIETES DE L'IMAGERIE DE CONTACT

De facgon évidente, lorsque objet et détecteur sont en
contact parfait, la résolution est limitée a celle du detec-
teur. On doit cependant considérer que le contact parfait est
non seulement impossible, mais encore qu’il n’est généralement
pas souhaitable. On veut en effet observer des objets présen-
tant une certaine épaisseur et les manipuler commodément en
utilisant des supports minces (membranes). Deux effets peuvent
alors dégrader la vreésolution : 1la diffraction et l’effet de
pénombre di a la dimension de la source.

a) Effet de la diffraction

Nous considérons un objet mince a la distance, d, du
détecteur. 1I1 est possible d’étudier complétement la propaga-
tion de 1l’onde transmise par 1l’objet sur la distance d. Toute-
fois <ce calcul assez complexe n‘apporte rien a la compréhen-
sion des phénoménes et il suffit pour obtenir les ordres de
grandeur qui caractérisent 1’effet de diffraction, de considé-
rer un objet simple, un bord d’écran par exemple. Dans ce cas,
le phénoméne est bien connu : on observe des franges de Fres-
nel dans la partie claire du champ. La dimension du phénoméne
peut étre caractérisé par la position du premier maximum par
rapport a l’ombre géométrique

r. ~\x d (5.1)

Cette grandeur peut étre tenue pour une estimation valable de
la résolution.



En pratique, cela signifie gue pour atteindre une ré-
solution r, il est possible de travailler jusqu’a une distance

d ., = ¢épalsseur de 1l’objet + distance objet - détecteur,
telle qgue :
= 12
do,x = /X (5.2)
pour X = 4 nm et r = 0,1 pm, on trouve 4, ,,, = 2,5 pn . cette

grandeur reste raisonnable puisqu’une cellule entiére mesure
généralement entre 2 et 3 pm d’épaisseur.

b) Effet de pénombre

Si la source est étendue spatialement, 1’image de
l’objet est brouillée par la superposition des images proje-
tées par chacun des points de la source. Nous apppelons s le
diaméetre de la source, D la distance source - objet; 1l’/image
d’un point est une tache de rayon

r, = > D (5.3)
Cet effet de pénombre est négligeable lorsqu’on travaille avec
une source synchrotron située a une dizaine de meétres, et dont
le diamétre n’est que de quelgues millimétres. Cependant, pour
obtenir une bonne luminosité de 1l’image, on préfére en prati-
gue focaliser ce rayonnement sur l’objet a l’aide d’un miroir.
L’ouverture o de 1l‘’optique ne doit pas alors excéder une va-
leur maximale dépendant de la résolution a atteindre:

< r (5.4)
04 — .

d
Par exemple : 0,1 pm de résolution avec une épaisseur d’objet
de 2,5 pm obligent a limiter la demi-ouverture a
03 = 0,04 rad = 2° . Comme on cherche normalement a éclairer

ma X
un champ suffisant (~ 100 pm), une ouverture de 2° qui corres-

pondrait a une étendue de faisceau ~ 16 um’ sr, bien supérieu-
re a celle d’une source synchrotron, ne pourra pas étre at-
teinte. Dans ces conditions on n’aura pas a se préoccuper de
l’effet de pénombre. La grande acceptance de la méthode serait
par contre utile si, pour équiper un instrument de laboratoi-
re, on utilisait wune source de rayons X & émission de plasma
dont les luminances sont plus faibles.
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5.2 PRINCIPE ET_PROPRIETES FONDAMENTALES DE LA CONVERSION

PHOTOELECTRIQUE

La figure 5.1 présente le principe d‘un dispositif d’ima-
gerie X par conversion photoélectrique. Un faisceau de rayons
X projette 1’image contact d’un objet sur une photocathode ;
les électrons photoémis sont collectés et focalisés par une
optique électronique pour donner en temps réel une image
agrandie de l'’objet. Le principe de ce dispositif a été décrit
pour la premiére fois par Huang et Mollenstedt [HUANG,1957],
mais n‘’a jamais été développé par mangque de source de rayons X
convenable.

La figure 5.2 montre une distribution typique de 1’éner-
gie des photoélectrons émis sous l’action de rayons X d’éner-—
gie comprise entre 1 et 10 keV. On y voit les raies étroites
d’émission photoélectrique primaire et Auger et la traine de
perte d’énergie qui les suit. Ces raies sont bien séparées de
la distribution des électrons secondaires, qui résultent des
multiples interactions des photoélectrons primaires avec les
électrons du solide. L‘’énergie maximum des secondaires est de
l’ordre de 10 a 20 eV. Lorsque le solide est isotrope, ce qui
est en général le cas des photocathodes préparées par évapora-
tion, 1la distribution des photoélectrons internes est aussi
isotrope, et 1la distribution angulaire de la photoémission
suit la loi de Lambert.

Pour faire 1l’image de la répartition de 1l’intensité de
photoémission & la surface de la cathode il faut collecter les
électrons émis dans un angle solide aussi grand que possible
de fagon a les faire rentrer dans la faible ouverture des op-
tiques électroniques. Ceci se fait simplement en accélérant
les électrons sortant de la cathode, dans un champ électrique
normal a celle-ci. S1 ¢ est l’énergie d’émission des électrons

) .. 2 e
(en électrons-volts), leur vitesse 1initiale est — @
» s . - m
Sous 1l’action d‘un champ appligqué par une électrode au poten-
. . . . 2 e .
tiel V (V. > ¢,), leur vitesse axiale devient ~ —— V ,mails
. G o . m .
leur vitesse transversale n’est pas modifiée et reste, si «,
. 2 e e e
est 1l’angle d‘émission, " ¢y sSln «;. On redult ainsi l‘'ou-
verture d’un facteur
sin oy sin o v
~ = |— (5.5)

sin «f tg «f N
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gie des photons X incidents).
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On voit gue cette réduction d’ouverture est d’autant plus
importante que 1l’énergie d’émission est plus faible. Cela si-
gnifie que les photoélectrons primaires et Auger seront prati-
quement éliminés par la faible ouverture d’une optique élec-
tronique (~ 10°2) et qu’on ne pourra faire des images qu’avec
les électrons de plus faible énergie. Fort heureusement les
électrons secondaires constituent 1l’essentiel du courant de
photoémission (Elisenko et «col. [ELISEENKO, 1968] indiquent
75 % pour Au et plus de 99 % pour les halogénures alcalins
csI, KCl...).

I1 est clair que, plus la distribution d’énergie des se-
condaires sera étroite et plus la collection des électrons se-
ra efficace. De plus, ainsi gque nous le montrerons au
paragraphe 5.3, les exigences de résolution conduiront le plus
souvent a limiter fortement 1l’ouverture et la dispersion éner-
gétique. La théorie de la photoémission secondaire developpée
par Henke et al., [HENKE 1977] indique que la largeur de cette
distribution d’énergie est directement liée au travail de sor-
tie du matériau. On utilisera donc de préférence des matériaux
présentant un faible travail de sortie : oxydes et surtout
halogénures alcalins.

On montrera par la suite (§ 5.4) gque le mécanisme de
l’émission secondaire peut é&tre essentiellement décrit comme
un phénoméne de transport d’énergie : 1’énergie perdue par les

photons X absorbés dans la photocathode, est transportée par
les électrons excités vers la surface, d’olu une partie sera
émise dans le vide. On peut alors prévoir que le rendement de

photoémission (électrons émis/photon incident) sera de la
forme
R = E u(E) e, (5.6)
ou : E = énergie des photons
p = coefficient linéaire d’absorption
e = épalsseur active de la cathode.

p

e, est une grandeur caractéristique de la photocathode et ne
dépend pas de E. Remarquons dés a présent que la dépendance
énergétique en E p(E) implique une variation relativement ré-
guliére de l’efficacité des photocathodes, a l’exception eévi-
dente des seuils des éléments entrant dans sa composition. Il
en résulte qu’un petit nombre de matériaux photoémissifs per-
met de trés bien couvrir 1le spectre des X mous. De plus, la
distribution énergétique des électrons secondaires est prati-
quement 1indépendante de 1’énergie des photons X. Ces proprié-
tés associeées, et le choix d’une méthode de contact pour for-

mer 1l’image X permettent d’assurer une qualité d’image prati-



quement identique a toutes les longueurs d’onde sans modifica-
tion de réglages optiques.

C’est une caractéristique particuliérement favorable a la
microanalyse d’absorption et la sélection du contraste par la
longueur d’onde., Toutefois 1l’utilisation d’une méthode de
microscopie X a 1l’examen d’objets biologiques exige également
un pouvoir résolvant élevé (limite de résolution § < 0,1 um)
et une efficacité quantique suffisante pour ne pas exposer les
objets a des doses excessives de rayonnement. Dans le cas d’un
microscope a conversion d’image, efficacité et résolution deé-
pendent a la fois de caractéristiques intrinséques aux photo-
cathodes et de la fagon dont sont collectés les electrons.

5.3 LIMITATIONS LIEES A LA COLLECTION DES ELECTRONS

Nous examinons dans ce paragraphe de quelle fagon 1‘opti-
que de collection intervient pour limiter la qualité des ima-
ges tant sur le plan de la résolution que de la luminosité.

Jusqu’a présent nous n‘’avons pas fait d’hypothéses sur la
nature du champ de collection. Celui-ci est imposé en grande
partie par la forme de la cathode. Dans les systémes classi-
ques de conversion d’image, intensificateur pour vision de
nuit, Jjumelles IR, on privilégie les qualités de champ et on
utilise des cathodes sphériques. Dans un convertisseur d’image
pour la microscopie X une cathode sphérigue parait de réalisa-
tion treés délicate. En effet, ainsi que nous l’avons observé
plus haut, la qualité des images obtenues par projection de
contact dépend trés fortement de 1la distance objet cathode.
Cela 1impose a l‘’échantillon (nous nommerons échantillon 1’en-
semble de l‘’objet et de son support) de se présenter sous la
forme d‘’une feuille mince (épaisseur inférieure a 1lpm).

On wutilisera donc une cathode plane obtenue par évapora-
tion du matériau photoémissif sur une membrane tendue. Ceci
impose que le champ de collection soit uniforme, sinon en to-
talité du moins dans sa partie proche de la cathode, et, ainsi
que nous allons maintenant l’établir, suffit a déterminer les
propriétés de 1l’imagerie.
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5.3.1 ABERRATION SPHEROCHROMATIQUE ENGENDREE PAR UN CHAMP
D 'ACCELERATION UNIFORME ; CAS MONOCINETIQUE

Les trajectoires électroniques dans un champ possédant la
symétrie de révolution, peuvent étre calculées par l’une des
méthodes que nous décrivons au chapitre suivant. Elles
dérivent de 1’équation du mouvement en coordonnées cylin-
driques, d’une particule de charge -e et de masse m :

e @?M . 8V(r,z) »  8V(r,z) o
= = grad V(M) = — "2 k + ———27 g (5.7)
m g2 Jz or

dans laquelle M(r,z) est un point de la trajectoire tel que

OM = zk + ru , (k et u étant les vecteurs unités, respective-
ment dans la direction axiale et transversale du champ) et ou
V(r,z) est le potentiel au point M. Parce que dans la suite,

nous ne nous intéresserons pas au temps de transit des élec-
trons mais uniquement & la forme des trajectoires, nous choi-
sirons des unités de temps telles que e/m = 1.

Toutefols, dans le cas d’un champ d’accélération uniforme

de longueur D et d’intensiteée E, défini par

v \Y v

— =E = — — =0 (5.8)
oy D ar
Les trajectoires sont simplement des paraboles d’axe paralléle
a celui du champ, et il est plus simple de calculer les pro-
priétés d’imagerie de fagon géométrique plutdt que d’entre-
prendre le calcul explicite des trajectoires.

Nous supposons que le champ électrique E est uniforme sur
une distance D, définie par exemple par 1l’intervalle entre un
plan de cathode et un plan d’anode, et nous considérons un
électron émis d’un point A(g) sur la cathode, avec une énergie
cinétique initiale ¢, et dans une direction faisant un angle
@, avec la normale.

Cet électron suit la trajectoire parabolique, représentée
sur la figure 5.3, dont le sommet est en S. Cet électron sort
du champ d‘’accéleration au point A" ou il semble provenir de

l’image virtuelle A’ dont nous nous proposons de trouver la
position. L’équation du mouvement (5.7) a pour intégrale pre-
miere
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Figure 5.3

Trajectoires d'un électron dans un champ de collection
uniforme ; détermination de 1'image d'un point.

$(r,z) est 1l’énergie cinétique totale au point M de la
trajectoire : ¢(r,z) = ¢, + V(r,z)
En rappelant que seule la vitesse axiale est affectée par un

champ uniforme, on en déduit 1l’angle de la trajectoire avec
l’axe 0z en tout point :

@o_wu
sine = |———— sin o * 5.10
(%*Ez . (*) (5.10)

-s
La ©position du point S ] se calcule aisément en re-
\—h
marquant que si on prolonge le mouvement a gauche du plan de
cathode, au point S correspond une vitesse axiale nulle donc

©, coszao— E s =o0 (5.11)

La relation (5.10) ntest autre gque la relation de Lagrange,
ny sin u = Cste , dans le cas oUu Ll'indice est n=d¢ , et ou Lle

grandissement est 1.
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En utilisant les propriétés de la sous-tangeante a une
parabole : TS = SH ; T’S = SH’, on obtient les coordonnées

-2 s tg o

|
o2
i

Le cbne des trajectoires des électrons émis du point A sous
l’angle «, avec l’énergie ¢,, a pour sommet A’ qui est 1l’image
du point A pour ces paramétres d’émission, et

[ tg o, ]
AR/ = =D - 25 |1 - g
tg o
Si le potentiel de sortie V = E D est élevé, alors
sin o’ << 1 et on peut simplifier (5.10) en

(po .
o’ = tg o’ = 3 sin o (5.13)
d’ou :
®q 2 1
AA" = - D |1 + 2 — cos® g, 1 - (5.14)
v 9, /V cos «
I1 n’y a pas stigmatisme, puisque la position du point
image dépend des paramétres d’émission. Il reste cependant
trés proche du point image marginal correspondant a «, = m/2,

gui est situé a la distance D en arriére de la cathode. L‘ima-
ge ainsi formée est entachée d’une aberration dépendant de la
quantité e, cosa (énergie cinétique axiale a l’émission) et
appelée pour cette raison aberration sphérochromatique, car
elle dépend de fagon non séparable de l’ouverture (aberration
sphérique) et de 1’énergie d’émission (aberration chromati-
que). Le grandissement de cette image est égal a 1 puisqu’il
n‘y a pas de déplacement transversal.

Evaluée par rapport au plan de 1’image marginale,

Contrairement a ! 'habitude, on préfére évaluer |ltaberra-—

tion par rapport au plan de ('image marginale (ouverture d'é=—

I

mission maximate wy=11/2) qui est achromatique plutdét que par

rapport au plan de | 'image paraxiale, qui Lui est entaché de

1

chromatisme.



l’aberration longitudinale s’exprime par

®o ®o
£ =2 D T cos oy — 2 D T cos“ o (5.195)

ou interviennent deux quantités dont la grandeur diffeéere du
Po

facteur v Dans les conditions usuelles ¢, est inferieur

a 10 eV et la tension d’accélération V est de plusieurs dizai-

nes de kV. On remplit donc aisément la condition :

®o
— << 1 (5.16)
\%

qui permet de simplifier £ sous la forme

®o
£ =2 D v coso (5.17)
On peut estimer 1’importance de cette aberration par le rayon
de la tache image dans le plan paraxial, correspondant a o= 0
et tel que z = - D + £

®o
y = £ of = 2D 52 sin aycos « (5.18)

ou, en faisant apparaitre 1l’intensité du champ accélérateur,

Py )
y = -E S1ln ZOLO (5.19)

Sous cette forme, l’aberration est clairement indépendan-
te de l’énergie finale des électrons. Elle ne dépend que des
parametres d’émission et de 1l/intensité du champ de collection
E. En particulier, cette valeur est atteinte dés que la condi-
tion 5.16 est remplie. Pour minimiser l’aberration produite,
on réalisera donc les champs les plus élevés possible (de 50 a
100 kV/cm). Avec E = 50 kV/cm, 90 % de l’aberration est pro-
duite dans les 10 premiers microns d’accélération avant que le
potentiel n’atteigne 500 V. A une si faible distance du plan
objet, 11 est impossible d’espérer reéaliser un champ correc-
teur diminuant la convergence des rayons les plus ouverts. On
peut en outre montrer (cf. GRIVET p.69) que 1l’aberration sphé-
rique d’un systéme optique électronique de révolution est tou-
jours neégative (dans nos conventions), gquel que soit le signe
de sa convergence, c’est-a-dire que les rayons marginaux sont
toujours focalisés en arriére des rayons paraxiaux. On devra
donc composer avec cette aberration sphérique. Au besoin, on
pourra en limiter 1’influence en réduisant artificiellement
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l’ouverture ou la distribution énergétique des électrons. Ce
sera bien slr au détriment de l’efficacité de collection.

Pour faire ces calculs de résolution et d’efficacite de
collection, nous aurons besoin de prendre en compte les dis-
tributions angulaire et énergétique de la probabilité d’émis-
sion. On doit a Henke un modéle du phénoméne de photoémission
secondaire qui, pour les métaux, a l‘’avantage d’étre trés sim-
ple ; il ne dépend que d‘’un seul paramétre, le travail de sor-
tie, w, de la photocathode. Il est trés bien vérifié par l‘’ex-
périence [HENKE, 1977].

Selon ce modéle, dont nous reparlerons plus en détail au
§ 5.4, et pour un métal dont le travail de sortie est w, les
probabilités d’émission normalisées, s’expriment indépendam-
ment en fonction de l’énergie et de 1l‘’angle d’émission par

6w2@
N(g) = ——— ;i [§N(@e) de =1 (5.20)
(wte) *
_ . /2 _ .
\I(ao) = 2 s1ln «,COs @y ; IO T(xg) deg=1 (loi de lambert)

de sorte que la probabilité d’émission avec une énergie

€ [@,etdep] et un angle € [o,,x;+dx,] est N(¢) I(oy) de doy .
Pour les isolants et surtout pour les semiconducteurs Henke
[HENKE 1979] donne des expressions un peu différentes qui

pourront étre utilisées si nécessaire.

5.3.2 CALCUL APPROCHE DE LA RESOLUTION PAR LE CERCLE DE
MOINDRE DIFFUSION

a) influence de l'ouverture et de la distribution energeti-
que dans le cas monocinétique

Nous ferons d‘’abord ce calcul plus ou moins classique qui
a l’avantage de montrer gqualitativement 1‘/influence des divers
paramétres. Nous réservons a plus tard (§ 5.3.3) d’exprimer la
résolution par des critéres plus affinés comme la fonction de
transfert de modulation.

L’expression (5.15) donne la position de 1’image corres-
pondant aux paramétres d‘émission o, et ¢, A énergie d’émis-
sion fixee ¢, , 1l est assez facile d’évaluer la dimension de
la tache d’aberration en étudiant la caustique, c’est-a-dire
la surface enveloppe de la congruence des rayons, au volsinage
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Figure 5.4

Forme de la surface caustique et position du cercle de
moindre diffusion

de laquelle 1l’éclairement est donc maximal [SLODZIAN, 1980].

Observée dans un plan d’abscisse 2z comptée a partir du
foyer marginal commun (en l1‘’absence de diaphragmation),l’aber-
ration transverse est :

y(og ,@g) = (z - 2D | ¢,/V cos ao) | ©/V sin o (5.21)
4; z

et la caustique définie par az = 0 , o 0 et (5.18), est re-
a &

présentée paramétriquement par :

2 2

@, Cos“x, — sin‘q,
z =2 D |—
: \Y/ Cos «
(5.22)
®q sinde
\Y/ Cos o

Le diametre de la tache image dépend de 1’abscisse z du
plan d’cbservation. La tache image de plus petit diamétre est
appelée cercle de moindre diffusion et se trouve dans le plan
2z = z, de l’intersection de la caustique avec le rayon margi-
nal. En effet pour z < z;, la caustique a un diametre plus im-
portant et pour z > 2z, les rayons de grande ouverture forment
un halo autour de la caustique. Le rayon marginal est le der-
nier rayon transmis a travers le diaphragme d’ouverture dont
le rayon angulaire dans l’espace 1image est pg. Dans 1’espace
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objet, il est caractérisé par un angle «,_ , qui est l’angle
maximal d’émission pour lequel un électron est transmis. o
dépend de 1l’énergie ¢, d’émission par la relation

\ .
1, | — = Min
J ®o ]

dans laquelle nous faisons apparaitre la quantiteé ¢, = ReV.
©y, et l’eénergie cinetique radiale maximale d’émission corres-
pondant a l’ouverture de filtrage g.

m

sin oy = Min

®g
1, i (5.23)
®g

Le calcul montre [SLODZIAN, 1980] que le cercle de moindre

diffusion se situe environ au tiers du segment [foyer
marginal - foyer paraxial] et que son rayon s’exprime par
®q ) ,
Yq = 2D v R(xg,) sin oy, (1 - cos aq.)
R(og )

5 JQOm (d@o - d@o - @Om) (5.24)

ou R(eay,) est une fonction qui varie trés peu et croit de 0,25

m
a 0,30 lorsque «, decrit l’intervalle [O, 5]. Les résultats
de ce calcul sont portés sur la figure 5.5.

Réduire 1’ouverture de collection a en méme temps un ef-
fet sur le flux. Si on admet, avec HENKE, une émission selon
la loi de Lambert (eqg. 5.20), le facteur de collection est :

@

Om .

IO cos & 217 sin o do . o

= sin“oy = — (5.25)
®g

fg/zcos @ 2 7 sin o do

La figure 5.6 exprime en fonction de ce nouveau paramétre le
compromis flux résolution. L‘’échelle de droite évalue la réso-
lution en pem pour les paramétres suivants ¢ = 2eV ;
E = 50 KV/cm

b) Cas polycinetique
L’analyse du probléme est encore plus complexe dans le
cas reéel ou les electrons émis par la cathode ont une distri-

bution continue de vitesse, N(¢) (eq. 5.20).

Commen¢ons par examiner qualitativement les phénoménes
(figure 5.7)
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Figure 5.5
Variation de la fonction R avec 1l'angle d'émission du

rayon marginal g, -

rayon Yp du cercle de moindre diffusion
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Figure 5.6

Variation du rayon du cercle de moindre diffusion en

e
fonction du facteur de diaphragmation r = °r

@,
La courbe en trait plein resulte du calcul exact ; la
courbe en trait interrompu, de 1'approximation R = 0,3

dans 1'equation (5.3)
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. de )
maindre diffusion

Figure 5.7

Position du cercle de moindre diffusion dans le cas
polychromatique.

- & chaque énergie ¢, correspond une surface caustique ; 1‘é-
nergie ¢,  est le cas limite ou les électrons émis remplissent
la pupille «, = w/2.

- pour @< ¢,, la caustique tout entiére est extérieure a la
caustique ¢4, . La pupille n‘est pas remplie et le cdne des
rayons est intérieur au cdne des rayons d’énergie ¢y, -

- pour ¢u> ¢,, la pupille diaphragme les rayons tels que

@Osin2a0> ©,, : la caustique est incompléte et wune fraction

Om .
T(py)= —— des électrons est transmise.
®o

Si 1le spectre d‘énergie est limité a une borne supérieure ¢,
(ou dans le cas d’une émission limitée & une bande spectrale
(o, ®y] avec o < @,.), la figure 5.7 montre clairement que le
cercle de moindre diffusion se trouve & 1l‘’intersection des
rayons marginaux correspondants aux énergles ¢, et ¢y - En
pratique, si l‘énergie n’‘est pas limitée on choisit ¢, tel que
le nombre d’électrons négligeés soit suffisamment faible.

Le resultat du calcul de la position axiale z, et du ray-
on y, du cercle de moindre diffusion est [SLODZIAN, 1980] :



DJ Py D Py T ©Ponm
Z,= - COSsS o = —_—
d \Y " \Y
(5.26)
Jew@q Aeon ew -~ @oq
Yq= D — — Cos & = =

ou o, est l’angle de collection correspondant a l’énergie ma-
ximale ¢, :

. (POm
sin o, = (5.27)
Py
L’expression (5.26) est connue sous le nom de formule de

Recknagel [cf. GRIVET p. 316 ].

Si on limite la bande passante énergétique a [¢,, ¢, ] et
©,> ¢y, On montrera aisément :

S J@M- on J@m- ©0
Z =
d v v

J (5.28)

\Jchm

Y& g (J@M_(%m - J@m"%m )
c) Influence des limitations en énergie et en ouverture

Nous étudions ici 1’influence des limitations imposées

par l’appareillage : 1) en ouverture par le diametre du dia-
phragme d’ouverture imposant une énergie radiale maximale ¢g
et, 1i1) en énergie par l’effet d’un systéme dispersif. Nous

nous limiterons ici a 1’étude d’un filtrage passe bas avec une
energie de coupure o, .

Ces limites instrumentales déterminent d’une part, comme
nous venons de le voir, la résolution et d’autre part l/’effi-
cacité de collection des électrons. Dans le cas d’une photoca-
thode émettant un spectre continu d’électrons secondaires la
distribution d’énergie est donnée par les formules de Henke.
Pour simplifier, on étendra au cas géneéral la formule valable
pour des conducteurs (eq. 5.20). ©Nous Jjustifierons cette
affirmation au § 5.4.1 ; notons que la gquantité w représente
alors la largeur a mi-hauteur du profil d’émission. Le rende-
ment de collection se calcule de la fagon suivante
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Py T(p) =1 si @ < @y,

T = N(p) T (¢p) de avec ®o m (5.29)

T (@) si @ > @y,
0 ©

[l

on obtient alors

2
w2 chpOm R
T =1 - - S1 ¢y > Ygn
2 3
(W + @p.) (W + @)
J (5.30)
wl(w + 3 @)
T =1 - si @y < ¢gp
3
(W + @)

La figure 5.8 présente cette discussion du compromis efficaci-
té / résolution en fonction de paramétres indépendants de la
cathode et du champ d’accélération. Les énergies sont rappor-
tées au travail de sortie de la cathode w et les résolutions a
la résolution p,= w/E que 1l’on obtiendrait pour une émission
monocinétique d’énergie égale a l’énergie moyenne w. On a tra-
cé en traits mixtes les courbes d’égale efficacité de collec-
tion et en traits pleins les coubes d’égale résolution (ordre
de grandeur de p, pour w=2eV (CsI) E 50 KV/cm, p,=0,4 pm).

Lorsque ¢, >> ¢, la résolution est calculée par 5.25 ; lorsque
Py< @5, » la diaphragmation (hyperboles en traits pleins) en
ouverture ne joue plus et le cercle de moindre diffusion est
celui d‘une émission monochromatique d’énergie ¢, non dia-
phragmée :

0,6 ¢,
Yy= —— (5.31)

E

Ces courbes ne se raccordent pas. En effet lorsque ¢, tend
vers ¢, , l’intersection des rayons marginaux correspondant
aux énergies ¢, et ¢, devient intérieure a la caustique d’eée-
nergie ¢, . Le cercle de moindre diffusion est alors situé a
l’intersection du rayon marginal d’energie ¢, avec la causti-
que ¢, elle- méme. Dans cette région le rayon du cercle de
moindre diffusion est donné par les courbes en traits inter-
rompus dont l’équation paramétrique est



1-2t2
Yp= 2 D J Py Ponm
1-t2
avec (5.32)
t3 _ (pO m
1-2t2 Py

d) Discussion

La figure 5.8 montre qu’a énergie maximum fixée une dia-
phragmation permet de descendre en résolution (comme \¢q,)
mais que l’efficacité de collection décroit trés rapidement.
On obtient le méme type d’évolution pour un filtrage passe bas
des énergies, & supposer qu’un tel filtrage soit réalisable.
Il apparait surtout que le meilleur compromis résolution / ef-
ficacite se situe dans la region @;,< ¢,< 2¢,,. Selon le cri-
tére du cercle de moindre diffusion, on peut estimer que pour
oy= W/2 (= leV dans le ler cas de CsI : w = 2eV) et ¢, Vvoisin
de w/3 (0,6 eV) on doit pouvoir atteindre une résolution voi-
sine de w/4E (0,1 pm dans notre exemple) avec une efficacité

Q

de collection supérieure a 20 %.

Notons enfin les limites d’un critére qui ne tient compte
que des rayons les plus externes, quelque soit l’éclairement
qu’ils engendrent. Il a donc une nette tendance a sous-estimer
la résolution. En particulier, son application brutale ne per-
met pas de définir la résolution lorsque le systéme optique ne
limite pas l’énergie (¢,= «). Telle quelle, la méthode permet
cependant une bonne approche du probléme, mais pour estimer
valablement les limites de résolution, on est contraint, comme
nous le faisons maintenant, de calculer explicitement la reé-
ponse percussionnelle ou sa transformée de Fourier, la fonc-
tion de transfert de modulation (FTM).
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courbes d’égale résolution

(au sens du cercle de moindre diffusion)

0 1 2 ' 3
Py /W

courbes d’égale transmittance
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S -
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2 3
Pu /W
Figure 5.8

Optimisation du filtrage a partir du cercle de moindre
diffusion
Partie supérieure : rayon du cercle de moindre diffusion y, en
fonction du filtrage en énergie, en abscisse, et du filtrage
en ouverture, en ordonnee. y, est portée le long de chaque
courbe, en unité p, = w/E
Partie inférieure : facteur de collection,T, en fonction des
mémes parametres. T varie de 0,7 entre chaque courbe. La va-
leur de T est portee en marge pour les 4 premiéeres courbes.



5.3.3 ETUDE DU COMPROMIS EFFICACITE DE COLLECTION / RESOLU-
TION PAR LA FTM

La discussion gque nous venons de faire donne qualitative-
ment le comportement de la tache image en fonction des filtra-
ges. Nous allons maintenant effectuer une estimation plus pré-
cise de la résolution, en faisant appel a des concepts couram-
ment utilisés en optique du visible : la réponse percussion-
nelle et la fonction de transfert de modulation.

a) Calcul de la reponse percussionnelle

L’éclairement dans la tache image d’une source ponctuelle
(Réponse percussionnelle) peut étre calculé a partir de 1’é-
quation des rayons aberrants (5.21) et des distributions angu-
laires et énergétiques de 1l’émission.

A partir de (5.21) qui donne l’ordonnée y, (o, ,¢) de 1l’in-
tersection du rayon (o, ,¢) avec un plan image d’abscisse z, on
obtient 1la densiteé de rayons entre y et y + dy, P, (y) dy, en
sommant, parmi toutes les trajectoires possibles, sur celles
qui verifient y, (x,, ¢) ¢ [y, y+dy].

Dans le cas d’un systéme non diaphragmé, on obtient

P, (v) = Jo J§/PN(e) sin 20 6(y - v, (25 ,0)) do do,  (5.33)

Si maintenant 1’objectif est diaphragmé, toutes les trajectoi-

res ne sont pas autorisées, mais seulement celles qui véri-
fient o, < «, (9), avec, comme plus haut,
sin oy (@) =g \V/p (5.34)

On peut aussi tenir compte d’un filtrage en énergie de photo-
électron transmettant une bande d’énergie [@;, ®,].
d’ol, pour le systéme diaphragmé

©1 [xgp (@) ,
P, (y) = J@o JO N(e) sin 2a 8(y - v, (x,¢)) dude (5.35)
La fonction d’éclairement ou réponse percussionnelle s’obtient
a partir de la densité de trajectoires entre r et r+dr en di-
visant par l’élément d’aire. On notera que pour cette fonction
radiale on doit sommer les valeurs correspondant a y = r et
y = ~-r , d’ou
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1 ¢, [y, (@) X
F (r) = — N(@) sin 2a x
z ¢g JO

27r (5.36)

X [8(r -y, (e, ) +6&(r +y,(x,¢))] dx do

La présence de distributions dans les expressions (5.35) et
(5.36) ne permet pas df‘évaluer directement la réponse
percussionnelle.

On peut montrer gue la réponse percussionnelle présente
une singularité a 1l’origine qui ne doit pas surprendre dans ce
cas d’aberration purement géométrique. Elle interdit pourtant
de définir une largeur a mi-hauteur et d’appliquer des crite-
res simples de résolution. I1 faut donc faire intervenir des
critéres basés sur des intégrales de F, (r). On peut, au choix,
utiliser 1les concepts d’énergie encerclée ou de Fonction de
Transfert de Modulation. '

Nous nous baserons sur ce dernier critére.
b) Fonction de transfert de modulation

On définit la FTM comme transformée de Fourier a deux di-
mensions de la réponse percussionnelle.

F, (v) = f F, (M) e2im v.M gy (5.37)

Elle exprime le facteur de contraste avec lequel est rendue
une modulation sinusoidale de fréquence et orientation donnée.
A partir de la FTM, on peut plus facilement définir un critére
de résolution significatif, dans la mesure ou cette fonction
décroit reéguliérement avec la frégquence. Nous avons choisi
d’estimer la résolution par l’inverse de la fréquence a la-
quelle la FTM atteint une valeur de seuil fixée par exemple
20 % de contraste. Encore une fois 11 ne s’agit pas de critére
absolu (le seuil de visibilité dépend fortement d’autres para-
métres en particulier de la lumiére parasite). Il est cepen-
dant plus facile & appligquer dans un cas concret ou on cherche
a optimiser 1’image d‘un objet dont le contenu en fréquence
est déterminé.

Dans le cas ou F, (r) posséde la symetrie de revolution il
est de méme pour la FTM qui est définie par une transformée de
Hankel.



F, (v) = J“‘g F, (r) j‘g“ e2iTvr cos © ooy g dr (5.38)
[o o]
= 2n [ F, (r) 3, (2mvr) T dr
En introduisant 1la valeur de F,(r) calculée et en tenant

compte de la symétrie de la fonction de Bessel J;:

Jg (r) = Jy (-r)
on obtient
~ ¢, [oegn, (@) .
F,(v) = © 0 N(p) sin 2a Jg (2mvy, (,@))) da de (5.39)
0

Cette équation s’/intégre numériquement pour donner les
courbes que nous discutons maintenant.

c) Discussion du compromis efficacite / resolution a partir
des courbes de FTM

Les courbes de FTM dépendent d‘un paramétre de mise au
point 2z et des paramétres de filtrage. Elles ont été calcu-
lées, comme nous l’avions fait pour le cercle de moindre dif-
fusion, pour un double filtrage passe bas en ouverture et en
énergie caractérisé par

0 < @, < @y
(5.40)
0 < @psin a ;< @4

Rappelons que si le diaphragme d’ouverture est placé dans
l’espace 1image d’une lentille ou le grandissement transversal
est G, et qu’il 1limite 1’ouverture a la valeur angulaire g,
l/énergie caractéristique du filtrage est :

(B’
Com =V LGYJ (5.41)

La figure 5.9 montre l’allure de quelques courbes de FTM.
La forme de ces courbes est caractéristique d’une forte aber-
ration géométrique. Elles présentent une décroissance rapide
aux Dbasses frégquences, puis une décroissance beaucoup plus
lente pour les fréquences moyennes et élevées. Le contraste
dans ce domaine de freéquence dépend fortement du filtrage. On
notera que la courbe 3 correspondant a des valeurs proches de
v,, et de ¢, presente de tres legéres oscillations de pente.
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Celles-ci ne proviennent pas de la méthode ou de la précision
du calcul numérique, mais ont pour origine les discontinuités
de la réponse percussionnelle provoquées par le filtrage.

Pour reprendre la discussion du compronmis efficacité /
résolution a partir des courbes de FTM, 1l faut définir une
fonction de mérite. On utilise habituellement la notion de
fréequence de coupure, a partir de laquelle le contraste peut

étre tenu pour nul. Ici, 1la présence d’‘un plateau de la FTM
aux hautes fréquences rend ce critére inapplicable. Nous avons
choisi, somme toute arbitrairement, de définir la résolution a
partir de la fréquence Vg, o au dela de laquelle le contraste
devient inférieur a 20% :

1
. _ (5.42)
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Figure 5.9

Quatre courbes de FTM, pour le meilleur plan de mise au
point, calculees avec les paramétres suivants

1 @y = 5w P, = W/4

2 Py = 5 W Py = W/32

3 Py = W/4 ©on = W/ 4

4 Py = W/4 Pom — W/ 64



Les courbes d’égale résolution selon ce critére sont tracees
sur la figure 5.10 en fonction des paramétres de filtrage ncr-
malisés au travail de sortie de 1la photocathode (¢,/w et
©on/W), comme sur la figure 5.8. La reésolution y est aussi ex-
primée dans l’unité p, =w/E , qui dépend du matériau de ca-
thode. Rappelons que pour W = 2 eV, E = 50 kV/cm, p, = 0,4 pm.
On y a également rappelé les courbes d’éegal facteur de
transmission.

Ce qui ressort d’abord de ces courbes, c’est qu’il y a un
ecart d‘un facteur trés important (proche de 10 pour ¢, = 5w)
entre les résolutions estimées par 1’une et 1l’autre méthode.
La FTM tient compte, en effet de 1la probabilité des divers
rayons, alors que le cercle de moindre diffusion ne tient com-
pte que du rayon le plus extréme. On constate d’ailleurs que,
dans la région Py® ¢, + Les courbes r0'é= Cste sont plates,
contrairement & celles du cercle de moindre diffusion, parce
que l’influence des quelques électrons de fortes énergies
transmis par le diaphragme devient négligeable. Ainsi, avec
une cathode de CsI, un simple filtrage d’ouverture caractérisé
par ¢@,,~ w/2 doit permettre d’atteindre une reésolution proche
de 0,05 pm tout en conservant une efficacité voisine de 50%.

On ne doit pas étre surpris de l’irrégqularité des courbes
dans la région ¢,= ¢, : elle ne provient pas de la preécision
du calcul, mais de la définition de ry ,- En effet la défini-
tion gque nous en avons donné considére implicitement que 1le
plan de meilleure mise au point est celui qui maximise la fré-
quence v, , pour laquelle la FTM vaut 0,2. Pour certains para-
metres de'filtrage, les faibles oscillations de la FTM condui-
sent & une légére instabilité du critére de résolution, sans
signification pratique.

En conclusion de cette étude de la résolution, associer
un filtrage en énergie a un filtrage en ouverture permet, a
résolution constante, un certain gain en efficacité de
collection. La meilleure efficacité est obtenue pour le seul
filtrage en energie, ¢,< @,,; toutefois filtrer seulement en
énergie n’est pas réalisable parce que la dimension de la pu-
pille intervient pour limiter la résolution du filtre. Dans le
cas d’un filtrage double en énergie et en ouverture, il reste
un gain dans le domaine ¢,S @,,. Ce gain est limiteé a un fac-
teur 2 environ pour les plus fortes diaphragmations. La réso-
lution reste principalement gouvernee par le facteur p,= w/E,
dans lequel la nature de la photocathode joue le plus grand
role.
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courbes d’égale résolution
(au sens de la FTM)
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Figure 5.10

Optimisation du filtrage a partir de la FTM.
- Partie superieure : résolution r,, = 1/2v,, en fonction
du filtrage en éenergie en abscisse,ldu filtraée en ouverture
en ordonnée. La réesolution est donnee dans la marge droite en

unite p_, = w/E pour les 5 premiéres courbes. Les 3 sulvantes
correspondent a 0,07 ; 0,04 et 0,02 p, (pour CsI, py~ 0,4 pm).
- Partie 1inférieure : facteur de collection,T, en fonction

des mémes paramétres. T varie de x 0,7 entre chaque courbe.



5.4 LIMITATIONS INTRINSEQUES A LA CONVERSION DES RAYONS X EN

ELECTRONS SECONDAIRES

5.4.1 THEORIE ELEMENTAIRE DE LA PHOTOEMISSION SECONDAIRE

Comme dans tout processus de conversion d’image, le méca-
nisme méme de la conversion X — électrons (secondaires) limi-
te la qualité des images. Ces limitations portent d’une part
sur la résolution, par l’effet de la diffusion des particules
secondaires dans la photocathode méme, et d’autre part, sur le
rendement de conversion, par le biais des caractéristiques
propres des matériaux et des contraintes imposées par les exi-
gences de résolution. '

Contrairement a 1l’émission secondaire 1induite par des
électrons, la photoémission secondaire sous 1l’effet de rayons
X a été trés peu étudié. Il y a quelques années, le développe-
ment de systémes d’imagerie X par conversion (streak cameras)
a conduit Henke et ses collaborateurs [HENKE, 1977, 1979,

19811 a développer, et vérifier expérimentalement, un modele
phénoménologique simple, en partie basé sur les modeéles d’ée-
mission secondaire socus bombardement électronique. Il n’est

pas dans notre propos de traiter ce sujet extensivement mais
de rassembler ici les éléments qui permettent de discuter les
limitations propres des cathodes dans le processus d’imagerie
que nous décrivons.

L’émission d’électrons de faible énergie sous l’effet de
rayons X est un phénoméne complexe dans lequel on peut distin-
guer trois étapes :

1) L’absorption d’un photon X par un atome qui libére un
photoélectron primaire, puis se désexcite en émettant soit un
rayonnement de fluorescence, soit le plus souvent, par 1l’/émis-
sion d‘un électron Auger. Nous confondrons ces deux émissions
sous le terme générique d’électrons primaires. Pratiquement
toute l’énergie apportée par les rayons X au niveau de la sur-
face émissive est transferée aux é€lectrons primaires a 1’inté-
rieur de la cathode : la fraction qui s’échappe avec les pri-
maires et le rayonnement de fluorescence émis reste trés fai-
ble sauf au voisinage des seuils d’absorption. Nous noterons
f(E) ce facteur de conversion énergetique (dans tout ce para-
graphe 5.4, nous noterons E 1'énergie des photons X).
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2) L’énergie des électrons primaires est totalement transfé-
rée aux électrons secondaires, essentiellement par promotion
d’électrons de valence dans la bande de conduction (ou pour
les métaux, par promotion d’électrons proches du niveau de
Fermi) et par interactions électrons-phonons.

3) Les électrons secondaires diffusent sur une profondeur
A, = profondeur moyenne d’echappement des secondaires. Ceux quil
atteignent 1la surface avec une énergie suffisante pour fran-
chir 1la barrieére de potentiel de surface peuvent étre émis
dans 1le vide. Dfun point de vue statistique on évalue avec
Henke [HENKE 1981] 1le nombre de secondaires excités sur une
profondeur X, par uniteé de surface émissive par :

N~ T £f(E) Eu(E) A,/ E (5.43)

S

ou E, est 1l’énergie moyenne des secondaires a l/intérieur de
la photocathode, et I, 1l’éclairement X au niveau de la surface
émissive, p(E) le coefficient d’absorption de la cathode a
l’énergie E des photons.

a) Cas d'une cathode épaisse en réflexion

En supposant gue le nombre d’électrons émis est directe-
ment proportionnel au nombre de secondaires excités dans le
volume dféchappement, on peut alors estimer le rendement de
photoémission d’une cathode d’épaisseur t > XA, utilisée en
réflexion.

nombre de secondaires émis —

R_= « f(E) E p(E) x»,/ E

— (5.44)
$  nombre de photons incidents

S

Les nmesures effectuées par Henke montrent que la distri-
bution d’énergie des secondaires est une caractéristique du
matériau. Elle est quasiment indépendante de l’énergie des
photons incidents (figures 5.11 et 5.12). Henke donne égale-
ment des expressions N(g) valables pour les semiconducteurs

et 1les isolants [HENKE 1977], mais celles-ci sont moins bien
vérifiées par les expériences. En pratique l’emploi de la
seule expression N(¢) de l’éguation 5.20, qul n’est valable

théoriquement que pour les métaux, dans laquelle on attribue
au parametre w la valeur de la largeur a mi-hauteur du profil
d’émission (A sur les fig. 5.11 et 5.12), réalise une approxi-
mation trés suffisante de la distribution réelle. Ceci justi-
fie le calcul de la FTM effectué précédemment.
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Puisque N(¢), distribution externe des énergies des
photoélectrons secondaires, apparait étre 1indépendante de
l’énergie des photons excitateurs, on peut admettre la méme
indépendance pour leur distribution interne d’énergie. Par
suite, 1’énergie moyenne interne de ces photoélectrons secon-
daires, E. est une constante du matériau. On peut alors écrire

S
R, sous la forme :

R, = K £(E) E u(E) i, (5.45)
La profondeur d’échappement des secondaires X\, etant bien sGr
indépendante de 1l‘’énergie des photons, on trouve une dépen-
dance énergétique en E p(E) qui correspond bien aux valeurs
mesurées (Fig. 5.13).

b) cCas d'une cathode mince en transmission

Pour etablir le rendement d’émission secondaire R, d’une
photocathode mince utilisée en transmission, Henke prend en
compte 1les interactions électron-électron et électron-phonon
que peut subir un électron secondaire pendant sa diffusion a
l1’intérieur de la photocathode. La perte d’énergie occasionnée
par une collision électron-électron élimine l’électron exitée
du groupe de ceux qui peuvent échapper, celle qui est produite
par une collision électron-phonon étant considérée comme né-
gligeable [HENKE 1981].

Toutefois les résultats de ce modéle plus réaliste sont
trés peu différents du modéle simpliste, a une dimension, que
nous donnons ici selon lequel les électrons sont absorbés uni-
formément au cours de leur trajet vers 1la surface avec une
section efficace v =1 / x _.

Dans ce cas la contribution a la photoémission d’une cou-
che d’épaisseur dx située & la profondeur x a l’intérieur de
la cathode sera

dR,= K £ E p(E) e ** e ¥t X)qgx (5.46)

R=Kf ———5- [etl- e "] (5.47)

Ce rendement est maximum pour la valeur suivante de 1’épais-
seur




10 107 ]
- i 10 (. Tl
— AY AN
\ ;
\ AN
| b ] T \ AN
A AN N i \ AN
N £4L(E) \ N\
\ LFERS =Y, YT o W11 X
- [ 2 1 \ L1 M| ®
0.t f——opd Py 10
— ~1] T - t ; e Q
I /£ 4 . i
AL < 7 \ AR s
7 11 N o] wn = 10
\“ 7 \J - ‘. — I B
A 1
\ / *b '\ ~ \u A
L i \ L
00 [ Q000 O?oo 10000
! PHOTON ENERGY (eV) : PHOTON ENERGY (eV) '
a) Au, épaisseur 300 A b) CsI, épaisseur 3000 A

Figure 5.13

Rendement total de photoémission mesuré en réflexion, compare
a E n(E) (courbe en trait plein) [extralt de HENKE,1981].

o

s
me

fdd]
1
us
..

11

0. S8 Yo 10

/‘."‘

\\7/_ | N \J\

.01 —

100 1000 ’ 10,000 100

PHOTON ENERGY (eV) ——

PHOTON ENERGY (eV)

1000

10.000

a) Au, épaisseur 230 A b) CsI, épaisseur 1020 A

Figure 5.14

Rendement total de photoémission
[extralit de HENKE,1981].

mesuré

en

transmission

167



168

topt =

Log(v/p) ™~ X, Log(x, /Xx.) (5.48)
V-l

ol l’on définit le 1libre parcours des X de la méme fagon que
pour électrons A= L/

Pour cette épaisseur le rendement est trés légérement in-
férieur a celui du méme matériau utilisé en réflexion, de la
quantite

-t /A
R =R _x e ©OpPU X (5.49)

La figure 5.15 illustre la variation du rendement en transmis-
sion de 1l’or et du CsI en fonction de 1l’épaisseur pour diver-
ses valeurs de 1’énergie des photons d’aprés les mesures de
Henke [HENKE 1981]. D’aprés ces valeurs Henke estime la valeur
du libre parcours moyen des éeélectrons secondaires a environ

A.= 250 A dans CsI

S

A,= 40 A dans l‘or
La figure 5.14 présente les résultats de mesure du rendement
en transmission de ces deux mémes matériaux. La perte de ren-
dement par rapport a la réflexion (fig. 5.13) est assez fai-
ble, mais d’autant plus marquée que l’épaisseur diffeéere de
l’/épaisseur optimale.

5.4.2 LIMITES DE LA QUALITE DES IMAGES OBTENUES PAR
CONVERSION X - ELECTRON

a) Limitation de la resolution par la diffusion des
photoélectrons

Dans le modéle développé préecedemment, nous avons suppose
le 1libre parcours moyen des électrons primaires négligeable
devant celui des secondalres, ce gqui est raisonnable, ainsi
que le montre la figure (5.16) ou l‘’on voit que le libre par-
cours moyen des électrons de plusieurs centaines d’eV reste
bien inférieur a celui des électrons de trés faible énergie.
Quoi qu’il en solt, remarquons que la valeur de A, qui exprime
l’extension en profondeur du phénoméne de diffusion est déter-
minée expérimentalement et inclut également de ce fait, la
contribution des électrons primaires & la diffusion de 1l‘’éner-
gle déposée par les rayons X.
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Cette diffusion joue également dans le sens transversal.

Dans le cas d’une photocathode homogéne, 1la diffusion de
l’énergie sera isotrope et 1le 1libre parcours transversal
identique au libre parcours longitudinal A, détermine

expérimentalement.

L’absorption d’un photon X dans l’épaisseur active de la
cathode se traduira donc par une tache d’émission dont le
rayon moyen peut étre estimé a

r, ~ A (5.50)

Notons cependant gue dans le cas de photocathodes isolan-
tes ou la probabilité de diffusion élastique par collision
électron-phonon est importante, la fraction d’électrons secon-
daires d’énergie élevée qui atteint la surface sous un angle
supérieur a l’angle limite et est réfléchie a 1l’intérieur de
la photocathode, peut induire une légére augmentation de la
diffusion transversale. D’autre part, 1‘’influence du réseau
cristallin doit induire une certaine anisotropie tant de 1’é-
mission externe que de la diffusion interne.

b) Efficacité quantique de la détection photoeélectrique

I.e rendement de conversion gque nous avons calculé au pa-
ragraphe précédent est un rendement global qui exprime la lu-
minosité de 1’image convertie. Pour les applications quantita-
tives (comme la microanalyse) ou la précision des mesures est
déja limitée par le bruit de photon, il importe d’avoir une
efficacité quantique de deétection (DQE) aussi élevée que
possible.

Nous avons montré (§ 5.4.1) gue dans un processus de con-
version d’image ou m est la probabilité de conversion d’une
particule incidente et n le nombre moyen de particules émer-
gentes par particule incidente convertie alors

DQE = m (5.51)

+ | 3

1+ n
Dans le cas d’une cathode en transmission, m est la probabili-
té pour un photon X incident d’étre absorbé dans la couche

active



n = £(E) A, n(E) e *" (5.52)
M Ag oBw= A, /A H si t = topt (5.53)
on a alors n = R/n = Ke pour le processus de conversion
lui-méme. Lorsqu’on tient également compte de l’efficacite de

collection T de l’optique électronique, l’efficacité quantique
de l’ensemble du processus de détection est exprimé par :

nT
DQE = n ————— (5.54)
1 + nT

La table 5.1 établit la valeur de ces divers paramétres a
partir des données de Henke [HENKE 1981], pour Au et C, I (ma-
tériaux pour lesquels A, est connu).
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libres parcours rendements DQE en % pour T=
Ecevy A, (&) A, (&) R " n 0,5 0,1 0,05
193 397 0,035 0,1 0,35 1,5 0,35 0,17
Au 525 440 40 0,12 0,09 1,3 3,7 1,1 0,55
2292 1409 0,055 0,028 2 2,8 0,47 0,14
193 3620 0,3 0,066 4,5 4,5 2,2 1,1
osT 525 5290 250 0,6 0,047 12,7 4,1 2,6 1,8
S
1000 1290 2,5 0,19 13 17 10,7 7,5
2292 13470 0,9 0,018 50 1,8 1,5 1,3
Table 5.1

Paraméetres des cathodes en or et en iodure de césium.

(Pour etablir cette table, on a ignoré le facteur f(E) dans le
calcul de » (éq. 5.48), ce qul explique probablement la valeur
un peu faible de n au voisinage des seulls, mals ne change pas
sensiblement le DQE.)

Ces resultats ne recoupent pas totalement les mesures ef-
fectuées avant Henke par Gaines et Hansen [GAINES,1976] et
Eliseenko et Col. [ELISEENKO,1968]. Eliseenko et col. en par-
ticulier ont cherché a mesurer directement m pour des énergies
de photons supérieures a 1 KeV par le taux d’impulsion dans
leur detecteur d’électrons secondaires. Par rapport a celles
de Henke les mesures de Eliseenko montrent une dépendance
énergetique semblable mais paraissent surévaluées en moyenne
d’un facteur 3 quil pourrait provenir d’une erreur systématique
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dans
calibration
en rayons X,
avec preécautions.
taux de Henke nou

est
qui

5.4.3 CHOIX D'U

Au premier a

la calibration

des sources X. Rappelons 1ici que cette
la principale difficulté des mesures absclues
de ce fait, doivent toujours étre consideéreées

De ce point de vue les protocoles expérimen-
S paraissent un gage de fiabilite.

NE PHOTOCATHODE

bord l’examen de la table 5.1 montre gque, mal-

greée
taines

un gain

important en luminosité (rendement total) & cer-

longueurs d’onde,

l’emploi d’un isolant comme CsI a la

place de l’or ne
tection sensible
rayons X gqul nous

Cette interp
rations

1) la 1large
est tres différe
CsI) et impliqgue
méme résolution.
timer gquel facte

vement 0,1 um et

permet pas d’atteindre des rendements de dé-
ment plus élevés dans le domaine d’énergie de
intéresse plus spécialement (200 - 500 eV).

rétation doit étre tempérée par deux conside-

ur de la courbe de distribution énergetique
(typiguement 4 eV pour Au, 1,6 eV pour
des diaphragmations trés différentes pour une
Si on se reporte a la figure 5.10 on peut es-
ur de transmission permet d’obtenir respecti-

0,05 pm de résolution a 20 % de contraste.

nte

Les

résultats sont

ceux de

la table 5.2 gui nous permettent

d’évaluer

et le

facteur de

le DQE
dire, le nombre
photon X incident sur la photocathode.

l’avantage du CsI.

d’electrons recus

par le

luninosite IL=RT, c’est a
detecteur pour un

Ils montrent clairement

Résolution Rendement de collection DQE en % L = RT
r T a x =20A a x = 20A
CsI Au CsI Au CsI Au
0,1 pm 0,4 0,1 3,9 0,35 0,24 0,012
0,05 pm 0,2 0,05 3,7 0,17 0,12 0,006
Table 5.2

Caractéristiques cpmparées des phtocathodes en or et en CsI.



2) L’Iodure de Césium n’est probablement pas 1l’halogénure
alcalin le mieux adapté aux longueurs d’onde comprises entre
20 et 50 A, les plus souvent utilisées en microscopie X. A ces
longueurs d‘’onde, l’absorption de CsI est faible et avec elle
le facteur =v. Elle ne redevient importante gu’en deca des
seulls L du Césium et de 1’Iode vers 10 A. A ces longueurs
d’ondes, gqui ne mangquent d’ailleurs pas d’intérét pour la mi-
croanalyse, 11 serait théoriquement possible d’atteindre la
limite de résolution due a la diffusion des photoélectrons
(250 A) tout en conservant une efficacité supérieure a 5 %.

Ceci suggere d’utiliser pour les longueurs d’onde supé-
rieures (20-50 A) des halogénures alcalins de plus faible mas-
se atomique : RbI, RbBr, KI qui de plus, ont une courbe de
dispersion énergetique plus étroite que C I (w =~ 0,8 a 0,6 eV)
[HENKE, 1979]. On peut alors se demander si la faible disper-
sion énergétigque ne permettrait pas de se passer de la com-
plexité supplémentaire apportée par un filtrage en énergie. En
1’absence de données plus complétes sur ces matériaux, ceci ne
reste qu’une conjecture qu’il serait intéressant de vérifier
par des mesures complémentaires.
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CHAPITRE 6

REALISATION DU MICROSCOPE

6.1 INTRODUCTION

Aprés une analyse des performances d‘un microscope a con-
version d’image, restreinte aux propriétés théoriques des
photocathodes et a celles d’un champ de collection uniforme,
il faut maintenant faire intervenir 1l’ensemble de l’optique
électronique nécessaire pour produire une image observable,
suffisamment agrandie. Ces différents éléments d’optique élec-—
tronigque sont également susceptibles de limiter la qualité de
1/image.

La réalisation de la lentille collectrice a une importan-
ce particuliere. En effet, son anode doit étre pourvue d’une
ouverture pour collecter les électrons émis, qui fait apparai-
tre des distorsions de trajectoire entre l’axe et les bords du
champ. En d’autres termes, on observe des variations d’effica-
cité et des aberrations supplémentaires dont les plus génantes
sont 1l’astigmatisme et 1la courbure de champ. Cette lentille
doit donc étre étudiée et optimisée.

Nous avons aussi voulu nous donner la possibilité de réa-
liser 1le filtrage en énergie des électrons, dont nous avons
étudié l’effet sur la résolution au § 5.3. Il fallait pour ce-
la introduire dans le systéme optique électronique, un dispo-
sitif dispersif. Nous avons retenu 1le principe du filtre de

Castaing et Henry pour une raison pratique : Lucien Henry lui-
méme nous a donné un prisme magnétigue pour effectuer ces ex-
périences. Le principe de ce filtre exige une position treés

précise du plan pupillaire par rapport au plan de 1’image in-
termediaire et, pour atteindre la résolution en énergie sou-
haitée, 1le grandissement pupillaire doit étre faible. Ce sont
des conditions contraignantes pour le transport des faisceaux.
De plus, la réalisation mécanique de la colonne électronigue
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doit tenir compte d’une difficulté particuliére liée a 1l’uti-
lisation du rayonnement synchrotron : le rayonnement d‘un an-
neau de stockage est, en effet, émis horizontalement. La co-
lonne du microscope sera donc horizontale, ce qui complique
d’autant le vide et 1’alignement.

En dernier lieu, parce que l’efficacité est faible et le
grandissement important, il sera nécessaire de focaliser au
mieux le rayonnement de la source sur la région utile de
1’objet.

6.2 LA LENTILLE A EMISSION

6.2.1 CHOIX DU TYPE DE LENTILLE

Le systéme trés simple formé d’une cathode plane et d’une
anode également plane et percée d’une ouverture, est une len-
tille de puissance négative qui produit une image au grandis-
sement 2/3 en arriére de 1la cathode [GRIVET]. Pour observer
une 1image, on doit modifier cette lentille eélémentaire pour
lui donner la convergence d’un objectif, ou lui adjoindre une
autre lentille. Plusieurs dispositions peuvent étre adopteées.

1. On ajoute entre cathode et anode une électrode de Weh-
nelt (lentille a émission triode). Pour que la lentille a
émission résultante soit convergente, il faut polariser le

Wehnelt de fagon a produire une région de champ faible entre
cathode et Wehnelt et une région de champ fort entre Wehnelt
et anode. Comme le champ électrique maximum est fixé par la
qualité du vide a l’intérieur de 1’/instrument, cette solution
conduit a des champs d’extraction plus faibles, donc a des ré-
solutions moindres.

2. Une deuxiéme solution consiste & ajouter la convergence
immédiatement derriére l’anode. La lentille ajoutée peut étre
une lentille électrostatique, par exemple une lentille unipo-
tentielle (lentille a émission tétrode). On peut encore utili-
ser a cet endroit une 1lentille électromagnétique accolée a
l’anode d’une lentille diode (la premiére piéce polaire de
cette 1lentille peut au besoin servir d’anode [FERT et SIMON,
1956].

Cette derniere solution a encore 1l’avantage de ne deman-
der qu’une seule tension d’alimentation fixe. C’est cette
disposition qui a été retenue.



6.2.2 CALCUL ET OPTIMISATION D'UNE LENTILLE A EMISSION DIODE

Pour minimiser les aberrations de champ d‘’une lentille a
émission diode, il est courant de donner & la surface de la
cathode une forme sphérique (tubes images). La cathode du mi-
croscope a conversion d’image doit étre déposée sur un support
extrémement mince ~ 0,1 um. Il est donc totalement exclu de
lui donner une forme autre gque plane. Dans ce cas, l’cptimisa-
tion ne peut venir que du choix Jjudicieux de la forme des
electrodes.

a) Principe de l'optimisation

Le tracé de rayons dans une optique électrostatique est
une opération relativement complexe.Il faut d’abord calculer
la distribution du potentiel & l’intérieur de la lentille en
résolvant 1l’équation de Laplace AV = 0. On suppose en effet
que les courants électroniques & 1’intérieur de la lentille
sont suffisamment faibles pour pouvoir négliger la charge
d’espace. Cecl fait, on calcule les trajectoires par intégra-
tion numérique pour diverses conditions initiales : rayon de
champ et ouverture (i.e. énergie latérale d’émission).

La difficulté de l’optimisation vient du fait qu’une mo-
dification de forme ou de position d’une électrode oblige a
reprendre complétement le calcul du potentiel. On peut cepen-
dant accélérer 1l’optimisation par le moyen suivant : on intro-
duit des électrodes fictives supplémentaires. On calcule les
différentes distributions de potentiel qui s’établissent lors-
gqu’une seule électrode est excitée, les autres étant mainte-
nues au potentiel de masse. Les distributions de potentiels
correspondant a des excitations variables des électrodes s’/ob-
tiennent par sommation linéaire des différentes solutions par-
tielles (théoréme de superposition). On peut donc optimiser
cette distribution d’électrodes fictives. Bien entendu, il est
souhaitable de minimiser 1le nombre d’électrodes et de poten-
tiels. On trace donc la carte des équipotentielles, ce qui
permet de définir la forme et la position d’un petit nombre
d’électrodes qui approchent au mieux la distribution calculeée.
A partir de cette nouvelle disposition, on peut achever le
processus d’optimisation.

b) Principe du calcul du potentiel
Le calcul du potentiel a l’intérieur d‘’une lentille élec-

trostatique lorsque les potentiels des électrodes sont fixés,
se rattache a la classe trés générale des problémes de résolu-
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tion d’équations différentielles aux dérivées partielles avec
conditions aux limites, pour lesguelles il existe différentes
méthodes de résolution numériques bien étudiées [MUNRO,1973,
BONJOUR,1980]. ©Nous avons choisi d‘utiliser la méthode des
différences finies, assez facile a mettre en oeuvre sur un
mini-calculateur. Lorsgu’on se restreint a des problémes pre-
sentant une symétrie de révolution axiale, on est ramené a un
probléme plan, et on doit résoudre l’équation :

AV = ——— + —— 4+ =2 =0 (6.1)

a l’intérieur d‘un contour fermé sur lequel le potentiel est
connu. La méthode des différences finies consiste a diviser
l/intérieur de ce contour selon un maillage régulier aux
noeuds duquel le potentiel est calculeée.

A chacun de ces noeuds (i,]J) l’équation de Laplace est
exprimée en fonction du potentiel de ce noeud et de ses quatre
plus proches voisins

L

L’équation précédente est valable hors de 1’axe (j = 0).
Sur l’axe elle doit étre remplacée par :

1
v, - = (v, L+ V.
4

i1, 1+1,j+2Vilj+1):O (6.3)

On est finalement conduit a résoudre un systéme d’équa-
tions linéaires de grande dimension

MV=F (6.4)

ou V est le vecteur des potentiels en tout point du maillage,
M 1la matrice des coefficients des équations (6.2) et (6.3) et
F le vecteur des conditions aux limites.

Ce systéme est résolu par itération a partir d’une dis-

tribution quelcongue de potentiel V¢°’ donnée a priori. La loi
d’itération la plus simple est la suivante

venso = I - M) V& 4 F (6.5)

Elle découle tout simplement de la résolution noeud par noeud



de 1l’équation (6.2). Si la suite V(") est convergente, sa 1i-
mite V(* est solution de (6.4). Pour étudier la convergence,
nous considérons la suite des erreurs résiduelles a chaque pas

Lp(“) =V(n) _V(OO) (6.6)

qui vérifie
(n+1) = D ptm . D =1I-M (6.7)

La forme des eéquations (6.2) et (6.3) permet d’affirmer
que les valeurs propres de D sont toutes positives et infé-
rieures a 1, car, pour chaque ligne de D,

D, 4 >0 et % D, o < 1.

La convergence du processus dépend de-la décomposition de
l’erreur d’estimation initiale #‘°? sur la base, E;, des vec-
teurs propres de D

Pl o) :Z h, E, — G(n) =Z h, 27 E; (6.8)

La vitesse de convergence du processus est définie par

v, . = V.l A
n) = = 6.9
v vV, = Vo AN ( :

n-

et est calculable a chaque pas d’itération.

Cette vitesse de convergence est limitée & celle du mode
propre de la décomposition de ¢¢°’ dont la valeur propre est
la plus grande (v(n) = X)). Lorsque 1le maillage compte un
grand nombre de points, cette valeur propre est généralement
trés proche de 1 et la convergence du processus tres faible.

Pour améliorer la convergence, on emploie la méthode de
surrelaxation, en modifiant le processus défini par l’équation
(6.5) par l’introduction du coefficient de surrelaxation w de
la fagon suivante :

vens1) = I- o M V+ o F (6.10)
La relation sur les erreurs devient alors

(I,(H**‘l) - [I(l—()J) + W D] Gln)y = P QD(H) (6.11)

Les vecteurs propres de D’ sont les mémes que ceux de D mais
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les valeurs propres associées X’ sont modifiées et

A= 1 - 0(l - X) (6.12)

En choisissant une valeur élevée pour w, on peut sensi-
blement réduire la valeur propre attachée a un mode particu-
lier et par conséquent améliorer sa convergence. Ce faisant,
on diminue aussi les faibles valeurs propres : une trop grande
valeur de w conduit &4 de grandes valeurs propres négatives
(modes oscillants). A un moment donné de 1‘itération, la va-
leur optimale de w dépend non seulement des valeurs propres
des différents modes mais aussi de leurs amplitudes relatives.
En suivant la variation de la vitesse de convergence au cours
du processus, on peut identifier le mode limitant et y adapter
le coefficient de surrelaxation w. On est généralement conduit
a commencer par w ~ 1,5 et a terminer avec w ~ 1,9. Le nombre
d’itérations nécessaires dépend aussi sensiblement de la qua-
lité de l’estimation initiale.

D’un point de vue pratique, la loi d’itération (6.11) de-
mande le maintien de deux tableaux V(2"? et V(2n*1) 1] est
plus efficient de n’utiliser qu‘un seul tableau V qui est mis
a Jjour point par point. De la sorte, lorsque au cours(gil}’i—

tération n+l1, p ?o§nts ont été actualisés, V(q) = V(q) si
n

g<p et V(g) = V(gq) si g>p. La nouvelle valeur de V(p) ,

est calculée a partir des valeurs V(g(i,j)) des plus proches

voisins de p = g(i,,J,) ., prises dans le tableau V a cet ins-

tant du calcul. Le processus d’/itération est alors mathémati-
quement défini par

Vet = (I(1-0) + o DT VE 4+ o D Ve (6.13)

ou D* et D' sont les matrices triangulaires supérieures et in-
férieures extraites de D. Dans le cas qui nous intéresse, les
potentiels sont calculés a partir des quatre plus proches

. (m)
volsins et les Dp,q(i,j) et Vq(i’j)

sont tels que

qui interviennent dans le

+ 1)

- (n+1
calcul de Vq(io'jo)

i+ 3J+2m=2n+ 1+i; +J, (6.14)

On peut montrer [KASPER, 1976], gue les vecteurs propres Qa du

processus gqui sont associés a la valeur propre «°, se dédui-

sent des vecteurs propres E, de la matrice D par

Q, (i,3) =" E, (1,9), (6.15)

2

et que la valeur propre «x° est solution de 1’équation



®’ + w-1 - X w o =0 (6.16)

Si le mode limitant est connu, le coefficient de surrela-
xation optimal est alors

O P (6.17)

x? =0 -1 (6.18)

Pour conduire le calcul, on opére comme précédemment et on re-
gle le choix de w sur la vitesse de convergence instantanée en
utilisant (6.16) et (6.17).

c) Trace de rayons

Les trajectoires électroniques dans une lentille élec-
trostatique sont obtenues par intégration numérique de 1’équa-
tion du mouvement. Etant donné la symétrie du probléme, celle-
ci est exprimée en coordonnées cylindriques.

Pour établir les équations du mouvement liant 6 (z) et
r(z), on note u, G, k le repére tourné de 6, lié a la particu-
le, tel que

M=ru+ 2z Xk (6.19)

Pour simplifier les calculs, on utilise des unités telles
que le rapport de la charge a la masse de l’électron % = 1. On
note aussi ¢(z,r) le potentiel dans la lentille et ¢, est 1’é-
nergie initiale de la particule, pour ¢=o0.

La conservation de 1l’énergie de la particule nous permet
d’écrire une premiére équation

2 2 2
2 (0 + dM|? dr 4 g2 ds N dz (6.20
= — = — rc — — .
( o) at|  at ac at )
. - L. dr do
en falsant apparaltre les dérivees en z : 1z = r’ et Iz =08,
. .. , .. dz . z
on obtient une premiere relation sur la vitesse axilale
1 [dz]Z P e,
wo= - [==2| = 6.21
z 2 dt 1 + Z/Z + rZ 8/2 ( )
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Dans notre systéme de coordonnées, l’équation fondamenta-
—

d’m —_— , . .
le du mouvement S = grad ¢ conduit aux troils relations suil-
dt
vantes :
2 2 ,
dcr de o
— - r — = — (6.22)
dr de d?e
— =0 (6.23)
d?z 3¢
- = — (6.24)
dt2 oz
. e d’r azs
Nous exprimons les dérivées temporelles et en
dt? dt?
fonction des dérivées temporelles de z et des dérivées, r’ et
87’7, r" et 6", de r et 6 par rapport a z et en utilisant la re-
lation (6.24) on obtient :
2 2 2
dr dz dc z ad
_— rY + — r/ =2 W ™ + — r’ (6.25)
dt2 dt dt2 z dz
2 2 2
d-e dz dcz o¢
—_— = — 8" + — 06’ =2 W 8" + — 8" (6.26)
dtZ dt dt2 z dz
avec (6.22) et (6.23) on obtient alors
2 W (" re'Z)—acp ok r’ (6.27)
z 8r 3z )
2 W, (8" + 2 r’" 8') = - r EE (6.28)
z 3z

On peut encore écrire ces équations sous une forme adap-
tée a 1l’intégration numérique :

3 3 1 + r’?2 + x? g2
" = yg’2 4+ [_f - _? r’] (6.29)
aor dz 2 (¢ + ¢,)
6/ ap 1L + r’? + r® 9r¢
o = - 2r’ + r — (6.30)
r iz 2 (¢ + o,)

Pour déterminer les trajectoires, ces équations sont in-
tégrées numériguement par une méthode de Runge-Kutta a 3
points, chaque pas d’intégration correspondant a deux pas d’é-
chantillonnage. La méthode est précise tant que la courbure de
la trajectoire reste grande vis-a-vis du pas. On évite donc de



l’utiliser pour le tout premier pas du calcul. Dans cette ré-
gion toutefois, le champ au voisinage de la cathode est treés
sensiblement uniforme et les trajectoires sont des paraboles,
et sont facilement calculées comme telles.

Pour 1l’interprétation des diagrammes de points fournis
par ces calculs, 11 est utile que les coordonnees des points
images varient continuement avec les parametres d’émission.
Or, le potentiel n’étant connu que sur les noeuds d‘’un mailla-
ge régulier, le champ E(r,z) ne peut résulter que d’une inter-
polation en r. Cette interpolation doit étre continue.

Une méthode trés simple et trés efficace pour s’en assu-
rer consiste a partir du fait que dans un systéme a symétrie
cylindrique, 1le potentiel est complétement déterminé par la
distribution axiale

¢, (z) = ®(z,0)

et que
2 4

r
_ Y 6
P(z,1) = P (2) = k" —— Y =+ O(x®) (6.31)
L’approximation au 4éme ordre en r est généralement suf-
fisante. Cette approximation est 1l’équivalent, pour 1l’optique
électronique, de l’approximation du 3éme ordre de 1l’optique
visible.

d) Réduction des aberrations de champ de la lentille
électrostatique

Dans la mesure ou on se place délibérément dans 1l’optique
du troisiéeme ordre, on peut se contenter d’un petit nombre de
trajectoires pour étudier 1les aberrations de champ. Quatre
trajectoires pour chaque point du champ permettront de déter-
miner distorsion, courbure et astigmatisme, quatre autres sont
nécessaires pour connaitre la coma.

La courbure la plus faible a été trouvée pour la disposi-
tion d’électrodes indiquée sur la figure 6.1, et pour une
polarisation de 1l’électrode intermédiaire de 19 kV quand 1l’a-
node est a 20 kV.

En pratique, le maintien au méme potentiel (20 kV) des
deux éelectrodes donne des résultats éequivalents. Dans la len-
tille ainsi définie, l’image (virtuelle) se forme a 0,9 mm en
arriere de la cathode avec un grandissement G, = 0,6. 0On voit
sur la figure 6.1, que, par rapport a la lentille élémentaire
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4 anode plane, la courbure sagittale a été presque compléte-
ment annulée. Le rayon de courbure de la surface tangentielle
est toutefois 2,5 mm. Il en résulte que le champ pour 0,1 pm

de résolution a un diamétre voisin de g 300 pum ; au bord d‘un
champ de 1 mm de diamétre, la résolution n‘est plus que 1 pmn.

Le ‘"cross-over" de cette lentille est également virtuel.
I1 se forme a 11 mm en arriére de la cathode. Pour effectuer
le filtrage, il faut connaitre, dans le plan pupillaire, la
distance a l‘’axe p correspondant a une énergie radiale d’émis-

sion ¢, .- La relation est (cf équation 2.41) :

P

_ L 6.32)
e = G, \'v (6-

ou A est la distance image pupille ; en unités pratiques :

plmm] = 0,12 [, [eV] (6.33)
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Figure 6.1

Courbure et astigmatisme pour deux configurations de la len-
tille a émission :

a) lentille diode simple ; b) lentille diode a anode
double

Partie superieure : disposition des électrodes (échelle
x 3).

Partie 1inférieure : position des surfaces focales sagitta-
les (S) et tangentielles (T) par rapport au plan de cathode
(echelle x 30).



L'OPTIQUE MAGNETIQUE
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6.3.1 DEFINITION DES ELEMENTS OPTIQUES

En dehors de la lentille a émission, le reste de 1l’opti-
que électronique est essentiellement magnétique. La disposi-
tion des différentes lentilles doit tenir compte de plusieurs
impératifs.

Tout d’abord, il faut réaliser les conjugaisons des plans
objets et pupillaires avec les plans correspondants du dispo-
sitif de filtrage en énergie prévu. Il faut encore que le sys-
téme optique calculé pour le dispositif de filtrage en place
puisse également fonctionner lorsgque celui-ci est absent ou
escamoté pour les réglages.

La conception du systéme optique doit aussi prévoir la
place nécessaire aux diaphragmes de filtrage et a leur centra-
ge, ainsi que 1l’encombrement des dispositifs correcteurs :
stigmateur et déflecteurs. Sur ce dispositif expérimental,
nous nous sommes encore imposé de pouvoir partager la chambre
a vide en plusieurs segments correspondants aux divers élé-
ments fonctionnels (émission, filtre d’énergie, observation).
Chaque segment est séparé des autres par des microvannes de
fagcon a pouvoir intervenir indépendamment sur chacun et a dis-
poser d‘un instrument aussi modulaire que possible.

La disposition qui est présentée sur la figure 6.2 est la
version initiale de l’optique telle qu’elle a été d‘’abord réa-
lisée. Les expériences menées par la suite nous ont amenés a
corriger sensiblement cette optique, essentiellement en matié-
re de corrections et d’alignements. De plus, les conditions
expérimentales ne nous ont jamais permis de mettre en service
le prisme magnétique. Néanmoins, l’ensemble de l‘optique a été
congu autour de ce filtre et il est nécessaire de le décrire
succinctement.

a) Le filtre de vitesse

Le dispositif de filtrage en énergie prévu était un fil-
tre de Castaing et Henry. Ce dispositif est constitueé (fig.
6.3) d'un prisme magnétique, dont la déviation est de 90°, et
d’un miroir électrostatique. Le prisme est traversé deux fois,
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rayons X (3 nm) rayons X (3 nm)
| B é' i [
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74» [ A— 4 objet et photocathode A — Zt
p— . N ; . f—1 . [ ev— :
——y lentille a émission électrostatique :/ 2 \C_—_ 7{'
L1 1° lentille intermédiaire L1 x 7‘
= 40 mm :
7{' — —— . diaphragme d'ouverture | '7(’
~—— —  déflectrices stigmateur = ~—
L2 objectif L2 \ L
f=3-10mm E ¥
/__m_gigmélgur
~l— diaphragme de champ
J“ (L3)
N NG B l. miroir
prisme  |: AT électrostatique L4
magnétique projectif
R =40 mm
fente de sélection image i
d'énergie
L3 2° lentille intermédiaire
L4 projectif
image

Figure 6.2

Schéma du microscope photoélectronique.
- A gauche, la configuration initiale selon laquelle les éelé-
ments optiques ont été définis.
- A droite, la configuration quili a été utilisée en définitive
pour realiser des 1mages, sans le filtre de Castaing et
Henry, et apres modification du centrage et du stigmateur.
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Figure 6.3

Points stigmatiques du filtre de Castaing et Henry

avant et aprés réflexion sur le miroir. La déflexion totale
pour l’énergie nominale est ainsi annulée.

Un prisme magnétique a champ uniforme est une optique
fortement astigmate dont les éléments cardinaux dans les deux
sections principales sont complétement différents. L. Henry
[HENRY, 1964] a montré que si on donne & la face d’entrée une
inclinaison ¢ par rapport a l‘’axe d’incidence, 1l existe deux
couples de points stigmatiques dont la position dépend de €,
l’un réel A,, A, , Ll’autre wvirtuel A,, A, a l’intérieur du
prisme. Ces points sont stigmatiques mais les images sont ana-
morphosées car les grandissements selon les directions princi-
pales sont différents.

En 1mposant au miroir d’avoir son sommet en A; et son
centre de courbure en Aé, le falisceau d’énergie moyenne a une
image exactement symétrique par rapport a l’axe du prisme, du
faisceau entrant. Les points A, et A7, A, et A, sont conjugués
stigmatiquement et 1l‘’anamorphose est compensée. L. Henry mon-
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tre egalement que les plans A, et A; sont achromatiques, ce
seront donc les plans images. Dans le plan A, et A] la disper-
sion est au contraire doublée, ce seront les plans
pupillaires.

L’optique électronique a ¢été congue pour un filtre de
rayon 40 mm mis & notre disposition par L. Henry. L’angle
d’attaque est ¢ = 45° et les positions des points stigmatiques
qui en résultent:

OA, = -120 mm OA; = 90 mm

OA, = =21 mm OA, = -9 mm.

Sa dispersion est de 10 pm/Volt pour une tension d’accé-
lération de 20 kV.

b) Ltensemble Objectif

Cet ensemble de lentilles magnétiques doit d’abord conju-
guer la pupille et 1/image données par la lentille a émission
sur les points stigmatiques du prisme. Le grandissement pupil-
laire doit de plus étre compatible avec le filtrage en énergie

considéré au chapitre précédent (~ 1 eV). Une réduction du
diamétre pupillaire par un facteur 10 &a 20 est donc
souhaitable.

Ces conditions sont remplies par la combinaison d’une
lentille faible avec un objectif. La premiére lentille < 1 de
focale 40 mm accroit la distance pupille-image. Le grandisse-
ment dans 1’/image intermédiaire est G, = 2,2 et le rayon de
la pupille intermédiaire est relié a 1'énergie latérale d’e-
mission par

py [pm] = 230 (o, ,[eV] (6.34)

La deuxieme lentille L, est un objectif dont la longueur foca-
le minimum est voisine de 2,6 mm (en pratique, 3 mm <f,< 12 mm).
Elle forme de 1l’objet une image agrandie au centre du prisme.
Dans ce plan, le grandissement image Gy2 varie de 20 & 80.
Cette 1lentille forme une image réduite de la pupille dans son
plan focal image. Le grandissement pupillaire propre a cette
lentille est lié au grandissement image par



3
G = — 6.35
P2 G ( )
Y2
. DL \I(pt
ce qul condult a p, [pm] = 690 G [eV].
Y2

c) Filtrage d'ouverture

Il est pratique de réaliser le filtrage d’ouverture dans
la pupille intermédiaire P, ou le grandissement est fixe. On

utilise en pratique des trous de 200 pm, ce qui fixe
o, ~ 0,7 eV . Le diamétre de la pupille P, est alors 5 pm pour
G, = 80. La dispersion du prisme étant 10 um/V, la résolution

du filtrage en énergie sera de l’ordre de 2 eV.
d) Deuxieme groupe de lentilles

A la sortie du prisme, la position relative des plans ob-
jet et pupillaire, inverse de 1’habituelle, ne permet pas
l’utilisation d’un seul projectif. On constitue donc un autre
groupe de lentilles comprenant une lentille intermeédiaire Iy
travaillant a grandissement ~ 1 et un projectif I, qui permet
d’atteindre un grandissement total de 300 a 2000.

e) Utilisation sans filtre

L’optique du microscope doit également pouvoir étre uti-
lisée sans filtrage de vitesse. Nous avons utiliseé deux confi-
gurations. La solution normale consiste a désexciter légére-
ment L, pour rapprocher 1’image intermeédiaire de L;. Les
grandissements sont toujours importants.

Une deuxiéme solution évite les problémes d’alignement
liés aux deux derniéres lentilles. Celles-ci sont simplement
enlevées et directement remplacées par la chambre d’observa-
tion. On obtient des grandissements compris entre 60 et 300.
Cette configuration est trés utile pour 1l’alignement et le ré-
glage de 1l’ensemble objectif.
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6.3.2 REALISATION MECANIQUE DE LA COLONNE DE MICROSCOPIE
ELECTRONIQUE

Le microscope tel qu’il est présenté a la figure 6.4 est
le résultat de plusieurs années de mise au point. Toutefois le
schéma fonctionnel (figure 6.5) n’a pas regu de modifications
fondamentales.

a) La colonne initiale

L’utilisation du rayonnement synchrotron impose d’orien-
ter 1la colonne de 1’optique électronique horizontalement, car
les miroirs dont on peut disposer aux Jlongueurs d’onde qui

sont intéressantes pour la microscopie X (A £ 5 nm) ne peuvent
pas produire une déviation de 90°.

Cette contrainte entraine une certaine complexité de réa-
lisation. En effet, contrairement a ce que 1’on fait pour un
microscope ordinaire a colonne verticale, ou les éléments sont
simplement empiiés et maintenus par le vide ou les champs ma-
gnétiques, ici, tous les éléments doivent étre assemblés rigi-
dement et bridés pour 1’étanchéité. Les alignements sont beau-
coup plus difficiles puisque les lentilles ne peuvent pas cou-
lisser les unes par rapport aux autres.

Une premiére précaution a été de réaliser un centrage mé-
canique aussi serré que possible des divers éléments de la co-
lonne. Les trois segments principaux, 1le premier groupe de
lentilles, 1le bloc prisme et le groupe d’observation, s’ajus-
tent entre eux avec un jeu maximum de 10 pm. Pour leur assem-—
blage, 1ls sont déplacés sur un marbre en granit, ce qui per-
met de retrouver le parallélisme de 1’axe aprés chague démon-
tage pour intervention. Le premier bloc, du support de 1’objet
Jjusqu’a la lentille L,,
éléments optiques et dispositifs de pompage s’adaptent sur
lui. Ils sont montés sur des patins a coussin d’air dont les

est fixé sur ce marbre. Les autres

surfaces portantes sont calculées pour donner un jeu de cou-
lissement de gquelques microns. Leur structure d’injection
d’air par ralnures et échappement radial, leur confére une
trés grande raideur et une grande stabilité. On peut ainsi
ajuster sans efforts aux tolérances précitées des masses supé-
rieures & 30 kg. L’alignement préalable des supports a permis
de fixer une fols pour toutes le parallélisme de 1l’axe avec le
marbre a 30" d’arc environ.



Nous avons calculé et dessiné les deux premieres lentil-
les magnétiques, a4 1’aide des 1indications et des abaques de
Durandeau et Fert [DURANDEAU, 1957, DUGAS, 1961]). Elles ont
été réalisées par 1’atelier de mécanique de 1/I.0.T.A. Elles
sont usinées dans un fer ultrapur (Ferholzer) et protégées par
une couche de 16 um de nickel chimique (traitement Kanigen).
La matiére de ces lentilles ainsi que les procédures d’usinage
et de traitement thermique nous ont été trés aimablement four-
nis par la société Cameca.

Les deux autres lentilles magnétiques proviennent d’un
ancien microscope électronique et ont subi peu de retouches.
Seule la premiére piece polaire de la lentille I; a ete rem-
placée par une piéce polaire mobile.

b) Optiques correctrices

Devant 1/impossibilité de réaliser le centrage de l’opti-
que par déplacement des lentilles, et malgré les soins appor-
tés & la construction, 11 a été nécessaire d’inclure dans la
colonne des systemes déviateurs. A 1’origine, les moyens de
centrage se limitaient a un jeu de bobines de déflexion magné-
tiques situées entre le diaphragme d’ouverture et la lentille
L, , et a la pieéce polaire mobile de la lentille I,. L’usage a
trés rapidement montré 1’insuffisance de ce dispositif qui a
dd étre profondément modifie.

D’autre part, pour corriger les inévitables défauts de
circularité des optiques, une colonne de microscope électroni-
que comporte toujours un stigmateur. Ce stigmateur était ini-
tialement place au foyer image de la lentille L,. Plus tard,
lorsque nous modifierons la colonne du microscope pour amélio-
rer les moyens de centrage, nous serons amenes a déplacer ce
stigmateur a proximité du diaphragme d’ouverture (fig.6.2.b).
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6.4 AUTRES ELEMENTS DU MICROSCOPE

Pour achever la description du microscope, nous donnons
ici guelques indications sur la maniére dont les fonctions an-
nexes d‘éclairage, d’observation et de mise sous vide sont
réalisées.

6.4.1 ECLAIRAGE

Le microscope a été installé a ACO sur une ligne de lumi-
ére dont la longueur est 12 m. La "brillance'" relativement 1li-
mitée de 1l’Anneau ACO n’a pas autorisé 1‘’usage d‘’un monochro-
mateur. Le rayonnement provenant d’un aimant de courbure est
collecté, sous une incidence rasante de 4°, par un miroir
torique de ~ 1 m de focale qui accepte approximativement une
ouverture de 1 x 3 mrad’ (fig. 6.5). La source synchrotron est
ainsi focalisée en une tache de 0,3 mm de diamétre environ.
Cependant, en raison de 1l’asymétrie importante du montage,
cette image est affectée d’une forte aigrette de coma qui s’é-
tend sur 1,5 mm environ quand le miroir condenseur est parfai-
tement réglée.

0.30

0.20

0.10— / \
0.00 — V \

5 6 7 1E4+01 2 3 4 5 6 7 1402
LONGUEUR d'ONDE [A]

FACTEUR deTRANSMISSION

Figure 6.6

Facteur de transmission de 1'optique d'éclalrage.
La feuille de 0,8 um d'aluminium coupe les grandes lon-
gueurs d'onde ; la reflection sur le miroir de nickel a 4°
d‘incidence rasante supprime les courtes longueurs d'onde.




Le miroir, en silice, est recouvert d’une couche reflec-
trice de nickel. Sa réflectivité théorique a 4° d’incidence
rasante reste supérieure a 50 % pratiquement jusqu’au seuil L
du nickel, c’est-a-dire pour » 2 16 A. Les rayonnements visi-
bles et UV lointains gui sont également réfléchis par le mi-
roir sont éliminés par une feuille d’aluminium de 0,8 pm d’é-
paisseur, située a4 1l’entrée de 1la chambre objet. L’effet du

filtre passe-bande ainsi constitué est montré a la figure 6.6.

Au total, l’éclairement au centre du champ objet est es-
timé & E, = 3 10'®> photons s°!' mm 2, pour un courant électro-
nique de 100 mA a l’intérieur de l’anneau. En unité énergeéti-
que, cet éclairement correspond a 0,2 W/mmz.

6.4.2 DETECTION

L’image est formée sur un écran scintillateur en ZnS dopé
a 1l’argent de type P20. Ce matériau posséde une excellente
efficacité de conversion énergétique ~ 20 % [HERMANN et KRAHL,
1984]. Ce phosphore est déposé sur une plaque de fibres opti-
gues American Optical de 5 um de pas. Sa résolution spatiale
est estimée a4 160 traits/mm. L’efficacité mesurée au LEP sur
des écrans du méme type que celul réalisé pour nous est voisin
de 15 Lm/W pour une tension d’accélération de 16 kV. Couplage
compris, cela égquivaut & un rendement énergétique de 3 %, pro-

che des valeurs d’efficacité données par Hermann et Krahl.

A partir de ces données, on peut estimer 1l’éclairement
maximal de l’écran d’observation (objet parfaitement transpa-
rent). Si nous évaluons le rendement de conversion et de col-
lection du microscope a ., ~ 1 %, et pour un grandissement de
l’image finale G = 500, l’éclairement électronique de 1l’écran
est

e Eg
E, = = = 1,2 10% électrons s ' mm ? (6.36)

A la sortie des fibres optiques, l’éclairement est estimé a

E. = 6 Lm m ? (6.37)

s

Les fibres optiques ayant une ouverture numérique proche de 1,
la luminance de 1'image visible est sensiblement

L. = 1 cd m'? (6.38)

S
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Cette luminance, déja trés faible, est encore réduite deés
que 1l’objet est un peu absorbant. On arrive alors a des ni-
veaux oU la qualiteé de perception des détails commence a étre
altérée. C’est pourquoi nous avons assez rapidement ajouté un
amplificateur de luminance a ce dispositif d’observation. Il
s’agit d’un tube amplificateur de type diode (Thomson TH 9473)
dont 1le gain nominal est 25. Sa face d’entrée est une plaque
de fibres optiques au pas de 10 pm. Elle est directement cou-
plée aux fibres de l’écran. La résolution des images apres
amplification est environ 70 traits/mm.

Pour enregistrer les images, nous utilisons un systéme de
deux objectifs de photographie de grande ouverture (50 mm,
f/1,2), montés en tandem pour donner sur le film photographi-
que une image de l’écran au grandissement 1. Pour assurer 1‘u-
niformité du champ image, l’ouverture de ce systéme est volon-
tairement limitée a f/1,8 ; son rendement de collection est
donc voisin de 0,25. Le premier de ces objectifs reste soli-
daire de l’amplificateur et sert d’oculaire pour 1‘observation
visuelle.

6.4.3 VIDE

Sur une installation de rayonnement synchrotron, on cher-
che a réaliser des vides trés propres et généralement assez
poussés. En effet, toute contamination par des traces d’hydro-
carbures se traduit inévitablement par une condensation et une
polymérisation sur les surfaces exposées aux rayonnements X et
UV, et tout spécialement sur les optiques, dont la réflectivi-
té peut étre fortement degradee.

Il est difficile de reéaliser des vides trés poussés dans
une colonne de microscope électronique dont la conductance est
toujours trés faible. Il est plus difficile encore de ne pas
introduire de traces d’hydrocarbures, car on doit réaliser de
nombreux déplacements sous vide dont les étanchéités sont gé-
néralement assurées par des joints toriques. Des pressions in-
férieures a 10 ° mb ne sont d‘ailleurs pas nécessaires a la
circulation des électrons dans un microscope.

Au niveau de 1la lentille & émission, on a par contre
constaté que le champ de 50 kV/cm n‘était stable qu’a des
pressions inférieures a 10 ° mb, sinon il se produit des dé-
charges qui endommagent rapidement les cathodes et leurs
supports.



Pour tenir compte de ces exigences, 1’instrument est di-
visé en gquatre segments pompés indépendamment, qu’un ensem-
ble de vannes permettent d’isoler les uns des autres. Les deux
segments arriére - L, et la chambre du prisme d’une part,
I, L, et la chambre d’observation d’autre part - sont évacués
par des pompes turbomoléculaires. En fonctionnement, leur
pression varie de quelque 10°°® & 10 ° mb. Le compartiment
objet, et la lentille L, gquil lui est attachée, n’a pas éete
pourvu d‘un sas pour l’introduction des échantillons, dont la
réalisation aurait été trop complexe. Pour changer 1l‘objet, ce
compartiment est isolé, remis & l’air, puis réévacué. Pour ré-
duire au minimum le temps de pompage, il a été équipé d’une

pompe cryogénique de 1500 1/s. Pour ce segment, le pompage
cryogénique combine les avantages d‘une bonne efficacité pour
l1‘élimination de la vapeur d‘eau, avec un piégeage efficace

des vapeurs d’hydrocarbure susceptibles remonter de la co-
lonne électronique. Les pompes cryogéniques ne peuvent étre
remises &a l’air fréquemment, et le prévidage du compartiment
objet est confié a une petite pompe turbomoléculaire. En fonc-
tionnement, la pression de ce segment doit étre inférieure a
10°% mb.

L’enceinte du miroir de refocalisation reste en permanen-
ce sous vide ; elle est évacuée par une pompe ionigue. En
fonctionnement, on a constaté une remontée de pression due a
la mauvaise qualité du vide dans une ligne de lumiére dont 1la
conductance est assez faible. Pour préserver le miroir, un
diaphragme refroidi & 1l‘’azote liquide a été placé au point
d’entrée. On atteint alors, en fonctionnement, des pressions
inférieures a 107 mb.

Vannes et pompes sont commandées par l/intermédiaire
d’une logique de sécurité. Elle interdit en particulier 1/ou-
verture des vannes de segmentation tant que les pressions des
compartiments voisins sont supérieures aux valeurs de consi-
gne. La haute tension fournie a la cathode est également pro-
tégée par cette sécurite.
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CHAPITRE 7

EXPERIENCES AVEC LE MICROSCOPE A CONVERSION
ET DISCUSSION DES RESULTATS

~J
[

MISE AU POINT DU SYSTEME OPTIQUE

7.1.1 PREMIERE SERIE D'EXPERIENCES

La faible luminance de la source UV monteée en source
auxiliaire n’a pas permis de réaliser un véritable test de
l’optique avant le montage du microscope sur ACO. Dés les pre-
miéres expériences avec le rayonnement synchrotron, le centra-
ge du faisceau s’est révélé plus difficile que prévu. Les dé-
viatrices magnetiques installées devant L, ne permettaient que
de centrer 1l’image, et les excentrements pupillaires deve-
naient si importants qu’il était pratiquement impossible d’u-
tiliser plus de deux lentilles.

On tenta d’abord de pallier ces défauts par 1l’installa-
tion d’un petit déviateur électrostatique en avant du plan du
diaphragme d’ouverture. L‘’inconvénient de ce genre de disposi-
tif est de ne pas corriger véritablement le défaut de centrage
de 1l’axe optigue, mais seulement d’en compenser les effets
dans 1les plans de l’image et de la pupille. Cette correction
dépend des excitations des lentilles ; elle est donc extréme-
ment instable et elle ne permet pas d’atteindre de forts gran-
dissements. De plus, l’inclinaison des faisceaux dans les len-
tilles renforce l’astigmatisme et est la cause de distorsion
trés génante pour l’observation.

Malgre cela, on a pu observer quelgques images mais leur
résolution est toujours restée médiocre, 1 a 2 um au mieux.
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7.1.2 MODIFICATION DU CENTRAGE

A la suite de cette premiere série d’expériences, 1l a
été décidé de revoir entiérement les moyens de centrage. L’an-
cienne colonne avait clairement montré les inconvénients d’une
correction de centrage extérieure aux lentilles. A défaut de
pouvoir déplacer les lentilles elles-mémes, nous avons rendu
mobile une piéce polaire de chacune d’entre elles. On peut, en
effet, compter sur 1la procédure de montage trés ajustée pour
l’alignement général de la colonne. Cependant, quelles que
soient les précautions prises, il subsiste toujours de légers
défauts dans le centrage relatif des piéces polaires. Ces dé-
fauts, ainsi gue nous avons pu le constater par la suite,
agissent trés vite sur le désaxement et c’est effectivement
sur eux qu’il est important de réagir. '

De la méme fagon, un centrage de l’anode de la lentille a
émission électrostatique permet 1l’alignement du faisceau
primaire.

Pour réaliser ces fonctions, on a di rajouter a proximite
du dispositif de déplacement de l’échantillon des mécanismes
similaires pour le centrage de l’anode de la lentille électro-
statique et celui de la premiére piéce polaire de L{. La trés
faible distance entre ces éléments a demandé une compléte ré-
fection de l’ensemble support d’échantillon et lentille élec-
trostatique, dont la complexité, est encore accrue par la pro-
hibition de tout matériau magnétique. Le centrage, sur le méme

principe, de la lentille L, n’a pas souleve de difficulte
particuliére, et les déflectrices désormais inutiles ont été
supprimeées.

Avec ce nouveau dispositif, 1l a été possible de définir
une procédure fiable et reproductible d’alignement du micros-
cope

i) Lentilles magnétiques coupées, on centre l’anode pour que
le faisceau traverse l’ensemble de la colonne, et on ma-
ximise 1’intensité de la tache formée sur 1l’écran.

ii) On régle successivement le centrage des lentilles magné-
tiques en s’assurant que le faisceau électronique reste
centré lorsqu’on fait varier le courant de lentille.

iii) On vérifie le centrage du miroir condenseur, de facon a
amener le centre de la zone éclairée au milieu du champ



de la lentille électrostatique, i.e. courbure de champ et
distorsion réduites au minimum.

iiii)La procédure précédente est vérifiée et éventuellement
reprise.

~
N

EXPERIENCES SUR LE MICROSCOPE MODIFIE

7.2.1 MISE AU POINT DE LA COLONNE MODIFIEE

L.e microscope ainsi modifié s’est montré davantage con-
forme aux prévisions, mais, une fois le centrage obtenu, les
défauts secondaires sont apparus.

On a d’abord constaté des défauts importants de la deu-
xiéme lentille intermédiaire I, . Ils proviennent de la concep-
tion méme du bloc de lentilles L;- L,. En effet, nous n’avons
pas construit ce bloc de lentilles qui a été récupéré d’un an-
cien microscope, et nous nous sommes contentés d’y adapter une
piéce polaire mobile pour la lentille L;. Contrairement a no-
tre premier groupe de lentilles, les piéces polaires, sont
rapportées a l’intérieur d‘’un alésage et bloquées entre des
espaceurs amagnétiques. Cette technologie, parfaitement adap-
tée a des piéces polaires fixes dans la colonne verticale du
microscope d‘origine, s’est montrée trés défectueuse dans no-
tre appareil horizontal, car le déplacement du noyau, entrainé
par le frottement de la piéce polaire mobile, produit des per-
turbations inacceptables du champ. Le plus souvent, nous avons
desactiveée L; et projeté 1’image intermédiaire directement dans
le plan focal de L, , ce qui, lorsque le prisme n’est pas en
place, ne présente aucun inconvénient.

Plus grave a été la constatation d’un fort astigmatisme
(de défocalisation cylindrique) dans le plan de 1l’image, que
le stigmateur placeé aprés L, était impuissant & réduire. Pour
augmenter 1l’effet du stigmateur, nous 1l’avons d’abord déplaceée
a proximité du diaphragme d’ouverture, dans 1l’espace laissé
libre par la suppression des déflectrices. A cet emplacement,
le diametre pupillaire étant plus grand, l‘efficacité du stig-
mateur sur 1’image est beaucoup plus important. On s’est alors
apergu que 1l’astigmatisme affectait également 1’/imagerie
pupillaire.

En effet, de méme que pour le centrage, c’est dans le
plan de la lentille qui produit le défaut qu’il faut agir, car
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il s’agit d’un défaut de circularité du champ a l‘’intérieur de
celle-ci. Nous avons donc tenté d’apporter une correction
hexapolaire dans l’entrefer de L, , par le moyen de 6 petits
plots de fer doux @ 2 mm x 4 mm, plus ou moins enfoncés dans
l’entretoise amagnétique qui sépare les piéces polaires. Ce
type de stigmateur est connu sous le nom de stigmateur de Hil-
lier [GRIVET p. 433]. Il a pour principal deéfaut de demander
le démontage de la lentille L, (et du porte-objet), pour cha-
que correction de réglage. Malgré cette difficulteé, il a été
possible de réduire 1l’astigmatisme de L, dans de grandes
proportions.

Les défauts restants ont semblé étre davantage 1liés a
l’objet et en particulier dépendre du mode de préparation de
l’objet et de la cathode, mais aussi de la région examinée sur
un méme objet. Ces défauts affectent également 1/image pupil-
laire, comme le prouvent les difficultés alrégler le diaphrag-
me d’ouverture pour obtenir un contraste homogene dans le

champ. Ces aberrations résiduelles pourraient provenir de
champs magnétiques parasites au niveau de 1l’échantillon. En
effet, pour des raisons pratiques de réalisation, la nouvelle

chambre-objet a été reéalisée entiérement en laiton doré, et
non pas en fer doux. Elle n’assure donc pas le blindage peut-
étre nécessaire a ce niveau. Les aberrations résiduelles, du
fait de leur 1irrégqularité, paraissent cependant devoir étre
plutét attribuées aux défauts de planéité de 1‘’objet.

7.2.2 INFLUENCE SUR LES IMAGES DE LA PREPARATION DES
CATHODES ET DE LEURS SUPPORTS

Pour ces expériences, de méme Jque pour les expériences
préliminaires, nous avons utilisé deux types de supports : des
supports épais de 150 p  en silice gqui ne permettent que des
images en rayonnement UV (il suffit simplement de supprimer le
filtre d’aluminium du dispositif d’éclairage), et des membra-
nes minces en polyimide dont 1’épaisseur était généralement
voisine de 0,5 un.

Ces membranes sont fabriquées de la fagon suivante : la
résine polyimide (Pyralin 2550, Dupond de Nemours) est centri-
fugeée sur un disque de verre de 150 pm d’épaisseur. Elle est
ensuite polymérisée par cuisson pendant 1 heure a 200° C. On
ouvre alors dans la lame de verre une fenétre de 2 mm de dia-
metre environ, par une attaque a l’acide fluorhydrique. L‘at-
taque est arrétée deés que la fenétre est complétement dégagée,
par un ringage a l’eau distillée.Le montage d‘attaque est



alors immergé totalement dans l’eau distillée et désassemblé,
ce qui permet de sortir la membrane sans la déchirer. La mem-
brane détendue par absorption d’eau est retendue par séchage a
1’/étuve.

ILe contréle de 1’attaque chimique gqui permet de dégager
la membrane est assez délicat. Si on la laisse se poursuivre
trop longtemps, 1l’acide s’infiltre entre le verre et la mem-
brane et la décolle largement. Il est alors trés difficile de
retendre la membrane sans former de plis.

Avant leur utilisation, les membranes sont vérifiées au
microscope, puis l’objet est déposé avec une goutte d’eau dis-
tillée dans la micro-cuvette formée par la membrane et la lame
de verre. Aprés séchage de l’objet, la face externe de la mem-
brane est recouverte d’une couche photoémissive par évapora-
tion sous vide. Deux types de photocathodes ont été employées
: 1l’or déposé sur une épaisseur de 200 A environ, et surtout
1’/Jodure de Césium en couche de 1000 A d’épaisseur environ. Ce
dernier matériau s’est révélé supérieur a 1l’or, tant par son
émissivité plus grande gque par un meilleur contraste des
images.

Il n’est pas facile de tirer des enseignements indiscuta-
bles des images obtenues avec ces différentes préparations.
Comme nous l’avons déja dit, il semble raisonnable d’attribuer
les défauts des 1images au manque de planéité des cathodes.
Lorsque les cathodes sont déposées sur des lames de silice po-
lies, ces défauts n’apparaissent pas. Malis les supports en si-
lice ne permettent de faire des images qu’en U.V. et la dif-
férence de résolution entre les images en U.V. et les images X
ne permet pas réellement de conclure. D’autres arguments con-
fortent malgré tout notre hypotheése

1) Aprés leur irradiation dans le microscope, les membranes
perdent leur aspect de miroir et apparaissent détendues
ou froissées.

ii) Les défauts des images tendent a s’aggraver avec le temps
passeé sous falsceau, par exemple lorsqu’on essaie d’opti-
miser le réglage d’astigmatisme.

1ii) Les résultats les meilleurs ont été obtenus en renforcant
chaque face de 1la membrane de polyimide par une couche
mince de 500 a 1000 A d’Aluminium également déposée sous
vide par évaporation. Sur cette membrane renforcée, 1’ob-
jet et la photocathode de 1000 A de CsI étaient déposés
de la facon indiquée précédemment.
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a b
Figure 7.1

Image de diatomees, obtenues sur des photocathodes de CsI.
Temps de pose 4s environ. Grandissement électronique x 300.
Période de la structure principale de chaque diatomée : 1mage
a): 1,2,m ; image b): 0,8 um.

Figure 7.2

Deux images d'une méme diatomeée, prises a 15mn d'intervalle.
a) Photocathode fraichement exposee aux rayons X.

b) Effet de grain apres 15 minutes d'exposition continue aux
rayons X.

L'objet, apparemment sans structure, a une largeur de 10um



Ces "sandwiches'", dont on peut supposer que la raideur et
la conductivité thermique sont améliorées, ont fourni les
meilleures 1images et les plus stables. Les figures 7.1 a et
7.1 b montrent quelques images de diatomées obtenues de cette
facon; la résolution y est proche de 0,3 pm.

Cependant, au démontage de ces cathodes, des défauts
d’aspect étaient toujours visibles. Sur ces cathodes A¢-CsI,
nous avons également observé un effet de croissance de la gra-

nularité avec le temps d’irradiation. La figure 7.2 montre
1’/image d’une diatomée située dans une région encore inexplo-
rée du porte-objet, quelques instants aprés que l‘’objet ait

été découvert et centré dans le champ d’observation. Cet objet
ne présente malheureusement pas de détails visibles, mais ses
contours nets montrent que l’image est au point ; hors de
l1’objet, la cathode ne présente pratiquement pas de structures
visibles. Les images des figures 7.2 a et 7.2 b ont été prises
respectivement aprés 5 min. et 15 min. d’exposition continue
au faisceau X. On y voit se développer une structure granu-
laire qui reste incomplétement résolue et dont le contraste
croit. L‘’origine de cette granularité n’est pas expliqueée
(recristallisation ou microfracturation du CsI, migration de
Af ou contamination de la surface).

DISCUSSION DES RESULTATS"

~d
w

Avec 0,3 pm de pouvoir séparateur, la limite de résolu-
tion atteinte est trés supérieure a celle gqui était espérée
(£ 0,1 pm). L’astigmatisme résiduel qui a été constaté a deux
origines différentes sur lesquelles on doit agir pour amé-
liorer ces résultats : 1la fabrication des cathodes et 1la
structure de 1l’optique électronique.

7.3.1 LES PHOTOCATHODES

La technique actuelle des membranes de polyimide doit
étre abandonnée, méme si une partie des problémes vient peut-
étre de la région de longueur d’onde, inférieure au seuil K du
Carbone, dans laquelle nous avons travaillé, région ou 1l’ab-
sorption du polyimide est trés forte. Plus récemment, de nou-
velles techniques de fabrication de membranes pour les X mous
ont été développeées. Celle des membranes du Nitrure de Sili-
cium déposé sur Silicium, gqui permet d’obtenir des fenétres de
plusieurs mm’ pour 1000 a 2000 A d’épaisseur parait particu-

lierement prometteuse.
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La couche émissive elle-méme doit étre optimisée en fonc-
tion de l’efficacité de conversion, de la dispersion énergéti-
que et de l’uniformité d’émission. Si l’uniformité d’émission
peut étre évaluée avec le microscope, il n’en va pas de méme
de 1l’efficacité et de la dispersion énergétique. La recherche
de photocathodes optimales et des moyens de les fabriquer est
en sol une expérience totalement indépendante du microscope.

Pour 1le moment, nous nous sommes surtout fondés sur les
travaux de Henke [HENKE, 1981)]. Il est toutefois peu douteux
que le mode de préparation des cathodes puisse avoir une in-
fluence sur leurs propriétés. On peut se demander, en particu-
lier, si des cathodes en CsI, qui ont été remises a l’air
aprés fabrication, présentent effectivement les caractéristi-
ques attendues. Parmi 1les expériences possibles, il serait
sans doute intéressant de chercher & diminuer le travail de
sortie, sans trop diminuer 1l’absorption, pour réduire la dis-
persion énergétique. On peut songer a une photocathode a deux
couches, une de forte efficacité de conversion, l’autre exter-
ne a faible travaill de sortie.

7.3.2 L'OPTIQUE ELECTRONIQUE

Dans nos expériences, nous avons été tout d’abord génés
par l’astigmatisme de la premiére lentille. A posteriori, cela
n’‘est pas vraiment surprenant. C’est en effet a ce niveau que
l’ouverture des faisceaux est la plus grande et par conséquent
que les images sont les plus sensibles au plus petit défaut de
circularité du champ magnétique. D’autre part, en raison des
conjugaisons a effectuer, cette lentille est une lentille fai-
ble, alors méme gqu’il est beaucoup plus difficile d’obtenir
une bonne régularité de champ dans une lentille faible que
dans une forte. Une lentille forte peut en effet étre calculée
pour qu’un début de saturation du circuit magnétique apparais-
se au niveau des piéces polaires [DURANDEAU, 1957]. Ce début
de saturation a un effet reégularisant lorsque de légers dé-
fauts de forme ou de contact entre les piéces polaires et la
carcasse créent un pincement local des lignes de champ. Rien
de tel, bien entendu, sur une lentille faible gqui doit étre
parfaite.

Si on tient & garder la configuration actuelle, il faut
donc mettre un dispositif de correction dans l’entrefer de L,
et 1le stigmateur de Hillier actuel devra étre remplacé par un
champ hexapolaire réglable de l’extérieur. Est-il cependant
nécessaire de conserver le systéme optique tel gque nous 1l’a-




vons imagineé ?

Dans la mesure ol le premier prototype s’est révele treés
difficile a régler, on peut se demander si le filtre de vites-
se pourra jamais étre utilisé et méme s’il est utile. En ef-
fet, en se reférant a la figure 5.10, on doit constater que le
filtrage en énergie ne permet de gagner, a facteur de collec-
tion égal, qu’un facteur 2 sur la limite de résolution par
rapport a un dispostif simplement filtré en ouverture. Ce gain
justifie-t-il 1la complexité du systéme optique avec filtre ?
Ne serait-il pas plus profitable de faire porter la recherche
sur les photocathodes pour tenter de trouver une cathode pre-
sentant, en méme temps gu’une bonne efficacité, une dispersion
énergétique aussi réduite que possible? Dans ce cas, le fil-
trage en énergie des images serait-il encore utile? L‘instru-
ment en serait notablement simplifié et ne comporterait plus
gque deux lentilles magnétiques fortes, un objectif et un
projectif.

7.4 DEVENIR DE L'EXPERIENCE

La fermeture d/ACO a interrompu ce travail a ce point des
expériences et de nos interrogations. Dans notre plan de tra-
vail, 1l était prévu de chercher a réaliser des images d’un
méme objet a différentes longueurs d’onde. Nous ne l’avons pas
fait, parce gue cela nécessite la présence d’un monochromateur
dans le dispositif d’éclairage et que la luminance de la sour-
ce ACO était insuffisante. Sur Super-ACO, et en particulier
avec les sources onduleurs, cela devient possible.

Cependant, la construction d’un monochromateur et son
installation auprés d‘une source de rayonnement synchrotron,
avec la ligne de lumiére destinée a son exploitation, est une
opération lourde. Sa rentabilité exige le plus souvent des re-
groupements d’expériences par centres d’intérét de fagon a at-
teindre des taux d’exploitation raisonnables.

Il etait pour nous logique de regrouper sur un méme poste
expérimental nos différentes expériences de microscopie X
microscopie par conversion d‘image, holographie X et, éven-
tuellement aussi, certaines expériences d’optique X comme la
mesure d’indices par interférométrie. Sur cette

nouvelle 1ligne de lumiére, nous voulions pouvoir établir les

conditions de cohérences nécessaires a des expériences d’holo-
graphie. Nous montrons au chapitre suivant gue ceci impose une
relation de dispersion bien particuliére pour le monochroma-
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teur. Cela impose aussi, pour des questions de flux, d’utili-
ser une source dont la luminance spectrale est la plus élevée
possible, c’est-a-dire en fait un onduleur.

Super-ACO dispose actuellement de trois onduleurs dont
les sorties sont partagées entre des expériences différentes.
Nos besoins particuliers nous ont contraints a concevoir un
réseau spécial a l’intérieur d‘’un monochromateur déja existant
sur la ligne de 1l’onduleur U7, et une ligne deéviée, différente
de la ligne existante, pour son utilisation. Pendant ce tenps,
le microscope a conversion a été laissé en suspens. Il serait
maintenant possible de reprendre ce travail, mais la discus-
sion du paragraphe précédent montre qu’il faut alors entre-
prendre 1la construction d’un prototype de nouvelle génération
et, d’autre part, qu’il est indispensable de conduire des étu-
des séparées sur les couches photoémissives.

I1 n’en reste pas moins que, par ses principes, un mi-
croscope a conversion d’image est bien adapté a des sources de
plus grande étendue géométrique d’émission que les sources de
rayonnement synchrotron. I1 en est ainsi des sources a plasma
laser de moyenne puissance. I1 serait donc possible de cons-
truire sur ce principe un microscope de laboratoire.

La conversion d’image peut aussi étre un moyen efficace
de détecter une image en rayons X, sans étre obligé d’utiliser
une optique intermédiaire pour l’agrandir. Des publications
récentes donnent deux applications possibles de cette idée.

Une premiére application a été proposée par une équipe
japonaise de Hamamatsu. Elle consiste a utiliser la conversion
d’image dans un microscope, en complément d‘un objectif & mi-
roir. Il est en effet difficile de fabriquer des optiques de
ce type avec de courtes focales. Le grandissement nécessaire a
une bonne observation contraint alors a des tirages exagérés.
La conversion d’image permet de réaliser un montage compact,
avec un objectif de faible grandissement primaire. L‘optique
electronique réalise un grandissement secondalire variable
("zooming tube") ce qguli améliore le confort d‘utilisation
[KINOSHITA 1991]

On peut aussi songer a une détection par conversion d’i-
mage pour résoudre le difficile probléme de 1l’alignement et du
réglage d‘un objectif de Schwartzschild directement en rayons
X. Cette deuxiéme application a été envisagée trés récemment
par l’equipe de R. Watts et T. Lucatorto au National Institute
of Standard and Technology [WATTS 1991]. Ces chercheurs se
proposent en effet d’utiliser un tel objectif en X-UV, dans un



dispositif de photoreéeduction pour fabriquer des masgues pour
les circuits intégrés. Contrairement aux microscopes a balaya-
ge, évoqués au chapitre 4, un systéme de photoréduction utili-
se les propriétes de champ de l’objectif de Schwartzschild.
Une deétection & haute résolution de 1l’image réduite, in situ
et en temps réel, pourrait permettre un alignement dans des
conditions semblables au réglage des instruments d’optique du
visible par la méthode du point lumineux.
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CONCLUSION

DE LA DEUXIEME PARTIE

Un premier prototype du microscope X photoélectronique a
été développé et mis au point. Il a fourni des images dont la
résolution est environ 0,3 pm. L’analyse des difficultés
rencontrées pendant ce travail, ainsi qu’une étude plus fine

des limites théoriques, nous conduisent aux conclusions sui-
vantes :

1/ La résolution et l’efficacité de ce microscope dépendent
de 1la nature des photocathodes et de la qualité de leurs sup-
ports. On doit rechercher des cathodes a trés faible travail
de sortie, mais celles-ci doivent étre également stables sous
un faisceau intense de rayons X. La planéité de la membrane

support est essentielle a 1l’obtention d’images de qualité. Les
déformations dues a la présence de 1l’objet ou & l’irradiation
sont i1nacceptables. Dans ces deux domaines, des études complé-
mentaires seraient nécessaires avant de poursuivre le dévelop-
pement du microscope.

2/ Le prototype actuel a été congu pour pallier 1’utilisa-
tion de photocathode a fort travail de sortie par un filtrage
en énergie associé a la limitation d’ouverture. Avec 1l’expé-
rience, 11 apparait que le gain modeste (cf § 5.3) apporté en
theéorie par le filtrage en énergie est largement perdu, en
pratique, par la complexité accrue de l’optique. Les difficul-
tés de mise au point n‘ont dfailleurs pas permis de tester son
efficacité. ©Nous considérons maintenant gque la poursuite du
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développement de la microscopie X par conversion d’image jus-
qu’‘’a l’objectif attendu de 0,1 pm de résolution passe par la
construction d’un nouveau prototype, de conception optique
simplifiée et utilisant des cathodes a trés faible travail de
sortie.

3/ Apres la fermeture de la source synchrotron ACO auprés de
laquelle eétait étudié 1le microscope, la poursuite des expée-
riences de microscopie X de 1’IOTA et de LURE a demandé la
construction d’une ligne de lumiére spécialisée sur le nouvel
anneau Super-ACO. Les sources onduleurs de Super-ACO possédent
une luminance spectrale trés élevée qui permet d’obtenir une
certaine cohérence et de faire de la microscopie X par holo-
graphie. La nouvelle 1ligne de lumiére dévolue a la microsco-
pie X a éteée étudiée pour permettre de faire également ces ex-
périences dans les meilleures conditions.

Les résultats espérés de la microscopie X par holographie
nous incitent davantage a développer cette technique plutédt
gu’un nouveau microscope a conversion d’image. Cependant, on
developpe actuellement d’autres sources de rayons X que les
sources de rayonnement synchrotron. Certaines sources a émis-
sion plasma ne nécessitent que des lasers de puissance modé-
rée, et un microscope a conversion d’image est bien adapté a
l’utilisation d’une telle source de luminance moyenne mais de
grande étendue. On peut donc penser que le développement d‘un
instrument de ce type, amélioré par rapport a notre prototype,
puisse conduire & un microscope X de laboratoire ayant des
performances tout a fait satisfaisantes.

En dehors de cette application a la microscopie de con-
tact, un microscope photoélectronique convertisseur d’image
peut étre utilisé comme détecteur de trés haute résolution en
temps 1réel. Le contrdle des objectifs pour la photoréduction
en rayons X, en est un bon exemple.






214




INTRODUCTION

TROISIEME PARTIE

HISTORIQUE

Les premiéres tentatives pour faire de l’holographie avec
des rayons X remontent a la période d’intense activité que
connut la microscopie X au début des années 1950. A cette épo-

que, on ne connaissait que les méthodes de projection, ou en-
core, les optiques & miroirs en incidence rasante, dont 1la
résolution, malgré les efforts de quelques pionniers, ne dé-

passa jamais véritablement celle des microscopes optiques.

C’est précisément la mauvaise qualité des optiques élec-
troniques de l’époque qui, en 1949, avait conduit Dennis Gabor
a4 1maginer cette méthode de formation d’image par enregistre-
ment et reconstruction de fronts d’‘onde, qui devait devenir
l’holographie. En microscopie X, la méme idée fut envisagée
dés 1952 par A. V. Baez [BAEZ 1952], qui fut par ailleurs a
l’origine de beaucoup d’idées fructueuses dans le domaine de
la microscopie X. Malheureusement, 1’holographie se révéla
inopérante en microscopie électronique, parce gque les sources
n’étaient pas assez cohérentes. Elle ne réussit pas mieux en
microscopie X, pour la méme raison.

Ce n'’est que depuis peu (~ 1984) que des dispositifs ma-
gnétiques particuliers, appelés onduleurs, sont installés sur
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les anneaux synchrotrons. Ils permettent d’obtenir des fais-
ceaux de rayons X collimatés de grande luminance, grace aux-
quels, par des moyens gue nous examinerons au chapitre 8, 1la

cohérence nécessaire a l’enregistrement d’hologrammes peut
étre obtenue. C’est a cette époque et pour ces raisons que
nous nous sommes intéressés a 1’holographie X. L’onduleur
d’ACO permettait d’enregistrer des hologrammes dans des condi-
tions de cohérence presque uniques, bien que la chute rapide
de 1’intensité émise au dessous de X = 10 nm, nous ait con-
traint & employer une longueur d’onde un peu grande.

Les hologrammes gque nous avons alors enregistrés, avaient
d’abord pour but de démontrer que l’holographie X (dans la
configuration de Gabor) permettait effectivement d’atteindre
les résolutions de microscope, c’est a dire £ 0,5 pm, espérées
par nos prédécesseurs [AOKI 1974, HOWELLS 1984]. La clef de
cette réussite a été l’emploil de résines photosensibles et que
l1’/intensité lumineuse disponible avec un onduleur a alors ren-
du possible. Sur ces résines, on a pu pour la premiére fois
observer des périodes de frange inférieures au micron (expé-
riences reéalisées presque en méme temps a ACO avec D. Joyeux,
et par M. Howells et CC. Jacobsen a Brookhaven SSRL en 1987
[JOYEUX 1988, JACOBSEN 1988]). Les montages d’enregistrement
actuels de nos deux équipes, permettent d’obtenir des holo-
grammes de Gabor theéoriquement résolus a mieux que 0,1 pm.
Toutefois 1l’obtention de "bonnes images'" a partir de ces enre-
gistrements reste un probléme.

Des recherches plus récentes tentent de développer d’au-
tres configqurations d’enregistrement, particuliérement celle
de pseudo-Fourier qui permet d’éviter certains inconvénients
de celle de Gabor [McNULTY 1988, 1991, HADAD 1988, 1991]. Cet-
te méthode, pourtant, ne permet pas de s’affranchir des élé-
ments optiques car elle nécessite une référence ponctuelle (de
la taiile de la résolution).

OBJECTIFS ACTUELS

Méme si la gquestion des méthodes reste largement ouverte,
la question n’est plus maintenant de savoir si 1l’holographie X
est possible, mais si elle peut devenir une méthode de mi-
croscopie X au méme titre que les microscopes a réseaux de
Fresnel, c’est- a-dire, pour nous : comment et avec quelle
résolution, peut-on reconstruire des hologrammes (de Gabor)
enregistres en rayons X, et quelle peut étre la qualité de ces
images ?



Pour aborder ce probleme, deux approches sont actuelle-
ment envisageables. La premiére approche, soutenue par 1’équi-
pe américaine de M. Howells et C. Jacobsen a Brookhaven, fait
appel a l’ordinateur pour reconstruire 1l’image, apreés gu’une
autre méthode de microscopie a permis de numériser l’hologram-
me. Sur des objets bien contrastés et relativement isolés dans
le champ, ils ont obtenu d’excellentes images avec une résolu-
tion de 0,1 pm [JACOBSEN 1990].

L’approche que nous soutenons, est celle de la recons-
truction optique. Certes, la résolution d’une reconstruction
optique est physiquement limitée par la longueur d’onde de la
lumiére utilisée et par les aberrations, mais d’une part, on
peut choisir une longueur d’onde courte (UV) et compenser les
aberrations, d’autre part nous semble-t-il, la reconstruction
optique conduit & une mise en cuvre plus simple, au moins dans
10UV proche. '

La Jjustification des affirmations qui précédent est 1‘un
des objets de ce travail et sera largement développée au cha-
pitre 9. Mais auparavant, au chapitre 8, nous poserons les
problémes de l’enregistrement. L‘opportunité de conserver le
montage de Gabor vy sera discutée. Nous décrirons ensuite nos
montages expérimentaux. Celui d’ACO d’abord, avec lequel nous
avons reéalisé une premiére série d’hologrammes, puis celui de
Super~ACO qui n’a pas encore été utilisé. Il sera l’occasion
d’examiner le probléme du compromis éclairement / cohérence -
résolution. Nous montrerons comment nous avons résolu ce pro-
bléme d’optimisation en contruisant a Super-ACO notre nouvelle
ligne de "lumiére cohérente". Ses caractéristiques sont en ef-
fet capitales pour pouvoir prétendre a des résolutions de
0,1 pm ou moins.

217



218



CHAPITRE 8

ENREGISTREMENT D'HOLOGRAMMES EN RAYONS X

8.1 PRINCIPES DE L'HOLOGRAPHIE X

L’holographie n’est pas directement une technique de
formation d’image, c’est avant tout une méthode qui permet
d’enregistrer totalement 1‘’onde diffusée ou transmise par un
objet, en la faisant interférer avec une onde de référence. De
cette fagon, on code sa phase et son amplitude sous la forme
d’un réseau de franges d’interférence, 1l’hologramme, qui peut
étre enregistré sur un détecteur seulement sensible a 1’/inten-
sité. En faisant diffracter l’hologramme, on produit plusieurs
ordres de diffraction et 1’un d’eux reconstruit 1’onde objet.

L’intérét de l’holographie pour la microscopie X est
qu’il n’est pas nécessaire pour reconstruire un hologramme
d’utiliser une onde strictement identique a la référence d’en-
registrement. Changer la longueur d‘onde ou la courbure de
l’onde de reconstruction produit au premier ordre les ménes
effets qu’une lentille placée dans le plan de l’hologramme. On
peut ainsi réaliser une image agrandie. Toutefois, ces change-
ments introduisent aussi certaines aberrations.

Pour 1la microscopie en rayons X, l’holographie a un
avantage essentiel : on n’a pas besoin de former une image
avant d‘enregistrer un hologramme. Cet enregistrement peut
donc se faire pratiquement sans optique. En revanche, la
reconstruction peut se faire a une longueur d’onde différente
ou 1l’on sait produire des optiques de qualite pour traiter
1’/image. Bien entendu, il n’est pas possible de faire diffrac-
ter des franges dont la période est trés inférieure a la lon-
gueur d’onde de reconstruction. En utilisant 1’'UV proche, on
peut cependant atteindre une résolution de 0,1 pm suffisante
pour de nombreuses applications. On peut envisager une résolu-
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tion plus élevée, soit en effectuant la reconstruction opti-
quement dans 1/UV lointain, soit en numérisant l’hologramme et
en effectuant la reconstruction par calcul sur l’ordinateur.
L’opération est alors beaucoup plus délicate.

(o2]
[V

ENREGISTREMENT D'HOLOGRAMMES AVEC DES RAYONS X

8§.2.1 PROBLEME DE LA COHERENCE

Pour réaliser un hologramme, 11 faut d’abord un dispo-
sitif interférométrique pour produire l‘’onde objet et 1‘’onde
de référence, et il faut que ces deux ondes soient assez cohé-
rentes dans le plan du détecteur pour produire des franges
d’interférence. Or, nous 1l‘’avons souligné dans notre intro-
duction, i1 n’existe pas actuellement de . sources cohérentes de
rayons X, mais seulement des sources de faible étendue et de
trés grande luminance.

Si on peut enregistrer des hologrammes avec des
rayons X, c’est qu’il n’est pas nécessaire que les deux ondes
solient parfaitement cohérentes, mais seulement qu’en un point
du détecteur, deux rayons ayant suivi des voies différentes
présentent entre eux un assez grand degré de cohérence par-
tielle. Méme si la source est spatialement incohérente, on
peut obtenir la cohérence spatiale & 1’intérieur d’un angle
solide déterminé en diaphragmant simplement cette source
(théoréme de Zernike). On peut également obtenir la cohérence
temporelle nécessaire en monochromatisant la source. La seule
question est de savoir quel flux reste disponible aprés ces
opérations.

8.2.2 MINIMISATION DES BESOINS EN COHERENCE :
CHOIX DE LA METHODE DE GABOR

Tous les dispositifs holographiques ne sont pas équiva-
lents du point de vue de la cohérence ; les caractéristiques
peuvent différer considérablement, tant pour la différence de
marche (cohérence temporelle) que pour la séparation entre les
deux voies (cohérence spatiale). Le montage de Gabor en ligne
est une maniére de tirer parti d’une cohérence limitée pour
enregistrer des hologrammes.

Le montage de Gabor est le plus simple qu’il soit pos-
sible de concevoir. On utilise le faisceau quasi paralléle is-
su d’une source éloignée de faible dimension. L’objet est pla-



cé dans ce faisceau et, a quelque distance, le détecteur. On
enregistre sur celui-ci 1’interférence entre l’onde diffractée
par 1l’objet et 1la fraction de l’onde incidente transmise a
travers 1l’objet (fig. 8.1).

N P

R, M

d

(quasi parallele)

Faisccau X meident

abjet hologramme

figure 8.1

La cohérence en holographie de GABOR.

Pour que ces interférences puissent étre enregistrées,
il faut que les rayons qui interférent présentent entre eux la
cohérence nécessaire. Considérons le rayon diffracté par un
point M de l’objet sous un angle a. Ce rayon interfére en P

sur le détecteur situé a 1la distance d de l’objet, avec un
rayon M’P directement transmis par l’objet au point M’, comme

indiqué sur la figure (8.1). Ces deux rayons présentent entre
. d o’
eux une différence de marche A = o S1 nous supposons gue

le spectre de 1la source a été limité a une bande étroite de
largeur éx, leur cohérence temporelle est

, Ex A , d s§x o
C, (x) = Sinc|m = Sinc |®m ———— (8.1)
22 2 A°
Dans 1le plan de 1’objet, ces deux mémes rayons sont

séparés d’une distance «od. Si nous supposons que la source a
une dimension a et est placée a la distance D de 1’objet, leur
cohérence temporelle est
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(8.2)

s

a d a]

C. (x) = Sinc [w
AD

On voit donc que 1l’ouverture jusqu’a laquelle on peut
enregistrer 1’onde diffractée par un point est limitée par la
cohérence. Pour atteindre une résolution donnée r, il faut que
le contraste des franges reste assez élevé (supérieur a C, ) Jjus-

A . .
qu’a 1l’ouverture o« = 5T Une condition suffisante de cohérence
est alors
c, ¢, > C, (8.3)
. d a
avec C_ = Si1nc [ﬂ — —] (8.4)
s 2 r D
, d §x
C, = Sinc i (8.5)
8 rl

(on sous-estime la cohérence temporelle en considérant que la
largeur spectrale est égale en tout point de la fente a la
largeur spectrale globale du monochromateur).

Cette cohérence peut étre obtenue avec le rayonnement
synchrotron sur des sources de type onduleur. Ces sources
étant effectivement incohérentes, elle est obtenue dans 1la
pratique en réduisant la bande spectrale de la source synchro-
tron au moyen d’un monochromateur dont la fente de sortie est
la source secondaire du dispositif interférentiel. L.a cohéren-
ce spatiale est obtenue en réduisant la dimension de la fente
de sortie et en travaillant a distance suffisante.

L’intérét particulier du montage de Gabor pour
l’holographie X tient a ce que la cohérence nécessaire ne dé-
pend que de la résolution avec laquelle on souhaite enregis-
trer l’onde objet et de la distance objet-hologramme. Comnme le
dispositif travaille autour de la différence de marche nulle
et avec une séparation minimale des rayons, ses besoins en co-
hérence sont minimaux, ce qui permet de préserver au mieux le
flux lumineux émis par la source.

8.2.3 AVANTAGES ET INCONVENIENTS DU MONTAGE DE GABOR

L’holographie de Gabor ne se contente pas d’étre peu
exigeante en cohérence, elle présente également des propriétés
particulierement intéressantes pour 1l‘utilisation avec les
rayons X.



a) Simplicite instrumentale

Tout d’abord, le dispositif d’enregistrement est ex-
trémement simple & réaliser. L’objet et le détecteur peuvent
étre facilement maintenus pressés ensemble contre un espaceur,
de sorte que les problémes de vibration sont largement minimi-
sés. De plus, il ne nécessite aucun élément optique aprés le
monochromateur, 1l‘’onde incidente est donc parfaitement propre.

b) Grande dimension du champ

Un deuxiéme avantage de la méthode vient de ce que la
cohérence n’a pas Dbesoin d’étre réalisée sur 1l’ensemble du
champ objet, maifdseulement localement dans un petit voisinage
de rayon o d = > autour de chaque point de l’objet. De fait,
la position du point objet dans le champ n’intervient ni sur
la condition de cohérence temporelle, ni sur celle de la cohé-
rence spatiale que nous avons établies plus haut (ég. 8.4 et
8.5). Il en résulte qu’il est théoriquement possible d’enre-
gistrer 1la totalité du champ éclairé par la source. En prati-
que, plusieurs mm’ de champ peuvent étre enregistrés en une
seule exposition (actuellement environ 10 minutes de pose),
c’est-a-dire la quasi-totalité d’une préparation biologique.

L’étendue géométrique de faisceau qui est ainsi utili-
sée est supérieure, de plusieurs ordres de grandeur, a l’éten-
due cohérente proprement dite, et se rapproche de celle qui
est acceptée dans les dispositifs incohérents. De plus, 1l’en-
registrement d’un champ aussi étendu permet d’éviter la re-
cherche des champs utiles, longue et fastidieuse, qui gréve
habituellement 1le temps de faisceau synchrotron dévolu aux
observations et provoque également une irradiation inutile de
l’objet. Du point de wvue d’un utilisateur, biologiste par
exemple, 1l’enregistrement d‘un hologramme devient alors ni
plus ni moins gqu‘une forme particuliére de préparation au
cours de laquelle est fixée, sur la plague holographique, 1la
totalité de l’information disponible de l’objet.

En fait, la recherche des champs utiles est simplement
différée a la reconstruction. Mais celle-ci peut étre faite
sans rayonnement synchrotron. Pour des résolutions modérées
jusqu’a 0,1 um, nous montrerons qu’elle peut é&tre effectuée
optiquement dans 1’UV proche au moyen d’un appareil de labora-
toire assez proche d’un microscope confocal, c’est-a-dire sans
contrainte de temps et dans un environnement plus confortable
pour 1l‘utilisateur que celui d’une ligne de rayonnement syn-
chrotron. Ainsi, l’holographie de Gabor pourrait contribuer a
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une bonne utilisation du rayonnement synchrotron pour 1la
microscopie X.

A cbété des avantages que nous venons de souligner,
1’holographie de Gabor présente toutefois un certain nombre
d’inconvénients dont i1 convient de voir s’ils sont accepta-
bles et dans quelle mesure.

c) Détecteur
Tout d’abord, il faut utiliser un détecteur dont 1la

résolution propre soit au moins égale a celle gque 1‘’on espeére
obtenir a la reconstruction. En effet, les rayons diffractés

o .

a 1l’angle o par une fréquence spatiale v = — de l’objet, in-
terferent avec les rayons paralléles a l‘’axe de la composante
transmise, et produisent donc des franges de méme fréquence

spatiale v. Les résines photosensibles ont cette résolution
élevée et, de plus, ont un trés faible bruit propre. C’est
pourquoi elles sont largement utilisées en holographie.

On enmploie en pratique des résines photosensibles du
méme type que celle quil ont été développées pour la fabrica-
tion de circuits intégrés. Certaines de ces résines, comme le
PMMA, sont capables de résolutions voisines de 10 nm ; elles
sont cependant assez peu sensibles. Lorsqu’on se contente de
résolutions veisines de 100 nm, on peut utiliser des résines
plus sensibles qui sont développées pour la microlithographie
en rayons X. Il est & noter que, contrairement a la lithogra-
phie, on utilise ces résines en petits signaux et dans la par-
tie 1linéaire de leur réponse. Dans ces conditions, et grace a
la technique de pré-exposition, leurs caractéristiques se
trouvent améliorées [POLACK, 1989].

Il n‘’en reste pas moins que la faible efficacité du
détecteur contribue a augmenter la dose regue par l’objet. Ce-
la peut inciter a étudier d’autres méthodes d’holographie com-
me la méthode de pseudo-Fourier, qui permettent d’utiliser des

détecteurs beaucoup moins résolvants mais d’efficacite
supérieure.
d) Image conjuguee

Lorsqu’on reconstruit un hologramme optigquement en le
faisant diffracter, ou numériquement en simulant cette dif-
fraction, on reconstruit trois ordres de diffraction, une par-



tie de 1’onde de reconstruction, directement transmise
(ordre 0O), l’onde objet et 1’onde conjuguée en phase de 1l’onde
objet. Lorsqu’a l’enregistrement on a utilisé une onde de ré-

férence inclinée par rapport a l’onde objet, ces trois ordres
sont angulairement séparés a la reconstruction. En holographie
de Gabor, la référence et 1l’onde objet sont en ligne a l’enre-
gistrement et, & 1la reconstruction, les trois ordres de dif-
fraction se retrouvent alignés, bien que focalisés a des dis-
tances différentes de 1’hologramme. Lorsgu’on est au point sur
1’image reconstruite, on regoit également une amplitude uni-
forme provenant de l’ordre O et 1’image conjuguée défocalisee.
En éclairage cohérent, ces ondes interferent, la qualité de
l1’image observée est dégradée. Pour cette raison, on préfére
généralement faire des hologrammes a porteuse inclinée plutét
que des hologrammes de Gabor. Mais un montage a porteuse in-
clinée réclame une cohérence bien supérieure, notamment la co-
hérence spatiale, car les faisceaux sont largement séparés. Il
n‘est pas réalisable en pratigue avec des rayons X, sinon sur
un champ extrémement réduit.

Pour se débarrasser de 1l’image conjuguée, les filtra-
ges optiques ou numériques sont inopérants. Cependant, 1’in-
tuition suggére, et 1la simulation sur ordinateur confirmera
(§ 9.2.2), gue la perturbation apportée par 1l’image conjuguée
devient négligeable lorsque la défocalisation devient grande.
Pour cela, nous montrerons que la distance d’enregistrement,
d, doit étre suffisamment grande, typiquement

— 2
A = do2 /2 = 100 X (8.6)

maXx

e) absorption de 1l'objet

Signalons enfin que pour réaliser un véritable holo-
gramme, 11 faut encore que la transmission de l’objet soit
partout assez forte pour que l’onde transmise qui sert de ré-
férence soit dans tout le champ plus intense que l‘onde dif-
fractée (onde objet). Cette condition n’est pas trop difficile
a realiser dans les X mous, dans la mesure oUu l’absorption est
généralement assez faible ainsi que les épaisseurs des objets.
On doit malgré tout rester attentif a ce phénoméne.

f) Conclusion de cette analyse et perspectives a long terme
Malgré certains inconvénients, et plus particuliére-
ment celuli de superposer, a la reconstruction, une image

conjuguée a l’image réelle, la méthode de Gabor nous parait
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rester 1la plus adaptée aux sources de rayons X dont nous pou-
vons disposer. Le fait d’enregistrer un trés grand champ et de
le reconstituer plus tard a loisir parait bien adapté a la
fois aux demandes des microscopistes et aux contraintes gqu’im-
pose l’usage du rayonnement synchrotron.

Nous devons aussi souligner un avantage spécifique de
l’holographie de Gabor qui reste peut-étre encore gquelque peu
futuriste. En ne nécessitant aucune optigque entre la source
d’enregistrement et le détecteur, l’holographie de Gabor n’est
pas limitée en résolution par la technologie des optiques.
Avec les détecteurs existants, la résolution enregistrée n’est
limitée que par la cohérence et le flux nécessaire, c’est-a-
dire 1la luminance spectrale de la source. Celle-ci ne cessant
d’augmenter, 1l n’est pas déraisonnable d’espérer passer sous
50 nm, l’actuelle limite de résolution des optiques diffracti-
ves, voire méme atteindre 10 ou 20 nm. Notons que l‘’on commen-
ce alors & avoir une certaine résolution en profondeur. En ef-
fet, nous n’avons pas parlé d’image 3D pour l’holographie X,
car c’est l’ouverture, o« , de 1l’onde enregistrée qui fixe a la
fois 1la résolution transversale r, = \/(2¢,) et la résolution
longitudinale r, = A/(2a§) . La relation entre la résolution
en profondeur et la résolution transversale est donc :

2 r%
r, = 8.7
e = (8.7)
A X = 4 nm on trouve :
r, = 5 pupm pour r, = 0,1 pumnm
r, = 1,2 pm pour r = 0,05 pm
r, = 0,2 pm pour r = 0,02 um

I1 n'y a donc pas de résolution en profondeur pour les résolu-
tions considérées jusqu'ici, et peu d’espoirs a court terme
puisqu’il faudrait atteindre une résolution proche de 10 nm.

8.2.4 AUTRES CONFIGURATIONS D'ENREGISTREMENT

Les 1inconvénients du montage de Gabor, surtout la super-
position & l’image d‘une image conjuguée, conduisent le plus
souvent en optique du visible, a délaisser cette configuration
d’enregistrement au profit du montage de Leith et Upatnieks a
porteuse 1inclinée, ou d’autres techniques qui permettent de
séparer spatialement les ordres diffractés par l’hologramme.



En rayons X, c’est la configuration de "pseudo-Fourier'" qui
semble actuellement présenter la meilleure alternative. Nous
examinons 1ici les avantages et inconvénients de ces deux
methodes.

a) Holographie a porteuse inclinée

La méthode consiste & faire interférer l’onde transmise
par 1l’objet avec une onde de référence inclinée par rapport a
celle-ci. A la reconstruction les trois ordres sont sépareés
angulairement. Pour faire des hologrammes a porteuse inclinée
on doit réaliser un interférométre a deux voies : voie objet
et vole référence. Si l’on emploie un interférométre a divi-
sion de front d’onde - on peut utiliser un simple miroir sous
incidence rasante - 1les différences de marche et les sépara-
tions angulaires entre les rayons qui interférent, deviennent
trés vite considérables ainsi que les besoins en cohérence.
Pour travailler au voilsinage des différences de marche et de
séparation nulles, on peut imaginer un interférométre a divi-
sion d’amplitude [SPILLER 1983]. Comme il n’existe pas de la-
mes séparatrices pour ces longueurs d’onde, il faut utiliser
un réseau et deux miroirs en incidence rasante (Mach-Zehnder).

Le montage devient donc trés complexe. On supprime le
probléeme de l’image jumelle, mais les détecteurs doivent res-
ter au moins aussi résolvants et il vy a des limitations de
champ.

b) Holographie de "“pseudo-Fourier"

La méthode de '"pseudo-Fourier" consiste & utiliser une
source de reéférence ponctuelle dans le plan de l’objet (fig.
8.2). Son avantage par rapport a l’holographie de Gabor est

double. D’une part la source et l’objet étant vus du détecteur
sous un treés faible écart angulaire, les franges sont trés es-
pacées. Cela permet d’utiliser un détecteur de résolution plus
faible et plus efficace ou du moins plus sensible que les ré-
sines, comme une barrette de photodiodes ; de surcroit ce type
de détecteur fonctionne en temps réel. D’autre part il n’y a
pas non plus recouvrement des ordres a la reconstruction (si
l’hologramme est linéalire) mais deux images symétriques par
rapport a 1’image de la source.

La méthode de '"pseudo-Fourier" a éeteée expérimenteée pour la
premiere folis en rayons X par B. Reuter et H. Mahr, avec une
source a microfoyer et un réseau de Fresnel pour former la ré-
férence [REUTER 1976]. Elle a été ensuite envisagée par M. Ho-
wells [HOWELLS 1984], puis Hadad et al. [HADAD 1988, 19917,
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Kirz et al. qui ont également obtenu des reconstructions inte-
ressantes [McNULTY 1990, 1991]. Eux aussi utilisent un réseau
de Fresnel, a la fois pour former la source de référence (or-
dre 1 du réseau zoné) et comme séparatrice, l‘’ordre 0 servant
a éclairer 1l’obijet (fig. 8.2).

Du point de vue gue nous avons deéveloppé plus haut, cette
méthode a deux défauts. D’abord l’avantage de champ étendu est
perdu car on est limité en champ (distance a la référence) par
la fréquence de coupure du détecteur. On perd surtout en flux
collecté parce que la cohérence doit étre assurée sur toute la
surface du réseau de Fresnel servant a l’éclairage. Cette sur-
face est beaucoup plus grande que le champ objet. On peut en-
fin se demander quel avantage particulier peut présenter une
telle méthode par rapport aux autres microscopes a réseaux de
Fresnel. On ajoute aux difficultés de la microscopie directe
les inconvénients propres a& l’holographie : la nécessité de 1la
reconstruction et le bruit cohérent. N’est-~ce-pas sa simplici-
té et le fait de pas étre tributaire d’optiques X et de 1la
technologie qu’elles impliquent, qui rendent 1l’holographie de
Gabor particuliérement attractive ?

Specimen

Detector
(CCD)

Pinhole

{mm 80mm —+

Figure 8.2

Montage de pseudo-Fourier utilisant un réseau de Fresnel
pour former une reférence ponctuelle et pour séparer les
faisceaux [McNULTY 1990].



MONTAGES D'ENREGISTREMENT SUR LE SYNCHROTRON

‘Oo
w

Les seuls hologrammes gque nous ayions enregistrés
l’ont été sur 1’onduleur d’ACO dans les derniers mois de son
activité. Il s’agissait en fait d’une premiére expérience mon-
trant 1la possibilité de faire des hologrammes aux longueurs
d’onde X mous et de les reconstruire. Depuis, 1l’anneau ACO a
été fermé et le nouvel anneau Super ACO mis en service, ce qui
nous a obligés a concevoir et réaliser une nouvelle ligne de
lumiére pour la microscopie X ou, plus précisément, en fonc-
tion des contraintes de 1l’holographie X. De fait, ces con-
traintes nous ont obligés a calculer un réseau particulier
pour le monochromateur. De plus, le temps nécessaire au déve-
loppement d‘un nouveau dispositif de reconstruction s’est éga-
lement reporté sur 1l’enregistrement de nouveaux hologrammes.
Ceux-ci en effet,doivent étre enreqgistrés 3 la distance pour
laquelle a été corrigé 1’objectif de reconstruction (cf.
9.3.2) ; cette distance n’a été définie que trés récemment.

8.3.1 LE MONTAGE D'ENREGISTREMENT A ACO
a) Dispositif expeérimental

La figure (8.3) montre la disposition générale du mon-
tage d’enregistrement des hologrammes que nous avions réalisés
pour les expériences de faisabilité entreprises sur ACO. Le
seul ensemble optique du montage est celui du monochromateur.
La source onduleur (non représentée) est focalisée sur sa fen-
te d’entrée par un miroir torique. Ce monochromateur a été
étudié principalement pour des expériences de photoémission et
ne permet pas de descendre trés bas en longueur d’onde ; son
efficacité avec le réseau a 600 traits/mm que nous avons uti-
lisé, chutait rapidement pour X < 10 nm. Ce réseau produit,
dans le plan de la fente de sortie une dispersion de lmm/A.

La fente de sortie sert de source secondaire pour le dis-
positif interférentiel situé &a 8 m de ce point. Nous ne nous
étendrons pas icl sur les problémes de construction de la 1li-
gne de lumiére gui conduit le rayonnement sous vide, depuis le

monochromateur (P < 108 hPa), jusqu’a la caméra holographique
(P ~ 10°°% hPa). Cette ligne traversait de part en part le "tun-

nel'" de protection de 1’accélérateur 1linéaire qui permet
d’alimenter en particules 1’ensemble des anneaux du site. On
remarguera dque la caméra holographigue est supportée par une
table antivibratoire et gque 1l’ensemble est enfermé dans une
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cabine dépoussiérée pour éviter toute détérioration des holo-
grammes. La caméra elle-méme, n’est gu’un dispositif mécanique
destiné a fixer sous vide a la distance choisie, l’objet et la
plague de résine.

X (Onduleur)

Cabine dépoussierée

Monochromateur Vide 1075 torr

" % Caméra holographique
e e T U _ - -
Vide 107° torr : 4 l

‘ Suspension

Fente de sortie antivibratoire

Pompe Pompe Pompe
Source X lonique lonique Turbomoléculaire
holographique
(a) 83m
Figure 8.3
La ligne "Holographie X' a ACO
b) Experiences

Ce montage a été utilisé pendant trois semaines en Mars
1987. Les hologrammes obtenus & cette occasion nous ont permis
d’étudier le probléme de la reconstruction pratigquement jus-
gqu’a maintenant. En raison de 1l’instrumentation disponible,
ces hologrammes ont donc été faits a une longueur d’onde de 10

nm, un peu grande pour faire véritablement de la microscopie
X, mais ce fait ne <change en rien la nature des problémes a
résoudre.

1) Detecteur

Pour obtenir une résolution inférieure au micron, nous
avons choisi d’effectuer les enregistrements sur une résine
photosensible. Nous avons utilisé une résine spécialement étu-
diée pour les X (résine Olin Hunt WX 320 F ; cette résine ex-
périmentale n’a jamais été commercialisée et est, malheureuse-
ment, desormais introuvable).




Une courbe expérimentale de la réponse de cette résine
est donnée par 1la figure 8.4. Elle a éeté obtenue dans 1’'UV

(raie du mercure a 365 nm), mais quelgues mesures effectuées
avec une source au carbone (C,, = 4,4 nm) et les expériences
holographiques a 10 nm confirment sa validité. Les résines

photosensibles ont un seuil d’exposition minimal en dessous
duguel aucun signal n‘est détectable. Pour éviter cet effet
préjudiciable a une bonne reconstruction, les plaques de rési-
nes sont préexposées au niveau du seuil avant introduction
dans la caméra holographique. Cette préexposition est faite en
UV (A =365 nm) ce qui permet de bien contrdler son uniformite.
Dans ces conditions la sensibilité est estimée a 50 nm / (mJ/

cn®) et la dynamique est environ 8 mJ/cmZ.

500 - [

400 -~

300 -

200 -

EPAISSEUR RESIDUELLE {nm)

100 -

0 { 1 i J | { 1 1 [
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
LUMINATION (mj/cm )

Figure 8.4

Courbe de réponse de la résine Olin Hunt WX 320 F, utilisée
pour enregistrer les premiers hologrammes X. L'épalisseur
résiduelle aprés developpement varie de 0, résine totalement
dissoute, a 500 nm ( = épaisseur de la couche de résine dépo-
see) s1 la résine est rendue totalement insoluble.

2) Paramétres expérimentaux

Méme avec cette résine adaptée aux rayons X, la sensibi-
lite reste assez falble pour que se pose un probléme d’éclai-
rement. Nous avons donc volontairement limité la résolution en
adoptant une fente large & la sortie du monochomateur: Imm x
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0,5mm. La bande passante est alors ~ 0,1 nm. Un deuxiéme para-
métre influe sur la résolution enregistrée : la distance d en-
tre 1’objet et 1’hologramme. Une distance trop faible diminue
le nombre de franges qui contribuent & 1’hologramme de chagque
point, et fait baisser la qualité de la reconstruction. Nous
avons généralement utilisé 4 = 5,3 mm. Avec ces valeurs, et en
considérant pour calculer 1la résolution, que les franges les
plus fines doivent avoir un contraste minimal ¢, = 0,6, on
trouve une résolution sur l’hologramme r ~ 0,5 pm, essentiel-
lement limitée par la cohérence spatiale. L’hologramme limite
a 0,5 pm de résolution comporte 25 franges. Ce nombre est en-
core trop faible, au regard du critére donné par 1l’expression
(8.6), pour assurer une bonne réjection de 1/image conjuguée
au moment de la reconstruction. Il faut dire que, au moment de
ces expériences, l’importance de ce facteur n’avait pas éeteée
pleinement estimé et que les valeurs ci-dessus paraissaient
présenter un bon compromis. '

3) Résultats

Les expositions nécessaires ont varié de 10 minutes avec
100 mA de courant électronique dans ACO a 1 heure en fin de
vie du faisceau. Ces conditions produisant une variation d’é-
paisseur de la résine développée de ~ 100 nm, on peut estimer
1/illumination de la résine & quelques 2 10 ¢ pJ/um?, soit

~ 2 10° photons/pm?. On peut ainsi évaluer la luminance de la
source secondaire a ~ 2 10'!' photons s°!' mm ? mrad ? (pour 100
mA de courant machine). Cette valeur s’accorde avec la lumi-

nance théorique de la source si on estime le facteur de trans-
mission de 1’optique du monochromateur a quelques pour cent.

Les figures 8.5 et 8.6b présentent deux exemples parmi
les hologrammes réalisés. Ces photographies sont des images de
la surface de résine en contraste de phase optique. L’objet
dont 1’hologramme est montré figure 8.5 était composé de deux
fils de silice croisés (¢ ~ 2 pm). Ce type d’objet permet de
controler rapidement si le montage présente les caractéristi-
ques attendues de cohérence, en vérifiant que les franges de
plus petites périodes , au bord de la figure de diffraction,
présentent un contraste suffisant.

La figure 8.6b montre 1l’hologramme d’une diatomée du méme
type gue celle qui est représentée sur la figure 8.6a telle
gu’on peut l’observer au microscope électronique a balayage.
Ces objets sont préparés selon le méme procédé que celui uti-
lisé en microscopie de contact par conversion. Les objets sont
dispersés dans l’eau distillée puis déposés sur une membrane



aussi mince gue possible de polyimide (~ 100 nm). L‘’objet est
ensuite séché avant introduction dans la caméra. Sur l1l’holo-
gramme obtenu la série de perforations larges de 0,8 um de
périocde bien visible sur 17image 8.6a, produit un réseau de
franges équidistantes de méme période encore trés bien con-
trastées, qui permet d’estimer la résolution du processus
d’enregistrement a mieux que 0,5 pm. C’est sur cet hologramme
que nous avons fait des reconstructions expérimentales.

figure 8.5

Hologramme de deux fils de silice de ~ 2 u de diametre
L'etendue du champ de frange permet d'estimer la résolu-
tion enregistree a 0,5 um
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Figure 8.6

Une diatomée et son hologramme X a x = 10 nn
a) La diatomée vue au microscope électronique a balayage.
b) Hologramme d'une diatomée semblable. Les structures
pérodiques a 0,8 um de pas visibles au microscope a balay-
age produlisent un réseau de franges de méme periode, par-
faitement visible aux extrémites de 1'ombre de 1'objet.



8§.3.2 LA LIGNE "HOLOGRAPHIE X" DE Surer-ACO

Obligés d’installer une nouvelle ligne de lumiére a
Super-ACO, nous avons cherché a l’optimiser. Cette optimisa-
tion devait tenir compte a la fois des contraintes de 1’expé-
rience d’'holographie et des contraintes venant de l‘’environne-
ment du synchrotron.

a) Dispersion optimale du monochromateur

Pour obtenir des images a haute résolution dans un
temps raisonnable, il est important gue le flux délivré par la
ligne a l’expérience soit aussi grand que possible : on doit

donc optimiser le monochromateur.

Puisque l’on utilise la fente de sortie du monochroma-

teur comme source secondaire holographique, 1la dimension de
cette fente détermine & la fois la cohérence spatiale (éq.
8.4) et la cohérence temporelle (éq. 8.5). La condition a sa-

tisfaire C, C, > C, ~ 0,75 peut étre réalisee pour differentes

valeurs de C, et C, . Le couple optimal est celui qui maximise

l1’intensité émise par la source secondaire.

Cette optimisation dépend légérement de 1l’éclairement
de la fente d’entrée, c’est-a-dire de la fagon dont 1’image de
la source est formée a l’entrée du monochromateur. Sa condi-
tion est particuliérement facile & établir lorsque la source
est ponctuelle dans la fente d’entrée - le spectre délivré par
le monochromateur est alors rectangulaire. Dans ce cas,
l’éclairement dans le plan de la fente de sortie est propor-
tionnel a la dispersion réciproque K du réseau, et 1’intensité
rayonnée par la source secondaire est

I « K a® « Sinc’'(C,) Sinc ' (c,) (8.8)
(en appelant Sinc’' la fonction inverse de Sinc). L‘optimisa-
tion est donc obtenue pour C; = C , ce qui conduit pour la

dispersion a la valeur optimale K, définie par

ir
KO =F (8.9)
avec D = distance source - hologramme et r = résolution holo-

graphique escomptée. Lorsqu’on prend en considération la forme
reelle de la source, c’est-a-dire gaussienne et limitée par la
fente d’entree adapteée, on trouve une valeur légérement diffé-
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rente de K, typiquement 0,5 K, < K < K, [JOYEUX, 1989-a].

La dispersion optimale dépend de la résolution, et on
aura tout intérét a optimiser le monochromateur pour la reéso-

lution maximale escomptée du montage, ici : r = 0,1 pm. D’au-
tre part, la relation (8.9) ne nous impose pas la distance de
travail D. Une distance D trop faible conduit a une grande

dispersion et a une dimension de fente trés petite gqui n’est
pas favorable a la stabilité. Une trop grande distance D con-
duit a de trés faibles dispersions et a un encombrement incom-
patible avec l’environnement du synchrotron. Une bonne valeur

se situe vers D =10 m et conduit pour r = 0,1 pym a K ~ 0,5
A/mm.
b) Les contraintes de l'environnement synchrotron

Sur Super-ACO, les expériences de microscopie X peu-
vent disposer d’une partie du temps de faisceau disponible sur
la source onduleur de la section 7 (SU7). Cette source est
également utilisée pour des expériences de photoémission. Elle
est pour cela équipée d’une ligne de lumiére comportant un mo-
nochromateur a déviation fixe, O = 172°, de 10 m d’envergure,
et équipé de réseaux toroidaux de 600 a 1800 traits/mm.

Pour un fonctionnement commode de deux expériences
trés différentes sur une méme source, il est important de pou-
voir disposer de deux stations expérimentales recevant le
faisceau alternativement. La distribution de 1la lumiére a
l’une ou 1l’autre expérience est obtenue par l1’introduction
dans 1le faisceau d‘un simple miroir plan, ou son escamotage.
Le débranchement peut étre effectué & un endroit guelconque de
la ligne, toutefois il est moins onéreux de disposer d’un mo-
nochromateur commun (figure 8.7).

Le monochromateur existant (il a été transféré 4’ACO),
a un bras de sortie de 7 m, et, méme avec un réseau de fré-
guence 600 traits/mm, il a déja une dispersion de sortie beau-
coup plus grande gue celle gue nous souhaitons. Il faudrait
alors réduire la distance de travail, D, a environ 1 m. On de-
vrait aussi utiliser des fentes de sortie trés étroites, envi-
ron 10 pm, une dimension qui est inférieure aux aberrations du
réseau et risque de produire des inhomogénéités du champ. En-
fin, 11 ne peut étre question de dévier la ligne de microsco-
pie d’un angle supérieur a 8° sous peine de perdre beaucoup de
flux a la reéflexion sur le miroir. Les lignes sont alors ex-
trémement proches (< 1 m).
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Figure 8.7
La ligne "Holographilie X" de Super—-ACO
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Une meilleure implantation consiste a utiliser la mé-
canique du monochromateur existant, mais a 1l’équiper d’un reé-
seau spécial, présentant la dispersion souhaitée. Le poste ex-
périmental destiné & 1la microscopie peut alors étre placé en
retrait de 1’expérience de photoémission et disposer de 1’en-
vironnement nécessaire (atmosphére propre, support antivibra-
toire).

c) le réseau du monochromateur

Le réseau du monochromateur est un réseau holographigue
a support torique du méme type que ceux qui y etaient déja
installés. La fagon dont il a été calculé est exposée en dé-
tail a 1l’annexe I. Pour 1l’utilisateur, ses caractéristiques
sont les suivantes

Distance des fentes

fente d’entree £, = 2927 mm
fente de sortie £, = 2500 mm
Nombre de traits N = 500 traits/mm
Déviation D : 172°
Ordre p = +1.
Dispersion moyenne K = 0,45 A/mm

On pourra remargquer gue ce reéseau ne presente pas les
caractéristiques habituelles de ceux qui sont utilisés pour la
spectométrie. On utilise 1’ordre +1, c’est-a-dire que 1l’on a
le bras court et un angle rasant en sortie, le bras long et un
angle d’incidence inférieur a 0/2 en entrée. On notera surtout
le rapport des bras proche de 1, nécessaire pour obtenir 1la
dispersion de sortie voulue avec un petit nombre de traits.

Cette solution originale présente une bonne qualité
optique qui est mise en évidence par le tracé de rayon. La fi-
gure (8.8) donne les dimensions moyennes de la tache image o,
et o,pour trois valeurs de la pupille: 100 x 45 mm, 60 x 20 mm
et 30 x 10 mm. On notera également la grande plage d’utilisa-
tion en 1longueur d‘onde qui résulte de la configuration
adoptee.
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Dimensions calculées de la tache

100 x 45 mm ; 60 x 20 mm ; 30 x 10 mm.

a) Largeur a mi-hauteur dans le sens de la dispersion o,;
b) Largeur a mi-hauteur selon 1l'axe de la fente o,.

image monochromatique
dans le plan de la fente de sortie, pour une source ponctuelle
au centre de la fente d'entrée. Surface de réseau éclailrée
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CHAPITRE 9

RECONSTRUCTION DES HOLOGRAMMES DE GABOR

o
=

INTRODUCTION

Nous venons de voir que l’holographie de Gabor permet
d’enregistrer des hologrammes avec une ouverture suffisante
pour atteindre des résolutions égales ou meilleures dque
0,1 um. Dans le présent chapitre, nous allons maintenant exa-~
miner comment on peut extraire l’information enregistrée sous
la forme d’un hologramme de Gabor et obtenir des images.

Pour 1l’opération de reconstruction on peut adopter
deux approches différentes : la reconstruction numérique et la
reconstruction optique. Nous ne developperons véritablement
qu’une seule de ces approches, la reconstruction optique, par-
ce qu’elle nous parait plus simple a mettre en ccuvre et plus
pratique a utiliser. Cependant, les deux méthodes présentent,
au niveau des principes des analogies évidentes, et les pro-
blémes que nous aborderons dans la premiére partie de ce cha-

pitre, la modélisation de 1l’hologramme et la question de
1’ image jumelle, demeurent quelque soit 1la méthode de
reconstruction.

a) Reconstruction numerique

Un hologramme contient 1’information disponible sur
l’objet sous une forme codée , gqui est essentiellement la con-
volution par une réponse percussionnelle large et oscillante
(cf §9.2). Si on est capable de numériser 1l’hologramme avec
une resolution suffisante et sur un champ suffisamment étendu,
on peut développer des méthodes de calcul (méthodes inverses)
pour remonter a la distribution d’amplitude dans le plan de
l’objet. En théorie, 1l n’y a pas d’autre limite que le pas de
la numérisation, a la résolution qu’il est possible de resti-
tuer. On doit donc pouvoir atteindre des résolutions trés éle-
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vées, du méme ordre de grandeur que celles des résines qui
servent a l’enregistrement ( ~ 10 nm pour la résine PMMA).

Cependant 1la numérisation d‘un hologramme enregistre
sur résine est une opération délicate. Aprés deéveloppement, la
résine présente des variations d’épaisseur plus ou moins im-
portantes selon 1’intensité recue, de 1 a quelques centaines
de nm. La reconstruction correcte de l’hologramme impose de
mesurer ce relief non seulement avec une grande résolution,
mais encore avec une trés grande précision transversale. Les
distorsions, qui se traduisent par une erreur d’évaluation de
la phase de 1l’onde diffractée, doivent absolument étre compen-
sées. T1 existe actuellement des instruments capables de mesu-
rer avec précision 1l’amplitude de trés faibles reliefs : il
s’agit du microscope a effet tunnel (STM) et surtout du micro-
scope a force atomique. Cependant ces instruments n’ont pas
normalement la capacité d’enregistrer avec la précision trans-
versale nécessaire, les images de plusieurs milliers de points
par cb6té, dont on a besoin pour une reconstruction numérique.
Il serait donc nécessaire de développer un dispositif de ba-
layage X Y particulier.

Sur des images de grande taille, le traitement numeri-
que est une opération volumineuse qui demande une grande puis-
sance de calcul et du temps. La recherche de la mise au point
comme celle des champs utiles peuvent difficilement étres ef-

fectuées en temps réel - la distance d’enregistrement, donc la
distance de mise au point, n’est jamais connue avec une preéci-
sion suffisante -. A 1’étape d’enregistrement de 1l’hologramme

et a celle de sa reconstruction s’ajoute donc une troisiéme
étape distincte, celle de la numérisation. On perd ainsi une
partie de l’avantage essentiel de 1’holographie de Gabor : sa
simplicite.

I1 est cependant possible d’atteindre une excellente
résolution, comme 1l’ont montré Howells et Jacobsen [JACOBSEN
19907, en utilisant simplement un microscope électronique a
balayage en transmission (STEM). Leur détecteur est constitué
de résine PMMA couchée sur un support transparent aux élec-
trons (100 nm de Si;N, ). Apres enregistrement et développe-
ment, la résine est "ombrée" par métallisation sous incidence
trés oblique. Au microscope électronigue on recueille ainsi un
signal proche de la dérivée de 1’information de relief dans le
sens de l’ombrage. Aprés traitement de ce signal pour retrou-
ver l’intensité recue et aprés compensation des distorsions du
microscope, un traitement de diffraction simulée reconstruit
1’image de l’objet dans un plan particulier de mise au point.
De cette facon Howells et Jacobsen ont reconstruit 1/image de



particules de 1lum de diamétre avec une résolution qu’ils esti=-
ment a 0,1 pm.

b) Reconstruction optique

L’optique permet de réaliser, directement par diffrac-

tion, 1l’essentiel de la reconstruction d’un hologramme de
Gabor. Nous verrons en effet que 1l7image ainsi obtenue, n’est
pas dépourvue de défauts, mais qu’elle permet d’avoir directe-
ment, méme sans traitement numérique supplémentaire, une vi-

sion convenable de 1’objet. Toutefois la résolution reste fon-
damentalement limitée par la longueur d’onde de 1la lumiére
utilisée pour la reconstruction. Cette limite dépend quelque
peu du dispositif adopté mais peut étre inférieure a A/2. En
travaillant dans l’ultra-violet proche, on peut ainsi espérer
des résolutions meilleures que 0,1 pm. Cette résolution est
intéressante surtout si elle est atteinte au moyen d’un ins-
trument d’accés et d’emploi facile, par comparaison aux micro-
scopes X installés a demeure sur un synchrotron.

C’est donc essentiellement la validité de cette appro-
che optique que nous allons étudier dans ce chapitre, mais il
conviendra tout d’abord d’examiner sous quelle forme le signal
provenant de 1‘’objet est enregistré dans un hologramme de
Gabor et quelle information il est possible d’en extraire. En
effet la phase de 1l’onde diffractée est perdue a l’enregistre-
ment de l’hologramme. Il en résulte une ambiguiteé sur la posi-
tion de 1l’objet qui se traduit par une image fantdéme, 1’image
jumelle. C’est le probléme fondamental de 1’holographie de
Gabor et il est commun a toutes les méthodes de
reconstruction.

Nous examinerons ensuite les questions propres a la
reconstruction optique. On montrera tout d’abord, comment la
resolution est liée & la disposition géométrique du systéme
optique de reconstruction. On étudiera ensuite les aberrations
qui résultent de la grande différence de longueurs d’onde en-
tre 1l’enregistrement et la reconstruction. On en déduira les
caracteristiques de l’objectif destiné a les compenser et on
décrira enfin le dispositif envisagé pour effectuer la recons-
truction optique.
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9.2 PROBLEMES GENERAUX DE LA RECONSTRUCTION D'HOLOGRAMMES
pe GABOR

9.2.1 MODELISATION DE L'HOLOGRAMME
a) Le signal enregistre

Nous avons déja indiqué qu‘on ne peut enregistrer cor-
rectement un hologramme de Gabor que si la transmittance de
l1’objet est proche de 1. Nous nous placerons donc systémati-
quement dans le cadre de cette hypothése :1’objet sera carac-
térisé par un facteur d’absorption complexe O(M) de telle sor-
te que l’amplitude transmise par 1l’objet lorsqu’il est éclairé
par une onde plane d’amplitude unité, puisse s’écrire :

A, =1 - 0(M) (9.1)

L’hologramme est 1’enregistrement en intensité de
l’onde diffractée par 1’objet, dont 1l’amplitude dans le plan
de 1‘’hologramme s’écrit simplement,

A, =1 - 0(M) * F(x,d,M) (9.2)
si on désigne par F(x,d,M), la fonction de propagation sur la
distance d, d’une onde de longueur d’onde A. Dans 1l’expression

(9.2) X est donc la longueur d’onde des rayons X utilisés pour
l’enregistrement et d, la distance objet - hologramme. L‘’holo-

gramme, c’est a dire 1l’éclairement recgu par la résine est
alors
HM) =1 - 0" (M) * F(x,-d,M) - O(M) * F(x,d,M) (5.3)

+ 1O(M) * F(x,d,M)I?

L’hologramme se présente donc comme une somme de qua-
tre termes,

H(M) = 1 - H (M) - H, (M) + H, (M) (9.4)
dont on peut donner la signification physique.

- Le premier terme, 1, n‘est rien d’autre que 1l’onde ayant
servi a éclairer 1l’objet ("ordre 0" de diffraction).

- Le deuxieéeme, H_(M) = 0" (M) * F(x,-d,M) , est une onde qui
converge a la distance, d, en avant de 1’hologramme pour
former wune image réelle dont 1'’amplitude est conjuguée de
O(M) ("ordre +1").



- Le troisiéme, H, (M) = O(M) * F(A,d,M), est une onde prove-
nant d’une image virtuelle d’amplitude O(M), située a la
distance, d, en arriére de l’hologramme ("ordre -1"}).

- Le gquatriéme terme, H; (M) = |O(M) * F(x,d,M)|%= H_(M).H, (M),
est appellé terme d’intermodulation. C’est essentiellement
un terme parasite dans le processus holographique. Cepen-
dant, il est proportionnel a |10(M)|%2 et, si 1’on a pris la
précaution déja indiquée, de <choisir un objet trés peu
absorbant ( O(M) <€ 1), il pourra en général étre néglige.

b) Reponse du detecteur

H(M) est 1l’intensité recue par le détecteur, mais
celui-ci, en particulier s’il s’agit d’une résine photosen-
sible, n’a généralement pas une réponse linéaire. Aprés expo-

sition aux rayons X, une résine est normalément développée par
un solvant. Selon le cas, les parties exposées deviennent soit
plus solubles, soit au contraire moins solubles dans le révé-
lateur. De ce changement de vitesse d’attaque, il résulte fi-
nalement une variation d’épaisseur qui refléte 1l’exposition
recue.

La réponse d’une résine, c’est-a-dire son épaisseur
résiduelle en fonction de la lumination, a plusieurs raisons
d’étre non-linéaire [POLACK 1989]. D’abord, la vitesse d’atta-
que par le solvant présente normalement en fonction de 17illu-
mination, de forts effets de seuil et de saturation (fig.
8.4). Cet effet peut étre compensé par une préexposition de 1la
résine de facon & la faire travailler dans la zone linéaire de
sa caractéristique "vitesse d'attaque ,/ lumination". Une autre
cause de non-linéarité est 1l’effet de sur-creusement latéral
autour des régions plus fortement sensibilisées, car l’attaque
n‘a pas de direction privilégiée. Cet effet est cependant bien
moins a craindre pour l’holographie ou l’on enregistre de pe-
tites modulations, que dans le cas de la lithographie des cir-
cuits 1intégrés ou 1l’on cherche au contraire, avec ces mémes
résines, a réaliser des motifs de trés fort contraste.

Le signal d’épaisseur ne peut pas toujours étre utili-
sé directement pour 1l’opération de reconstruction. L’exemple
de reconstruction numérique que nous avons donné plus haut
montre gue son exploitation est parfois trés indirecte. Dans
le cas d’une reconstruction optique, un hologramme enregistreé
sur résine produit généralement une modulation de phase, quel-
que soit son mode de relecture. Si l’hologramme est utilisé en
transmission, 1l’onde de reconstruction est modulée par le fac-

teur de transmission de la couche de résine
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- . (n-1) e(m)
T(M) = exp |21w Y cos B (8.5)

ou e(M) est la modulation d’épaisseur inscrite dans la résine,
n, 1l’indice de réfraction de celle-ci, et 6, 1l’angle d’inci-
dence de 1’onde de reconstruction. Aux longueurs d’onde visi-
bles ou UV proche, et compte tenu de la faible épaisseur de
résine interessée par 1la modulation, on pourra géneéralement
négliger 1’absorption et ne tenir compte que de la partie
réelle de 1’indice, c’est—-a-dire de la modulation de phase.

On peut aussi métalliser 1’hologramme et l’utiliser en
réflexion. L’onde de reconstruction est alors également modu-
lee par un facteur

. 2 e(M)
T(M) = exp |2im ——° (9.6)
A Ccos 6
(Notons que le méme relief produit un signal 4 fois plus fort
si l’hologramme est utilisé en réflexion).

Dans les deux «cas, la relation entre le signal utile
et H(M) est exponentielle et ne peut étre considérée comme 1i-
néaire que pour de trés faibles valeurs de la modulation en
épaisseur. En reflexion, il faudra satisfaire :

2 e(M)

bN
< - 9.7
cos 6 4 ( )

Pour une longueur d’onde UV de 240 nm, cela conduit a des mo-
dulations maximales de quelques nanométres, et, si on regle le
développement de la résine pour que 1l’éclairement moyen recu
produise une attaque de 100 nm environ dans la résine, cela
veut dire que la modulation de H(M), (H(M)-1), doit rester de
l’ordre de quelques pour cent. Si cette condition est respec-
tée, alors on peut écrire (9.5) ou (9.6) sous la forme

(M) = 1 + i k (H(M)-1) (9.8)

ou k est une constante qui dépend des conditions
expérimentales.

En fin de compte le signal utile pour la reconstruc-
tion, gue nous noterons T, , peut dans tous les cas se mettre
sous la forme suivante, ou 1l’on ne tient pas compte d’un fac-
teur mutiplicatif constant sans effet sur la reconstruction :



T, (M) = t, - H (M) - H, (M) + H, (M) (9.9)

t, s’interpréte comme le "facteur de transmission" apparent de
l’crdre 0 (on peut avoir It,l > 1). Il est reel si 1’hologram-
me se comporte comme un hologramme d’amplitude, imaginaire si
l’hologramme est un hologramme de phase pure (résine metal-
lisée par exemple). Dans une reconstruction optique d’un holo-
gramme de phase, ou on laisse 1l’ordre 0 interférer avec 1l’onde
objet, le déphasage de m/2 de l’ordre 0 produit directement
une 1image en contraste de phase de 1’objet. I1 faut alors
déphaser 1l‘’ordre 0 pour obtenir 1’image d’amplitude [POLACK
1989].

9.2.2 PROBLEME DE L'IMAGE JUMELLE

a) Nature du probleme

Le principe de la reconstruction consiste a éclairer
l1’hologramme par une onde identique & 1’onde d’enregistrement.
On obtient ainsi 1les quatre ondes que nous avons décrites au
§ 9.2.1 (ég. 9.3). On peut donc observer a la distance d de
l/hologramme, une image réelle d’amplitude 0" (M), ou plutét
t, - 0" (M) en tenant compte de 1l’ordre 0, et, & la distance
-d, en arriére de l’hologramme, une image virtuelle d’ampli-
tude t; - O(M). A ces images, sont bien sir superposées des
amplitudes parasites, dles aux autres ondes défocalisées.

Parce que nous avons enregistré 1l‘’hologramme dans la
géométrie de Gabor ou 1l‘onde de référence et l’onde d’éclai-
rage sont confondues, les différentes ondes difractées par
l’hologramme ne sont pas spatialement séparées. La question
qui se pose alors, est la suivante : Est-il-possible d’extrai-
re l’image utile des termes parasites ?

Nous allons monter qu’il n’en est rien, du moins sans
hypothése supplémentaire. Reprenons en effet les expressions
(9.9) et (9.3). En utilisant les relations qui existent entre
les fonctions de propagation et notamment :

F(x,d,M) * F(x,d’,M) = F(x,d+d’, M) (9.10)

On peut alors écrire le facteur de transmission de l’hologram-
me sous la forme
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T, (M) = [t,- O" (M) - O(M)*F(x,2d,M) | * F(»,-d,M) + H, o.11)
= [t,- 0" (M)*F(xn,-2d,M) - O(M)]| * F(x,d,M) + H,
Cette expression (9.11), signifie que, au terme prés d’inter-

modulation que 1‘’on pourra le plus souvent négliger si l‘’objet
est assez transparent, l’amplitude dans le plan de l’image est
la somme de 1’image de 1’objet et de l’onde diffractée par
l’objet & la distance 2d. On remarguera €également que les deux
images réelles et virtuelles sont strictement identiques a une
conjugaison complexe prés. Il n’y a donc dans l‘hologramme,
aucune information complémentaire permettant de séparer 1l/ima-
ge de sa jumelle défocalisée. Ainsi 11 est illusoire de penser
que des conditions particuliéres de reconstruction optique,
onde sphérique ou longueur d’onde différente, puissent ameélio-
rer les images. Il en est de méme d’une reconstruction numéri-
que qui se bornerait a la déconvolution sans utiliser d’infor-
mation supplémentaire.

Cette superposition de 1‘image jumelle a 1/image re-
construite a toujours été considérée comme néfaste ; c’est
pourquoi on préfére si possible, l’holographie a porteuse in-
clinée a l’holographie de Gabor. Toutefois, il a été montré
par différents auteurs [ONURAL 1987, LIU 1987 et 1990, NUGENT
1990] gque la connaissance d’informations complémentaires, par
exemple que l’objet est purement réel et restreint a un petit
domaine spatial, et l‘’emploi d’algorithmes adaptés, permettent
d’améliorer la qualité d’une reconstruction numérique. On ne
peut pas dire dque la transmittance aux rayons X mous des ob-
jets biologiques soit réelle. Cependant on peut remarquer que,
a longueur d‘onde donnée, le rapport entre la partie réelle et
la partie imaginaire de 1l’indice de réfraction est a peu prés
le méme pour tous les matériaux biologiques (eau exclue), ce
qui en premiére approximation, donne une condition supplémen-
taire équivalente a la précédente. Qu‘on nous permette égale-
ment de penser qu’il n’est pas absolument nécessaire, pour
éliminer 1’image jumelle, d’effectuer une reconstruction numé-
rique et de partir d’une image numérisée de l’hologramme. Il
est certainement possible de le faire a partir d’une image du
plan de reconstruction qui peut étre considérée comme une
premiére approximation de l’objet et gqui contient en fait les
mémes informations que 1l‘’hologramme. Avec G. Koren nous avons
tout récemment défini un algorithme de traitement numérique
qui permet d’éliminer 1‘’image jumelle d’une image reconstruite
naturellement et <connue en amplitude et en phase, lorsque
l’objet n’occupe qu‘une partie restreinte du champ [KOREN
1991].



b) Répercussion sur la qualite des images

I1 ne semble pas non plus gue 1l’on ait cherché a ca-
ractériser la dégradation des images en fonction des condi-
tions d’enregistrement. On peut en effet se demander si il
existe des conditions pour lesquelles la perturbation apportee
par 1’image virtuelle défocalisée soit faible. Intuitivement,
on congolt que, lorsque la distance de défocalisation (c’est a
dire la distance d’enregistrement) est grande, 1’/image para-
site se réduise pratiquement a un fond continu trés faiblement
moduleé, dont l’influence est négligeable. Malheureusement, 1l
est difficile d’enregistrer un hologramme X & grande distance
de 1l’objet, car cela impose d’augmenter la cohérence du fais-
ceau et réduit donc considérablement 1’éclairement moyen de
l’hologramme. Au mieux, on sait réaliser une cohérence permet-
tant d’enregistrer quelques centaines de franges par point.

Il est certain que la dégradation due & 1’image jumel-
le dépend aussi fortement de la nature propre de 1’objet et de
l’étendue de ses structures. Un objet composé de petites
structures bien séparées sera bien plus "visible" dans 1/image
reconstruite qu’un objet plus homogéne. Pour un objet composé
de structures périodiques, le résultat pourra dépendre forte-
ment de la distance d’enregistrement, notamment par la pré-
sence dfimages de Talbot. Malgré ces restrictions, il nous a
paru instructif de nous livrer a une simulation sur un objet
de test.

Nous sommes parti de 1l’/image d’un frustule de diatomée
obtenu par microscopie électronique a balayage. Cette image a
ensuite été numérisée et nous en avons conserveé un morceau de
256 par 256 pixels (fig. 9.1.1i). Nous avons ensuite calculé
l’image résultant de 1la superposition cohérente de 1’image
initiale avec une image jumelle défocalisée pour différentes
valeurs de cette défocalisation.

La méthode de calcul employée est la suivante. L’image
de départ de 256 x 256 pixels est incluse dans une matrice de
1024 x 1024 points et bordée par d’autres images en symétrie
de miroir (comme dans un kaléidoscope) de facon a limiter les
discontinuités. On applique ensuite une fenétre en cosinus sur
les 1images rajoutées pour que les pixels de bord soient a zé-
ro. Cette maniére de procéder évite la formation d’effets de
bord aprés les transformations de Fourier. L’image est alors
filtréee dans sa TF par une pupille circulaire de 256 pixels de
rayon pour que la résolution image soit 2 pixels. C’est cette
image de base qui est montrée a la figure 9.1.1i.
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On calcule ensuite les images défocalisées en appli-
guant la fonction de transfert

F(x,2d,v) ~ exp[im 2xd v2] (9.12)

dont l1’utilisation est valide parce que les ouvertures d’enre-
gistrement sont petites. On calcule enfin l’interférence des
deux ondes. Les résultats correspondant a des defocalisations
croissantes sont montrés sur les figures 9.1.a a 9.1.h. Plutdt
gque d’utiliser le produit xd dont la signification dépend de
l’échelle de l’image initiale, nous exprimons la défocalisa-
tion par le paramétre sans dimension
xd A d
N = 5 v = (9.13)

ma X p)

8 r-

N, n’est rien d’autre que 1le nombre de franges de la zone de
Fresnel qui constitue l1’hologramme d’un point dans les condi-
tions de cohérence correspondant a la résolution r.

L’examen des figures 9.1.(a-g) et de 9.1.1 montre que
a partir de N = 50, l’influence de 1’image jumelle est tout a
fait faible, du moins pour 1’image gque nous avons traité. Nous
n’avons pas pu examiner des défocalisations plus importantes
parce qu’a partir de N = 100, 1l’échantillonnage de la fonction
trés oscillante f(x,zd,u) devient insuffisant. Nous pensons
toutefois que 100 franges par point est un minimum tout a fait
acceptable ; cela permet de fixer, pour une résolution donnée,
la distance minimale d’enregistrement d, un paramétre que 1’a-
nalyse des conditions de cohérence (Ch.2) laissait encore
libre.

Exemple numérique : A
N

4 nm ; r = 0,1 pm
100 =3 g 2 mm

I
il

Pour 1interpréter les figures 9.1, il est intéressant de
considérer le nombre de Fresnel N, = Ad/sz. En rappelant que
la largeur de 1la premiére frange de la figqure de diffraction
d’un bord d’écran est approximativement yxd, on peut admettre
gue N, représente a peu prés le rapport de la surface occupee
par l1’image jumelle défocalisée a celle de 1l’objet. On consta-
tera sur ces images que les structures présentes dans l’objet
sont restituées de facgon satisfaisante lorsque le nombre de
Fresnel qui leur est associé atteint quelgques unités.



Figures 9.1
Reconstruction simulée d'un hologramme de Gabor

Influence de la distance d'enregistrement sur la gqualité de
l'image reconstruite. La résolution est fixée a 2 pixels ima-
ges (sur 256). La distance d'enregistrement est exprimée par
le nombre de franges enregistrées N= xd/8r 2. De l'image 5.1.a
a l'image 9.1.g, N varie de 1 (image en quasi contact) a 100.
On a aussil 1ndiqué la distance réelle pour les parametres sul-

vants A = 4 nm, résolution 0,1 um, et la dimension d'objet (en
pixels), pour lagquelle le nombre de Fresnel de l'enregistre-
ment est 1 . 9.1.1 est l'image de base sur laquelle la simula-

tion a été effectuée.

, , 0 20 40 60 px
Figure 9.1.1
Image de base. Pour gque 1'objet reste réaliste on a utilisé
une diatomeée. La periode principale des "cotes" est ~ 10 pi-

xels, la periode secondaire des perforations est ~ 5,5 pixels.
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9.1.d

N = 10
(d = 200 pum
N, = 1 pour 18 px




)

n

490 60px

20

px

40

pour

1
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9.2.3 HOLOGRAMME DE GABOR EN COHERENCE LIMITEE

Dans la modélisation qui précéde, nous avons considéré
les ondes qui interférent comme parfaitement cohérentes et
nous n’avons pas cherché a les limiter. En réalité, l’exten-
sion latérale de 1’hologramme d’un point est limitée par la
fonction de cohérence qui module le contraste des franges. Si
nous tenons compte de cet effet, nous devons réécrire l’égua-
tion 9.3 sous la forme suivante

H(M) = 1 = 0" (M) * [C(M).F(x,-d,M)]

W

.14)
- O(M) * [C(M).F(x,d,M)] + 10(M) * F(x,d,M)|?

a) Fonction de transfert

On con¢oit facilement gu’en limitant 1l’extension laté-
rale des franges, la fonction C(M) intervient comme une pupil-
le dans le processus d’imagerie. Pour le démonter, nous calcu-
lons la transformeée de Fourier du terme H. de l’hologramme,
défini & 1l’équation (9.4), qui aprés identification avec

s

(9.14), s’écrit

*

H (M) =0 (M) * [C(M).F(x,=-d,M)] (

O
[
(&2}

Pour effectuer le <calcul, nous considérons que 1’hologramme
est enreglistré en rayons X avec une ouverture faible, si bien
que la fonction de diffraction, F, peut étre valablement re-

présentée par la fonction de Fresnel notée ici : £
' ’ ad
F(x,d,M) £ (M) ! o 9.16)
, o )= — ex ™ — .
(X R 3 Pl 1™ 3 (

La transformée de Fourier H_(v) de H_ (M) est donc

~ ~ -1 M? _
H (v) =0 (~v) j C(M) a exp[—iﬂ IE] exp( 21m vM ) dM
" (9.
5 (—imad v? | -1 o) (. (M=xd v)?) an
= -v) exp(-iw ¥ — exp|-im ———— 1
(—v) p ve) ] a pL NE J
On reconnalt dans 1le deuxiéme terme, la TI de f , et dans
. -xd
1’intégrale, le produit de convolution C * f , donc

-xd

17)



H (v) =0 (-v) £ (v) [c % f (A3 v) (9.18)
-xd -xd

C’est en fait 1la fonction C * f qui est la fonction de
-xd
transfert du processus d’imagerie. Elle n’est rien d’autre que

la "diffractée" de la fonction de cohérence a la distance -d.
Nous pouvons cependant remarquer que C est une fonction treés
large vis & vis de la diffraction & la distance 4, et gque pour
sa partie centrale, gqui seule correspond aux frégquences que
nous cherchons & vrestituer, on peut valablement négliger cet
effet et écrire

H (v) =0 (-v) C(hdv) £ (v) (9.19)
~xd

Une expression similaire modifie également le terme H, (v).

Ainsi 1le fait d‘utiliser une onde de cohérence limi-
tée, conduit a enregistrer non pas l’objet O(M) lui méme mais
une image filtrée de O(M), O, (M) telle que

O, (v) = O(M) C(rdv) (9.20)

mais & cette substitution prés 1’expression de 1‘’hologramme
reste celle que nous avons donnee en (9.3) et (9.9).

b) Réponse percussionnelle

I1 est également intéressant d’exprimer 1’influence de
la cohérence dans 1l’espace direct sous la forme des réponses
percussionnelles de cohérence spatiale et temporelle.

0, (M) = O(M) * R_ (M) * R, (M) (9.21)

La réponse percussionnelle spatiale est particuliérement sim-
ple parce que la fonction de cohérence spatiale est la trans-
formée de Fourier de la répartition de luminance S(M) de la
source.

~(M
c. (M) = S|— 9.22
o =3[ 0.2
d’ou
R (M) = TF[ 5[33] } = s[ D ] 9.23)
s _ Ad d (s
La réponse percussionnelle spatiale n’est rien d’autre que que
l’image de la source réduite dans le rapport d/D.
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La réponse percussionnelle associée a la cohérence
temporelle est moins facile a calculer parce gue C, est une
transformée de Fourier unidimensionnelle de la luminance spec-
trale de la source, et que R,est la TF bidimensionnelle de C_.
Nous la calculerons dans le cas particulier d’une bande spec-
trale uniforme de largeur §x. On a alors (ég. 8.1)

, &X
C, (M) = Slnc[ﬂ _ MZJ
2d i ¢
- 5 2] 9.24
R, (M) = TF|Sinc|w (xd v) (9.24)
2d x 2

Il

. EX d > |
TF[Slnc[w 5 v ]J

Le calcul de 1la transformée de Fourier de 1la fonction
Sinc(mav?) fait intervenir wune transformée de Hankel dont la
valeur peut étre +trouvée dans les tables (par ex. ERDELYI
8.2.39)

I

2 .r J, (2mv 8) Sinc(mav?) vdv

1 ma s (9.25)
— si[——g——]

TF[Sinc(mavr?) ]

a
ou la fonction si(x) dérive du sinus intégral par
, Jw sin t at ™ S
si(x) = _ = — - Si(x
() = |~ 5 (x)

Dans le cas du spectre rectangulaire la réponse percussionnel-
le de coherence temporelle est donc

R 2 (27 s? 9.26)
s) = si .
e (8) &Ex d §x d (
la fonction si(2u®) est représentée sur la figure (9.2). Sa
largeur est ~ 1 , et la largeur de la réponse R, s’exprime en
fonction de la résolvance du monochromateur & = X/8X par
J&A d JA d o 27
I o~ = .
% 0 ™ R ( )

Cette valeur est a comparer a l‘’expression (9.13) et montre
que la résolvance du monochromateur doit étre a peu preés égale
a trois fois le nombre de franges a enregistrer.
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figure 9.2

Réponse percussionnelle de cohérence temporelle si(2u2).
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RECONSTRUCTION OPTIQUE DES HOLOGRAMMES DE GABOR

Pour 1‘’étude de 1la reconstruction optique, nous nous
appuierons sur les propriétés: générales que nous venons de dé-
montrer. En particulier, nous considérerons que 1‘’on peut né-
gliger 1le terme d’intermodulation et écrire 1l’hologramme sous
la forme

H(M) = 1- O/ (M) * F(x,-d,M) (9.28)
avec
O/ (M) = O] + O, * F(x,2d,M)
et
0, (M) = O * R, * R,

et nous examinerons comment, et avec quelle qualité on peut
reconstruire O’(M) par les techniques de 1l’optique. En d’au-
tres termes, nous nous proposons de reconstruire "1/’image re-
elle", sans chercher & la séparer de son image jumelle, en
éclairant simplement 1‘’hologramme par une onde de longueur
d’onde différente de celle d’enregistrement et en observant
1’image diffractée.
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9.3.1 ETUDE PARAXIALE DE LA RECONSTRUCTION OPTIQUE

Une grande partie des propriétés de la reconstruction
optique peut étre étudiée dans le cas paraxial, c’est-a-dire
en limitant le développement des termes de phase des diffée-
rentes ondes & leurs termes du deuxiéme ordre. Nous €é€crirons

ainsi, en utilisant 1la fonction de Fresnel f , définie en
xd
(9.16)
H(M) = 1 + O’ (M) * f (M) (9.29)
-xd
a) Relations de conjugaison

Pour reconstruire 1’hologramme nous utiliserons une
onde de longueur d’onde X,, issue du point S dans le plan (-2}
(figure 9.3). Immédiatement aprés l’hologramme, nous pouvons
écrire l’amplitude de 1’onde transmise sous la forme

A(M) = £ (M) - [ O/ (M) * f (M)] £ (M) (5.30)
Az -xd A 2

Or il est facile de montrer que
(o) * £,(M)] £, (M) = [o(m) fb(M/G>] £ £ (M) (9.31)
-C
b-c
b

avec et G =

Qlr
Il
Wl
+
w0
|

Tlr

Démonstration

-1 —(P-#1)% —p?
(O(M) * £,(M)) £, (M) = — | 0(P) e? e dp
i a-c
1 iZ[M— Ep]z im—P*
= 5 o e a e 2 dP

en effectuant le changement de variable

O =GP = - P

Q)|(‘)

on obtient



ordre +1

v

———____amplitude cplx
sortante A(M)

Figure 9.3

Schéma de la reconstruction : notations.

-a Q
(0 * £,) £, = —— o[~] e e do

CQFD

En utilisant la propriété (9.31) on écrit alors 1‘onde
transmise

' M
A(M) = f M) - O'[——J f (M) * £ (M) (9.32)
Ay 2 G Ay (z+2") Azt
1 1 1 Ay 2 z+z !
avec = — - — et G = =
N, 2! ad /\12 ad Z

I1 se forme donc dans le plan {Z’}, une image au grandissement
G, dont 1’intensite vaut

IM) = I, |1 -0/ (M)I? (9.33)
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b) Résolution

Nous avons encore une fois raisonné sur des ondes non
limitées latéralement. Il faut cependant tenir compte du fait
gue 1l’onde de reconstruction a dans le plan de l’hologramme,
une extension limitée par une pupille P(M) . On doit alors
écrire 1’amplitude transmise par 1’hologramme de la fagon
suivante

M
A(M) = £ (M) - O’[—-] f (M) } * {f (M) P(M) (9.34)
Ny Z G Ay (2+27) A2
et comme nous 1l‘’avons montré précédemment (eq. 9.15), 1/image

ainsi formée differe de ce que nous avons d’abord calculé par
un filtrage 1linéaire dont 1la fonction de transfert est
P(hyz” v).

En utilisant la réponse percussionnelle

R(M) = TF[P(A,;2'v)]

l/amplitude de cette image s’écrit :

A, (M) = £ (M) [l - 0" (M)] * R (M) (9.35)
Ay (z+z")
La pupille P(M) csera normalement circulaire. Elle limite

l1’onde de reconstruction a une ouverture o et 1l’onde image a
Z . . .
une ouverture o’ = — o , si1 Dbilen que R(M) est une fonction

d’Airy dont le rayon est

p est la résolution de 1l’image, selon le critére de Rayleigh.
Cependant la résolution, r, de la reconstruction holographique
doit etre rapportée a l'objet et depend bien entendu du gran-

dissement holographique G = (z+z')/2z = 1 + /o’
o)
r = e
¢ 9.36)
1.2 0 (2
2 (xtx’)

Contrairement a la résolution d‘un systéme optique classique,
la reésolution du dispositif de reconstruction holographique
dépend a la fois des ouvertures objet et image. Cela provient
de ce que l’‘objet est codé dans l’élément focalisant lui-méme.



c) Choix du grandissement holographique

Dans la pratique, 1’ouverture objet est fixée par
l’objectif wutilisé pour produire 1l’onde d’éclairage. L‘ouver-—
ture image dépend du grandissement holographique et la résolu-
tion g’exprime alors par

r =—— "~ — = (9.37)

Puisque nous employons l‘’holographie a faire de la
microscopie X, 1l peut sembler naturel de rechercher un gran-
dissement holographique élevé. Pour cela 1l suffit de placer
la source de reconstruction a une distance proche de

X d
£f =" (9.38)
>\1 '
c’est-a-dire, au voisinage du foyer objet de la zone de Fres-—

nel que constitue 1’hologramme d‘un point sur l’axe. Il est
possible de cette facon, d’obtenir directement une image gran-
die de 1l’objet, avec des facteurs de grandissement de quelques
centaines. Cependant l‘’ouverture image «’ = = devient alors
trés faible et la résolution n’est plus liée a l’ouverture de
l’onde de reconstruction gque par la relation classique

I1 est également possible de sacrifier le grandisse-
ment holographique pour gagner en résolution. Il est alors né-
cessaire d’utiliser, en plus de 1l’objectif d’éclairage, qui
sert en pratique a former la source de reconstruction, un
deuxieme objectif dont 1le réle sera d’agrandir l’image holo-
graphique pour en permettre 1’observation. Les ouvertures
maxima, co6té hologramme, de ces deux objectifs sont logique-
ment treés semblables. Cela conduit a un dispositif de recons-
truction symétrique dont le grandissement holographique est 2.
La résolution de ce dispositif est alors

REMARQUE : T1 peut sembler paradoxal d’aboutir a des limites
de résolution inférieures a A/2, mais il s‘agit ici, d‘un sys-
téme un peu particulier ou 1l‘’information objet est incluse
dans 1l’élément optique : l’hologramme. La résolution est en
fait logiguement deéterminée par la plus petite période, p, de
l’hologramme, gque le systéme de reconstruction permet de faire
diffracter. Le minimum minimorum est évidemment obtenu avec un
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systéme 1idéal dans 1lequel les ouvertures objet et image sont
égales a 1. Le rayon marginal incident et le rayon marginal
emergent sont alors tous deux rasants sur l’hologramme. Le pas
du réseau correspondant est p = A/2 et la résolution A/4.

En théorie, donc, la reconstruction avec une radiation
ulta-violette - X =~ 200 nm - d’hologrammes enregistrés en
rayons X, peut conduire a des résolutions proches de 50 nm,
voire méme inférieures si on est capable d’employer des elée-
ments optiques en immersion dans un liquide d’indice conve-
nable (par exemple, le glycérol, n ~ 1,5 ). De telles resolu-
tions sont tout & fait comparables a celles des meilleures
zones de Fresnel actuelles. Pour cela il faut employer des
systémes optiques trés ouverts, pour lesquels l’étude paraxia-
le que nous venons de faire est trés insuffisante, et doit
étre compléetée par un examen complet des aberrations.

9.3.2 ETUDE DES ABERRATIONS

L’approximation paraxiale a permis de garder jusqu’a
maintenant une invariance par translation -~ et par conséquent,
un formalisme de convolution. A partir du moment ou 1‘on uti-
lise wune grande ouverture il n’y a plus invariance par trans-
lation de la surface d’onde sortante. Pour étudier la surface
d’onde qui converge vers un point image & la distance X de
l’axe optique, nous considérons l’hologramme d’un point situeé
a la distance X/G de 1l’axe (cf. étude paraxiale). L’hologramme
lui-méme est invariant par translation,de sorte que la phase
enregistrée sur cet hologramme est ¢, (M-X/G), avec

M2 1 M ]
(9.40)

by (M) " [ A d 4, g2

¢, est le développement de la phase d’une onde sphérique de
rayon, d, a la longueur d’onde d’enregistrement, A. Cet holo-
gramme reconstruit une onde gui converge vers le point {Z’,X)
et dont la phase dans le plan, H, de l’hologramme est

X
¢, (M,X) = &, (M) - ¢h[M—E] (9.41)

lorsque ¢, (M) est 1la phase sur le plan, H, de 1l’onde
d’éclairage.



a) Expression des aberrations

Au paragraphe préceédent, nous avons étudié cette ima-

gerie au deuxiéme ordre en M et X ; nous considérons mainte-
nant le développement de la phase a l’ordre 4 et aux ordres
supérieurs. Nous noterons ¢., les termes de phase du deuxiéme

ordre et ., les termes d‘ordre supérieur de chacune des ondes,
de sorte que

. = P; + ll’i (9.42)

et nous avons vu que, a l‘ordre 2,

0 (M-X)?2 x?
®, (M,X) = vl ~ o (9.43)
lorsque
i M?
Py (M) = : 7

Pour les termes d’ordre supérieur, nous pouvons écrire :

X
Ve X0 = w00 = v, (-] (9.44)

Les propriétés remarquables gue nous allons maintenant
établir proviennent de ce gque dans les conditions normales
d'une reconstruction optique, les termes de phase d'ordre su-
périeur a 2 de l'hologramme sont négligeables.

En effet, lorsgqu’on reconstruit a grande ouverture des
points voisins de l’axe, on a sur l’hologramme

M < Z

si d’autre part on travaille, comme il est raisonnable, a des
grandissements holographiques supérieurs a 2,

N
Z < 2 — d
Ay

I1 en résulte sur les termes de phase a l’ordre (n), un fac-
, . . A
teur d’attenuation proportionnel a L;—J .
1
Pour l’ordre 4 par exemple,
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Urh (M) = — S 4m — d4d = 2m — 2
4 3 4 3
X d 2] A7
exemple numérique : X = 4 nm ; d = 2 nm ; A= 200 nm :
T

Dans ces conditions, on peut admettre

Uy (M,X) = g (M) (9.45)

Dans cette expression, |, représente l’écart de 1la

surface d’onde & une surface d’onde de référence dont le pro-
fil de phase dans le plan, H, est parabolique. Ces ondes a
profil de phase paraboligue ne sont pas stigmatiques. Elles
sont cependant les "solutions propres" du probléme puisque

lJJ1(M) =Oﬁw2(M) =0

Pour calculer les aberrations, nous devons évaluer les
écarts de phase par rapport & des ondes sphériques de méme
foyers paraxiaux.

I

Ab, = by - by (-z,M)
Ab, = d, - D (z',M-X)

On obtient donc
A, (27 ,X) = &by (M) = wg (27, M=-X) = Y, (2,M) (9.46)
Dans ces expressions ¢, (z,M) est la phase de l’onde sphérique

F(x,-2z2,M) et y,(z,M) est 1l’ensemble des termes de degre supée-
rieur a 2 de ¢, (z,M)

- IR IR N L

L’examen de ces expressions montre clairement gue si on éclai-
re l’hologramme par une onde sphérigue, toutes les aberrations
sont présentes dans 1‘image.

b) Correction sur l'onde de reconstruction
Est-il-possible de corriger les aberrations, simple-
ment en éclairant l’hologramme par une onde présentant la bon-

ne aberration ?

L’examen de l’équation (9.46) permet de constater gue
le choix convenable de ¢, (M) permet toujours de compenser 1l’a-



berration sphérique (terme indépendant de X) mais n‘’agit pas

sur les aberrations de champ, a une exception prés : lorsque
le terme y4 (z’,M-X) = 0 , c’est-a-dire z’= . Nous retrouvons
la configuration foyer - infini qui permet d‘’obtenir directe-
ment une image agrandie de l’hologramme. On a alors :

Uy (M) = APy = g (£,M) = 0 (9.48)

L‘onde d’éclairage doit donc avoir un profil de phase para-
boligque sur l’hologramme. Cette onde est fortement sur-corri-

gée : la caustique d’aberration sphérique est tournée dans le
sens inverse de la propagation, et le rayon incident & la hau-
teur, h, sur 1l’hologramme est plus incliné sur l‘axe gu’avec

la surface d‘’onde sphérique correspondante (fig. 9.4) :

sin o = o— ——= = = (9.49)

Cette surface d‘onde est en premieéere approximation (3° ordre
d’aberration), celle qui est produite par une lame & faces
planes et paralléles.

Nous pouvons encore préciser la résolution, dans ces
conditions de forte ouverture : 1’onde sortante est stigma-

tigque et son ouverture est

h
o’ =—Z—I—=GSina (9.50)

figure 9.4

Surfaces d'onde et rayons de 1'onde reconstruction
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En reportant cette valeur dans 1l’équation 9.36 gui évalue la
résolution par la résolution rapportée a 1l’objet de la tache
d’Airy image, on trouve 1l’expression classique

1.2 X,

r :—. (9.51)
2 sS1n o

ou « est l’inclinaison du rayon marginal de 1l’onde incidente.

c) Correction symetrique

Nous avons montreé précédemment que reconstruire avec
un grandissement holographique proche de 2, permet de gagner
un facteur 2 sur la résolution. Il faut alors nécessairement
utiliser deux objectifs correcteurs, 1’un pour produire la
surface d’onde de reconstruction, 1/autre pour corriger la
surface d’onde reconstruite. L’équation 9.45 montre, de plus,
que si l’onde de reconstruction a un profil de phase parabo-
ligue sur H, l’onde reconstruite a une forme semblable. Mieux,

si le grandissement holographique est exactement 2,
(ie. z = 2xd/x, = 2f) , les deux ondes ont une forme exacte-
ment symétrigque (figure 9.5). Enfin, en métallisant 1’holo-
gramme, celui-ci peut étre reconstruit en reflexion ; le sys-

téme optique de 1la fiqure 9.6 est alors replié au niveau de
l’hologramme et n’exige plus qu’un seul objectif de correc-
tion. Nous reviendrons plus loin sur la maniére de réaliser
cet objectif et sur les avantages pratiques de ce montage.
Avant cela, 1l convient d’étendre au systéme de grande ouver-
ture, 1le calcul de la résolution que nous avons fait dans le
cas paraxial.

Pour étudier la résolution, nous pouvons considérer
que les objectifs ont un grandissement paraxial de 1, et que
leur rdéle consiste uniquement a compenser les aberrations des
surfaces d‘onde entrante et sortante.

Raisonnons sur l’objectif placé aprés 1l’hologramme. L‘é-
cart de phase aberrant qui permet de compenser la surface
d’onde sortante est

AP = We (2f,M-X)

Remarquons d’abord que l’objectif idéal doit produire la méme
surface d’onde de révolution pour tous les points du champ.
Cela veut dire qu’il ne présente que de 1l’aberration sphérique
lorsque sa pupille d’entrée est a 1’/infini. Or, corriger une
aberration sphérique lorsque le grandissement est 1, ne con-



surfaces d'onde
________ k-- asphériques
identiques

deux optiques
identiques

\

point
source

image
conw%ée
. . agranhdie
image interm.

aberrante (G=2)

Plan de symétrie miroir

La symétrie du montage permet de travailler en réflexion,

avec une seule optique (hologramme métallisé).

Figure 9.5

Montage de reconstruction avec correction syméetrique :
Chacun des objectifs corrige la moitié des aberrations
de I1'hologramme de sorte que les surfaces d'onde
entrante et sortante sont exactement syméetriques.

siste en fait, qu‘’a modifier l’inclinaison des rayons en les
faisant tourner autour de leur point d’intersection avec la
pupille. Si la pupille est placée a 1’infini, les rayons sont

simplement translatés parallélement a eux-mémes de fagon a
converger en une Iimage stigmatique. Les cuvertures des ondes
stigmatiques & l’entrée et & la sortie du systéme optique,
sent donc égales aux ouvertures marginales des ondes aberran-
tes qui entrent et sortent de l’hclogramme. Ceci n‘’est pas
seulement vrai de la reconstruction symétrique, et la relation
(9.36) qui évalue la résolution par le rayon de la tache d’Ai-
ry, s’étend trés simplement a tout systéme de reconstruction
corrigé sous la forme

1.2 X,

r = . . (9.52)
2(sin o + sin o’)

ou sin o et sin o’ sont les ouvertures marginales de 1‘’onde de
reconstruction et de 1l‘onde reconstruite dans 1le plan de
l’hologramme.
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9.3.3 MISE EN OEUVRE DE LA RECONSTRUCTION OPTIQUE

I.”étude ©paraxiale et <celle des aberrations nous ont
permis de mettre en évidence deux configurations de recons-
truction particuliéres. Pour déterminer la fagon dont on pour-
ra 1les mettre en ®uvre, il nous faut encore étudier une der-
niere caractéristique, le champ.

a) Champ de reconstruction

La dimension du champ reconstruit ne dépend pas seule-
ment de la qualité de la correction des aberrations par le ou
les objectifs. Comme dans tout systéme optique, le champ est
limité par les différentes diaphragmations. Nous avons mis en
éevidence celles qui interviennent au cours de la reconstruc-
tion au § 9.2, il s’agit de la surface de 1l’hologramme éclai-
rée par l’onde de reconstruction (fonction pupille) et de 1la
zone de cohérence. Cette derniére est centrée sur le point en-
registré, elle dépend donc du champ (fonction lucarne). Ncus
noterons que méme si la cohérence est poussée au dela du ne-

cessaire, 1l existe toujours une limite, celle de la plus pe-
tite période capable de diffracter de la lumiére a la longueur
d’onde X\; : p = X, /2.

Nous considérons donc un hologramme enregistré avec
une cohérence suffisante pour obtenir des franges jusqu’a 1la

frequence 2/Xx,. S1 on reconstruit l’hologramme dans la confi-
guration foyer - infini, on en éclaire un disque de rayon in-
férieur a £ (éq. 9.49). Dans l’hologramme d’un point situé sur
l’axe, on utilise seulement les franges dont la fréquence est

comprise dans la bande

Av = , (9.53)

Si nous considérons maintenant 1l’hologramme d’un point situé a
une distance, y, en dehors de 1’axe, sa fréquence sur 1’axe
est

v, = (9.54)

Y
A £
et la bande de fréquence utile est décalée de cette quantité.
D’aprés nos hypothéses ces fréquences existent dans 1’holo-

gramme et peuvent diffracter ; ainsi la résolution reste in-

changee dans le champ jusqu’a une valeur de champ y, ., = f, ou



la freéquence des franges au bord de la zone éclairée atteint
la valeur limite 2/Xx,. Dans la configuration foyer - infini
toute la cohérence n’est donc pas utilisée en résolution, mais
le surplus de cohérence permet d’avoir du champ. Rappelons
gqu’une onde de reconstruction a profil de phase quadratique
corrige les aberrations de champ (cf. § 9.3.2-b)

Maintenant, si on reconstruit le méme hologramme dans
la configuration symétrique 2f - 2f, on éclaire un disque de
rayon deux fois plus grand sur l’hologramme, c’est-a-dire que
dans 1l’hologramme d’un point sur 1’axe on utilise toute la
bande de freégquence disponible

-2 sin « 2 sin «f

Ap ! = , (9.55)
>\'| >\‘|

Lorsqu’on considére un hologramme décentré 1la frégquence des
franges au bord de la pupille éclairée devient immédiatement
trop grande pour que le rayon marginal puisse encore étre ac-
cepté dans l’objectif de correction, voire méme, étre diffrac-

té si .
1+s1n «

A

Dans la configuration 2f - 2f le champ reconstruit est
donc trés faible méme si les aberrations de champ de 1’onde
image sont trés bien corrigées. Il existe cependant une solu-
tion pour utiliser ce montage et gagner la résolution deux
fois supérieure qu’il autorise, c’est de construire un micros-
cope de reconstruction & balayage, dans lequel 1l’image est re-
construite point par point avec toute 1l’ouverture possible et
le champ est obtenu par déplacement de 1l’hologramme.

b) Reconstruction foyer - infini

Au crédit de la configuration foyer - infini, il faut
bien entendu porter une plus grande simplicité de mise en
cuvre.

1) On ne corrige gu’une seule onde et 1l’objectif d’éclairage
n‘a besoin d’étre corrigé que pour un point du champ - une
certaine correction de champ est cependant bien utile pour
faciliter le centrage -

2) On peut observer 1l’image directement.

C’est cette configquration que nous avons employée pour
nos premiers essais de reconstruction des hologrammes enregis-
trés a ACO. Pour ces premiéres expériences, unhe résolution
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trés élevée n’était pas nécessaire, il s’agissait avant tout
de montrer gque la reconstruction optique de ces hologrammes de
Gabor était possible. Nous avons donc utilisé la radiation du
laser He-Ne a 633 nm, qui, avec des optiques d’ouverture numé-
rique O.N.= 0,6 permet théoriquement d’obtenir une résolution
proche de 0,5 um. Une telle ouverture est déja assez grande
pour qu’il faille tenir compte des aberrations d’ordre supé-
rieur & 3, c’est a dire, en pratique réaliser un objectif de
reconstruction adapté.

En fait, nous n’avons pas cherché a réaliser un tel
objectif. Pour les reconstructions que nous avons effectuées,
nous nous sommes contenté d’un objectif & miroirs qui posséde
un réglage d’aberration sphérique. Celui-ci est normalement
prévu pour compenser l’aberration d’une lamelle couvre-objet,
mais 11 a une certaine latitude de réglage inverse dont nous
avons pu profiter.

Sur 1’image présentée a la figure 9.6, on reconnait
une diatomée de méme type que celle qui a servi de modéle pour
nos simulations. La résolution correspond assez bien a celle
qui etait attendue puisque les structures paralléles de pério-
de 0,8 um sont visibles. L’image présente toutefois un certain
nombre de defauts. Tout d’abord l’objectif a miroirs a une ob-
turation centrale. Celle~ci n’a pas une influence significati-
ve sur l’onde image O’ (M) elle-méme. Par contre, l’ordre 0 de
l’hologramme subit cette obturation et n’interfére pas avec
O’ (M) dans la partie centrale du champ. Or c’est bien 1’inter-
férence 11 - O0/(M)I|° qui constitue 1’image car la composante
modulée est par hypothése trés faible. C’est ce que 1l’on cons-
tate sur la figure 9.6 ou l’obturation centrale apparait sous
la forme de l’ombre circulaire visible sur la gauche de 1’ima-
ge. Un deuxiéme défaut provient d’une aberration dont nous
n’avons pas parle : la distorsion. On peut en effet vérifier
que lorsqu’on éclaire par la surface d’onde correctrice, l’an-
gle de champ image 8’ n’est pas é€gal a l’angle de champ, 6,
du point enregistré, mais que les deux angles sont liés par

sin 6’ = tan 8§,

Cet effet est légérement sensible sur 1’image présentée et se
traduit par 1l’allongement relatif de 1la partie droite de
1’ image.

Le dernier défaut est finalement le plus grave. C’est
la présence d’un fort bruit cohérent, did a la diffusion des
surfaces optiques. Ce bruit est bien visible dans 1’image pré-
sentée dont 11 dégrade particuliérement 1le cété droit. Le



bruit cohérent des surfaces optiques est inévitable dans tout
processus de reconstruction d’hologramme ; on peut le distin-
guer du bruit de l‘enregistrement holographique en ce qu‘il
n’est pas 1ié a l’objet. Il n’y a en fait gqu’une maniére de se
débarasser du bruit des surfaces optiques c’est de travailler
en balayage, comme nous l‘expliquons maintenant.
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Figure 9.6

Image d’une diatomée recontruite & partir d’un holo-

gramme X. Champ ~ 25 x 30 um

Enregistrement sur résine, A = 10 nm, cohérence pour
r~ 0,5 pm.

Reconstruction dans le visible par un montage foyer -
infini, x» = 633 nm
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c) Reconstruction 2f-2f a balayage

La meilieure configuration de reconstruction optique
dérive directement des résultats des paragraphes précédents.
C’est le montage symétrique, replié au niveau de l’hologramme,
qul est schématisé sur la figure 9.7. L’objectif forme a la
distance 2f de 1l’hologramme une image réduite de la source

(avec les aberrations convenables). L‘’hologramme est métallisé
de sorte qu’il diffracte dans 1’ordre utile (+1), une onde
identique a 1l’onde incidente au sens de propagation prés. L’i-
mage, reconstruite avec un grandissement 2 GOpt / se forme

dans le plan de la source. Nous avons déja remarqué que cette
image n’a que trés peu de champ. I1 est par conségquent préfé-
rable de reconstruire 1l’hologramme point par point, comme le
montre la figure 9.7. On place un détecteur au centre du champ
image et l’hologramme est attaché & une platine de balayage
rapide X,Y. On explore ainsi séquentiellement les différents
"hologrammes de points'" qui constituent 1’hologramme.

Par rapport aux différentes configurations envisagea-
bles ce montage cumule tous les avantages. Une résolution ma-
ximale gradce a la configuration symétrique, mais aussi du
champ. Travailler en balayage permet également une bonne ré-
jection du bruit cohérent de la reconstruction. Celui-ci pro-
vient des réflexions parasites inévitables, des différentes
ondes sur les surfaces de l’objectif. Lorsqu’on travaille en
mode 1mage, ces ondes parasites interférent avec 1les ondes
utiles et brouilent les images. Ce bruit cohérent est large-
ment éliminé lorsque 1’/image est détectée par balayage. En ef-
fet, 1les réflexions parasites les plus génantes sont celles
qui affectent l’ordre 0 car les autres ordres transportent une
énergie beaucoup plus faible. En mode balayage, ces réflexions
parasites sont stationnaires comme 1l’ordre 0, et ne partici-
pent qu’au fond continu.

Dans ce systéme optique, 1l’objectif a un double rdle :
1) compenser les aberrations de l’hologramme (le montage étant
symétrique, la moitié des aberrations est compensée & chaque
traversée) ;
2) donner un grandissement suffisant pour placer la source et
le détecteur.

En principe, si la source et le détecteur sont sur
l’axe de l’objectif, la symétrie du systéme est compléte et on
ne détecte que 1’onde diffractée par "l’hologramme du point
sur l’axe'". On n’aurait donc pas besoin de corriger les aber-
rations de champ. Dans la pratique cependant, d’une part il
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point source UV

- At double, 244 nm

\ détecteur (diode Si, un pixel)

grandissement holo.= 184,5

z=390 mm
Gopt= 92,2

image du plan de 1'holog.
(poss. de filtrer l'ordre zéro)

image de I'ordre (—1)

image de 1’ordre zéro
poss. de contraste interf.

objectif spécial :

6 verres (silice)

f =259 mm
frontale > 300 ym

holog. de relief (aluminisé)
balayage mécanique

Figure 9.7

Principe d'un microscope de reconstruction a balaya-
ge, fonctionnant en UV dans la confiquration 2f - 2f.
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est impossible dfassurer un centrage parfait, dfautre part il
peut étre commode de décaler la source du détecteur pour les
laisser dans un méme plan. Il en résulte qu’une correction, au
moins partielle des aberrations de champ est nécessaire.

I1 faut enfin remarquer que 1l’aberration sphérique a
corriger est directement proportionnelle a 1la focale de
1’'hologramme

A

£ ="
A

et que l’objectif est calculé pour une valeur particuliére du
produit X d ( c’est-a-dire, en fait, du nombre de franges par
point ou si 1’on préfére de la distance entre images jumel-
les). Parce que l’aberration sphérique de 1l’hologramme est
trés forte, elle varie trés rapidement avec la valeur de f. On
pourrait craindre alors, d’étre obligé de contrdler soigneu-
sement la valeur de la distance d’enregistrement, ce qui irait
a 1l’encontre de la simplicité recherchée. On retrouve heureu-
sement une propriété similaire sur l’objectif qui présente
l/aberration inverse. Ainsi, lorsqu’on étudie un systéme réel,
et que l’on fait varier la focale de 1‘hologramme, on trouve
que le déplacement du couple source-detecteur par rapport a
l’objectif suffit a rétablir la correction.

Nous avons soumis le probléme du calcul de cet objectif
de reconstruction a R. Mercier, qui a bien voulu s’en charger.
Il a spécialement modifié, pour tenir compte de nos hologram-
mes, le programme de calcul optique qu’il a développé pour
1/Institut d’Optique. Les problémes évoqués avec lui au cours
de 1l’optimisation de l’objectif nous ont aussi permis de mieux
comprendre les aberrations de nos hologrammes et en particu-
lier 1l’importance des aberrations de champ (position des pu-
pilles) pour définir la résolution (cf. § 2.3.2.c). Plusieurs
combinaisons ont été examinées avant d’aboutir & celle qui
servira de base a l’objectif deéfinitif. Elle est présentée sur
la figure 9.8. Avant sa réalisation, elle devra encore subir
quelques retouches mineures pour adapter les rayons de courbu-
re aux calibres du fabricant (Micro-contrdéle - Nachet).

La combinaison retenue comporte 5 lentilles convergentes
suivies d‘une lentille divergente qui permet d’augmenter, pour
le fabricant, la dimension des ménisques. Toutes ces lentilles

sont en silice, et l’objectif a été calculé pour la longueur
d’onde X = 244 nm qul correspond au doublage en fréquence de
la raie intense a 488 nm, du laser a l’argon. - La silice est

1l’un des rares matériaux optiques utilisables a ces courtes




277

longueurs d‘onde et le plus facile a travailler. - Les carac-
téristiques théoriques du montage de reconstruction 2f-2f avec
cet objectif, sont les suivantes.

Longueur d‘onde Ay= 244 nm (laser Argon
doublé)
Focale de 1l’'hologramme f = 32 pm
Ouverture numérique objet O0.N.= 0.9
Résolution holographique - r = 84 nm
Grandisement optique Gope= 92,2
holographique G, = 184,5
Séparation source-détecteur < 0,4 mm
Centrage du couple .
source—-détecteur < 50 pmnm

1/2 hologromme + Sm +d
LL7B2PSOHE. DAT

Focale : -5.9 mm

T 12/06/51

Figure 9.8

Schema de 1l'objectif de reconstruction
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CONCLUSION

pE LA TROISIEME PARTIE

Le probléme de 1l’enregistrement d’hologrammes haute
résolution et celui de leur reconstruction, ont été envisagés
dans un objectif précis : celui de faire de la MICROSCOPIE X.
En introduisant ce sujet, nous posions déja la question sui-
vante :

Peut-on faire de 1l’holographie de Gabor en rayons X,
un outil opérationnel, au méme titre que les microscopes a
réseaux de Fresnel 7?

Le travail rapporté ici, permet de donner un certain
nombre de reéponses.

1) L’enregistrement d‘hologrammes de Gabor peut étre
réalisé facilement avec une source de rayonnement synchro-
tron de type onduleur. Des hologrammes ont été enregistrés
a ACO a 10 nm de longueur d’onde ; la résolution de franges
obtenue a été conforme a ce gui était attendu du montage.
Pour la source Super-ACO de LURE, nous avons réalisé une
ligne de lumiére cohérente, qui est actuellement opération-
nelle. Elle a été optimisée pour une résolution de 0,1 pm,
dans la bande spectrale 2 - 4 nm. Il est important de noter
ici que les applications d’une ligne de lumiére cohérente
ne sont pas limitées a la seule holographie X. D’autres ex-
périences demandent de la cohérence, en particulier les ex-
périences d’interférométrie. Une expérience de mesure d’in-—
dices par interférométrie X est d’ailleurs en préparation.
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Les hologrammes de Gabor enregistrés en rayons X, peu-
vent étre reconstruits avec une résolution compatible avec
la microscopie, par les méthodes de 1’optique. Pour notre
part, nous avons reconstruit des hologrammes de Gabor dans
la configuration foyer - infini, et la résolution des ima-
ges obtenues (~ 0,5 pm), a été conforme a ce que 1l’on pou-
vait attendre compte tenu des moyens employés : laser He-Ne
(A=633 nm) ; ouverture numérique O.N.x0,6

L’analyse des conditions optimales d’une reconstruc-
tion optique montrent qu’une résolution extrémement élevée
peut étre obtenue. Elle est égale a 1.2 A/4(0.N.) (x étant
la longueur d’onde de reconstruction, et O.N. l’ouverture
numérique du systéme optique, cété hologramme). En prati-
gque, en travaillant dans 1/UV, on peut obtenir des résolu-
tions meilleures que 0,1 pm, c’est-a-dire du méme ordre de
grandeur que celle des microscopes a réseaux de Fresnel.
D’autre part, les problémes de bruit particuliers a la for-
mation d’images en éclairage cohérent sont bien résolus par
un systéeme de reconstruction a balayage.

Cette étude théorique de la reconstruction optique a
conduit a définir pour la reconstruction, un microscope op-
tique a balayage dont la construction est maintenant notre
principal objectif. Utilisant la longueur d’onde d’un laser
4 Argon doublé en fréquence, et un objectif d’ouverture
O.N. = 0,9 spécialement calculé pour compenser les aberra-
tions holographiques, ce microscope devrait atteindre une
résolution proche de 85 nm.

La présence d‘une image Jjumelle est un probléme fonda-
mental de l1’holographie de Gabor. Pour l’éviter, certains
auteurs proposent d’autres systémes holographiques plus
difficiles & mettre en wuvre et plus exigeants en cohé-
rence : montage a porteuse inclinée ou de pseudo-Fourier.

L’image Jjumelle ne peut pas étre éliminée par de sim-
ples moyens optiques ; par contre, son influence dans 17i-
mage observée dépend fortement de la distance d’enregistre-
ment et elle affecte surtout les fréquences basses gui sont
les moins intéressantes pour un microscopiste. Des simula-
tions gque nous avons effectuées, nous pensons pouvoir con-
clure gque 1l’image Jjumelle ne perturbe que trés peu les
images quand les hologrammes sont enregistrés avec plus de
100 franges par point, ce qui correspond a une distance
d’enregistrement de 2 mm & la longueur d’onde de 4 nm.



De plus, un traitement numérique de 1’image recons-
truite, doit pouvoir encore améliorer la qualité des résul-
tats. Les algorithmes de traitement, que nous étudions avec
G. Koren, sont encore a leur début. lLe passage du stade ac-
tuel du traitement d‘une image unidimensionnelle simulée a
celui d’une image réelle, ne sera probablement pas direct.
Ce quil apparait actuellement, c’est qu’un traitement numé-
rique peut améliorer la reconstruction d’une image enregis-
trée dans de telles conditions que 1’image jumelle défoca-
lisée s’étale largement autour de 1’image réelle de 1l’objet
(nombre de Fresnel grand pour la dimension de 1l’objet
considéré). En champ proche par contre (petits nombres de
Fresnel), 1’image au point et sa jumelle défocalisée occu-
pent pratiquement la méme région du plan de reconstruction
; les algorithmes actuels ne les séparent pas, et il sera
certainement difficile d’y arriver. Il reste donc important
d’éviter de travailler en champ trop proche. Notons cepen-
dant qu’en microscopie, on est surtout intéressé par les
petits deétails et qgu’un défaut de rendu des gros objets
est moins important.

Il faut dire enfin, que le probléme du choix entre re-
construction optique et reconstruction numérigue, n‘’est pas
tranché par cette eétude. T1 s’agit avant tout d‘une question
pratique : pour obtenir des images a résolution donnée, quelle
est la méthode 1la plus pratique et la plus agréable d’emploi
pour ses utilisateurs ? Notre réponse est : la reconstruction
optique quand elle est possible - jusqu’a 80 nm, peut-étre 60
nm de résolution - parce que la méthode est directe. Pour des
résolutions supérieures, la reconstruction optique nécessite
des 1longueurs d’onde plus courtes, donc d’autres techniques
que celles gue nous avons considérées ici ; la reconstruction
numérigque peut alors se réveéler plus avantageuse.

I1 reste donc un bon nombre de questions en suspens a la
fin de ce travail, auxquelles nous aurions aimé donner des reé-
ponses sous une forme moins interrogative. Il faudra pour cela
attendre les résultats du microscope de reconstruction optique
qui est actuellement en voie de réalisation.
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ANNEXE I

CALCUL DE LA REFLECTIVITE DES MIROIRS POUR LES RAYONS X

La réflectivité a l’incidence i, se calcule classiquement
par les formules de FRESNEL [BORN et WOLF]

n, cos 1, - n, cos 1,

R, = ; :

n, cos i, + n, cos i,

{Al.1)
[ - . 2

" cos 1, /n, cos 1,/n,
g = : :

4 cos i,/n, + cos 1i,/n,

ou n, et i, sont les valeurs de 1’indice de réfraction et
l’angle d’incidence du rayonnement dans le milieu extérieur,
n, est l’indice de reéfraction du mateériau du miroir et i,1l’an-
gle de propagation dans ce milieu. Les angles ip sont ceux du
vecteur d‘onde dans le milieu p, avec la normale a la surface
du miroir. Dans ce milieu 1l‘onde gui se propage a la forme
suivante

-1 w/c o n (sin 1 _x + cos i y )

E = Eo e “' e P P P (A1.2)

Lorsque les indices sont complexes, l’angle ip n‘est plus réel
car 1l’onde est alors inhomogéne et s’atténue selon oy, mais
les relations de Fresnel restent encore valables ainsi que la
relation de Snell et Descartes

n, sin i, = n, sin i, (A1.3)

1

Dans 1le cas usuel, ou le premier milieu est d’indice 1
(vide ou air)
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: _ 2
cos 1, Ez
R = —
cos 1, g,
(Al1.4)
2 . 2
n; cos 1, - Ez
R% =
2 3 + &
n; cos 1, >

dans ces formules on évite d’utiliser les lignes trigonomé-

triques complexes en notant par &, = n, cos i,, le cosinus di-
recteur du vecteur d’onde dans le milieu absorbant. On obtient
facilement 1le module et la phase de &, = &, | e'¥ au moyen de
la relation suivante, 1issue de 1’ég. Al.3, dans laquelle on
utilise la notation habituelle n, =1 - § - ipg et

E2 = 1g,1° e®'? = cos? i, - 2§ - 2 ig (A1.5)

on obtient alors les formules suivantes, faciles a programmer
sur un ordinateur.

. 2 .
(cos i,- |&,lcos @) + IE,ZI2 sin? ¢
R = >
(cos i,+ |E,lcos @) + |EZI2 sin? ¢
(A1.6)
. 2 . . 2
[(1-28)cos 1,-lE;lcos @] +[28 cos 1, - |E, |sing]
Ry = 2 2
[(1-28)cos 1,+I|&,lcos @] +[28 cos 1, = |E&, |sing]

On trouvera au chapitre 4, les courbes de réflectivité du
platine et du nickel, qui sont deux matériaux trés utiliseés
pour fabriquer des miroirs dans les X mous. On remarguera par-
ticuliérement sur la figure 4.4, que la différence entre les
deux polarisations est extrémement faible comme le suggére la
comparaison des expressions Al.é6



ANNEXE TT

CALCUL pu RESEAU

DU MONOCHROMATEUR

DE LA LIGNE DE "LUMIERE COHERENTE" DE Surer-ACO

Nous indiquons ici la procédure utilisée pour optimiser
le réseau de la ligne de lumiére que nous avons aménagée pour
poursuivre les expériences d’holographie X & Super-ACO. Les
conditions a remplir ont été exposées au § 8.3.2 : une disper-
sion réciproque proche de la valeur optimale K = 0,5 A/mm ;
utilisation de l’enceinte et de la partie mécanique du mono-
chromateur existant avec une fente d’entrée a 2927 mm, mais
réalisation d’une fente de sortie différente grice a la dévia-
tion d’un miroir plan supplémentaire.

Comme les autres réseaux préexistant du monochroma-
teur, le nouveau réseau doit rester un réseau holographique a
support torique, et fonctionner avec un angle de déviation fi-
xe égal a 172°. La figure (A2.1l) précise comment sont définis
les paramétres qul le caractérisent. Le support torique est
caractérisé par ses deux rayons de courbure R et p. Le réseau
lui-méme est défini par les deux ondes sphériques qui servent
a l’enregistrer dans le visible a la 1longueur d’onde
A, (A, = 488 nm). Nous appelons C et D les deux points sources
de construction. Ils sont repérés par leurs distances au cen-
tre O du réseau, £_ et £,, et l’angle de OC et OD avec la nor-
male au réseau Ox, respectivement 6, et 8,. Ces six parametres
suffisent & définir le réseau holographique puisque le systéme

posséde un plan de symétrie xOy.
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Nous cherchons maintenant &4 1’utiliser et a l’optimi-
ser dans des conditions particuliéres : le réseau est employé
avec la fente de sortie au point A a la distance £, de O et la
fente de sortie au point B a la distance ¢, de O. Le réseau
peut étre orienté autour du point 0, mais les deux fentes sont
fixes, de telle sorte que la déviation totale est constante et
que

6, -8, =D = 172° (A2.1)

6, et 8, representent les angles des directions des fentes
avec la normale au réseau. La longueur d’onde de sortie ne dé-
pend gue de l’angle d’incidence 8, par la relation des réseaux

sing, + sinB, = N p X (A2.2)

ou N est la fréquence du réseau au centre et est déterminée
par les angles 0_ et 0, de construction
(A2.3)

51nec et 51n8d = N X,

et p est 1l’ordre utile du réseau.

Dans notre utilisation particuliére, la distance de la
ente d’entrée du monochromateur es ixée
fent i’ent du monochromat t f

¢, = 2927 mm (A2.4)
la distance de la fente de sortie et le nombre de traits du
réseau sont liés par la dispersion de sortie souhaitée K.
K s’obtient en dérivant (A2.3)

k- L [ _F i (A2.6)
' 2, LaebJe 2, N p )
a
Finalement, 1les 5 parametres d‘’utilisation sont liés
par 5 relations. Seul reste a choisir 1’ordre utile p = 1. Il

nous faut donc maintenant déterminer les paramétres du réseau
pour obtenir la meilleure conjugaison entre fente d’entrée et
fente de sortie sur l’ensemble de 1’intervalle spectral utile.
D. Lepéere [LEPERE, 1975] a donné le développement au troisiéme
ordre de la surface d’onde diffractée par un réseau hologra-
phigque torique lorsqu’il est éclairé par une onde stigmatique
centrée au milieu de la fente d’entrée. L’écart normal entre
cette surface d’onde et la surface d’onde stigmatigque centrée
au milieu de la fente de sortie s’écrit
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(A2.7)
y? 72 + s; z°

(La parité en 7 de cette expression est imposée par la syme-
trie).

Les coefficients T a S; dépendent des paramétres du reée-
seau et de la longueur d’onde. On trouvera leur expression ex-
plicite dans [LEPERE, 75]. Par référence aux termes d’aberra-
tion d’un systéme optique utilisé sous l’angle de champ 6_,, on
les nomme :

T : coefficient de deéfocalisation tangentielle

A " " sagittale ou d’astigmatisme
C, et C, : coefficients de Coma A

S,,8,,8; : " d’aberration sphérique.

Pour optimiser le réseau, il faut réduire les termes
d’écart normal les plus importants et tout d’abord les deux
termes de défocalisation. Nous imposons donc a T et A de s’an-
nuler pour deux valeurs de la longueur d’onde situées au bord
de 1’intervalle utile, X, et x,. Parmi les termes restants,
les plus génants sont les termes de Coma et tout particuliére-
ment le terme de Coma 1. Nous imposons de 1l’annuler ou de le
minimiser pour une longueur d’onde A, . Nous definissons ainsi
cing relations d’optimisation et il nous reste un dernier pa-
ramétre pour conduire cette optimisation.

La pratique du calcul a montré gque la minimisation du
terme de Coma 1 ne pouvait étre réalisée de facg¢on satisfaisan-

b
te gque pour des rapports i < 1 dans 1l’ordre +1 (p = 1) et
a

£
b
R > 1 dans l’ordre -1 ; cette minimisation est d’autant plus
a
88
difficile a obtenir que m est proche de 1. Dans la pratique
b
du calcul, nous n’avons pas utilisé directement la relation
(8.13) mais fixé £, a une valeur pas trop petite, £, = 2500 mm,
valeur pour laquelle la minimisation de C, reste possible. La
dispersion K~ 0,5 A/mm est alors obtenue pour N = 500
traits/mm ; ce faible nombre de traits présente surtout 1’a-

vantage d’offrir une assez large bande passante.

L’optimisation est alors conduite avec Ay = 30 A,

A, = 65 A. On obtient ainsi une bonne focalisation sur 1’in-

tervalle spectral 20-80 A. La longueur de minimisation de la



coma a été ajustée expérimentalement. Sa valeur n’a pas
véritablement de signification physigue. Nous avons trouveé
qu’un choix de X, un peu a l’extérieur de la region spectrale
utile du cété des courtes longueurs d’onde, tendait a réduire
l’aberration maximale au bord de la pupille. Pour une pupille
de 150 x 50 mm nous avons utilisé A, = 10 A.

A la fin de ce calcul, il faut encore que les points
de construction C et D soient réalistes. Il apparait en effet
gque la distance ¢_ est trés grande. Il est donc convenable de
rejeter 1le point C & 1’infini, c’est-a-dire de construire
l’hologramme avec une onde plane. L’optimisation est alors
poursuivie par un tracé de rayons, en calculant les dérivées
partielles par rapport aux divers paramétres d’une fonction de
mérite. Cette fonction de mérite est 1’écart quadratique moyen
entre rayons dans le plan de la fente de sortie, pour une
pupille donnée. Nous nous sommes arrétés aux paramétres
suivants

Paramétres de construction

Rayons de courbure : R = 39 732,8 mm
p = 188,124 mm

Points de construction a A, = 4880 A
c L. = 6, = -48,67°
D £4 = -334,437 8, = -84,2213°
= Nombre de traits N = 500 traits/mm
Paramétres d’utilisation
Distance des fentes
fente d’entreée £, = 2927 mm
fente de sortie £, = 2500 mm
Déviation D 172°
Ordre p = +1.

Dispersion moyenne K = 0,45 A/mm
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Nous noterons que la formule retenue présente quelques
caractéristiques inhabituelles a ce type de réseaux. D’abord,
on utilise l’ordre +1, c’est-a-dire que 1l’on a le bras court
et un angle rasant en sortie, le bras long et un angle d’inci-
dence inférieur & D/2 en entrée. On notera surtout le rapport
des bras proche de 1, nécessaire pour obtenir la dispersion de
sortie voulue avec un petit nombre de traits, et la grande
plage dfutilisation qui en résulte (cf. figure 8.8). Pour la
fabrication, <cela conduit a4 une onde C plane et a une
longueur ¢ négative, c’est-a-dire a une onde D convergente.
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X-ray microanalysis near an absorption edge using
Synchrotron radaiation: how to obtain quantitaive
results

E. Bigler, F. Polack, S. Lowenthal
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Exemple de resultats

Large field X-ray absorption microanalysis near an
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X-RAY MICROANALYSIS NEAR AN ABSORPTICN EDGE
USING SYNCHROTRON RADIATION: HOW TO OBTAIN QUANTITATIVE RESULTS

E. BIGLER, F. POLACK* and S. LOWENTHAL

Institut d ‘Optique, Université Paris-Sud, Batiment 503, 91406 Orsay Cedex, France

Received 13 November 1981

X-ray absorption microanalysis by contact microscopy with synchrotron radiation potentially offers the advantages of
high resolution and large fields. However, difficulties appear when quantitative results are required, due in particular to the
image detectors that are used. The degree of confidence in quantitative results is examined for photographic detectors.
Computer processing is performed taking into account several factors such as the recording process, emulsion response,
alignment of image pairs for subtraction, presence of harmonics in the synchrotron beam. As an example we show the
analysis of nickel in 20 um thick polymetallic nodule section on an area of 5.1 X 5.1 mm?2.

Synchrotron radiation has proved to be an interest-
ing tool for X-ray contact microscopy [1—3] and
chemical microanalysis near an absorption edge [3,4]
These methods offer potentially two advantages: high
resolution and large fields. This has effectively been
proved in pure X-ray microscopy {1,5,6]. In spatial
microanalysis, an additional problem appears: how to
get quantitative or semi-quantitative results. The dis-
cussion of this question is the scope of this paper.

The two types of detectors that are currently used
for contact microscopy bring severe limitations into
analytical methods, but are complementary. Photo-
resists show high resolutions (100 A in some cases
[1,7]), but the nonlinearity of the final response
makes them inadequate for quantitative output and
their sensitivity is low for hard X rays. On the other
hand, photographic plates can be used over the full
X-ray spectrum but their resolution is limited to the
micron range. Their response is also nonlinear, but far
less than in the case of photoresists and is better
known.

In this paper, we shall try to show how semi-quan-
titative chemical microanalysis can be obtained on

large fields (up 10 a few sz) with photographic plates.

* Also L.U.R.E., Université Paris-Sud, Bitiment 209 C, 91405

Orsay Cedex, France.

6

In several cases, the major factor of interest in
microanalysis is the large field, a very high resolution
being of less importance. This occurs for instance in
geology, where a typical example can be found in the
study of polymetallic nodules. In this case, an overall
chart of the chemical elements could support the
theory of the chemical history of the nodules. Other
examples can be found in geology and biology. We
present on fig. lca 3.1 X 5.1 mm? chart of nickel in
a polymetallic nodule. The sample was approximate-
ly 20 um thick and the average concentration was be-
tween 5 and 10% in mass of nickel on this part of the
nodule (the main chemical elements in these noduies
are manganese and iron the concentration of which
can reach up to 50%).

At first, let us briefly recall the principles of X-ray
absorption microanalysis {8,9] in order to point out
all the factors that are involved in feature extraction.
Two contact microradiographs of the sample are
recorded with a tunable monochromatic beam (the
use of synchrotron radiation is essential for this pur-
pose). The two images are recorded with two differ-
ent wavelengths chosen on both sides of an absorp-
tion edge of the chemical element which is to be
localized. We want to extract the two-dimensional
chart of the quantity m(x, y) which is the mass per
unit area of the element of interest. For simplicity we

0 030-4018/82/0000—0000/$ 02.75 © 1982 North-Holland
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Fig. 1. Contact images of a polymetallic nodule sample with synchrotron X-ray illummation. Analysis of nickel. a) Wavelength
A = Ay on the minimum absorption side of the nickel K-edge (8.33 keV), b) Wavelength X = A, on the maximum absorption side
of the K-edge: by visual inspection the difference with image 1a is hardly noticeable. ¢) Processed image showing concentration
zones of nickel (e.g. the white circular zone).

shall use the equivalent thickness 7(x, 1) Assuming that the intensity of the Xerav beam is
the same at cach point of the observed field for the
mix, v) = pi(x. v, two recordings (Just the waveleneth has shightly
chuanged after crossing the absorption edee), the fol-
where p is the mass per unit of volume of the pure cle- lowing response is obtained i the detector s lincar:
ment,

R ‘2(.\:_\*‘) =1yl YA (e T e . (1
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SHUTTER  MONOCHROMRTOR SAMPLE and PLATE
ji
SCATTERED
BEAK
COUNTER
PROPGRT IONNAL
CHAMBER

Fig. 2. Schematic diagram of the recording experiment.

Index | stands for the wavelength just above the ab-
sorption edge of one chemical element and index 2
for the wavelength just under. x, y are the coordinates
of one point of the field. 11 5 is the intensity of the
beam at the wavelengths Ay or A5. K 2 ds the re-
sponse scale factor of the linear detector. Ty 5 is the
transmittance of the sample. ’

A given sample is characterized by the equivalent
thicknesses !1 2{x, ) of the different chemical ele-
ments i, Their absorption coefficients are #1 2

77 HGXP(""HILz f{l,z)-
!

In an ideal case, we may assume that: (i)/, = /,, (ii)
K| =K, (iii) for all the elements (number 7) except

the one which is being searched (number & for instance)

the absorption discontinuities are far from Ay and A,
and therefore:

“il = uiz forall i # k.
u/}' #ué‘, and ul - /17 Ak

The thickness #(x, ¥) is then obtained by calculation
of the quantity:

In (R (x, 1)) = In (R (e, ) = Au¥ K (x, 3, )

where Auf is the edge-jump of the coefficient /lk and
is given by rables.

Let us now review in some detail the above
assumptions, The main factors that could limit the
precision in determining the thickness r are: inequali-
ty of exposure for both images, nou-monochromatici-
1y of the beam, non-linearity of the detector, dilficul-
f the two

ties in the registration (i.e. nlionmcm) 0

images for digital processing. We comment here on

(Q\
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the problems which have already been solved and on
what will be done in the next exp

1) Inequality of exposure

The exposure time of each plate is calculated by
an automatic exposure meter. It is based on a flow-
ing gas X-ray proportional counter. which measures
the radiation scattered by air berween the mono-
chromator and the sample (fig. 2). An electronic digi-
tal preselection-counter follows. and stops the ex-
posure when each plate has received the same number
of photons,

During the exposure, plate and sample in contact
are translated horizontally in a sinusoidal way in
order to average the beam defects due to the mono-
chromator. These defects appear as a double horizon-
tal line on fig, Jc (a black and wlite one). The
images of the defects are not exactly superposed on
the two contact images because of the small rotation
of the monochromator (necessary to change the wave-
length), which causes a vertical shift of the beam of
approximately 0.1 mm. For this reason, the defect
appears split in two on the processed image obtained
after registration of the two original images. These are
easily identified as artefacts by their specific shape,

Let us finally mention that the spectra) sensitivity
of the detector remains almost the same for the two
exposures, because the wavelength shift is small; an
exception would occur in the case of photographic
plates for which the sensitivity changes quickly when
the wavelength crosses an dbSOIpT,]OIl edge of silver or
bromine. Of course, for this reason, a photographic
plate would not be the proper detector for analysis ol
either of these elements.

2) Harmonics and monochromaricirv of the beam
The relative bandwidth of the channel-cut mono-
4 s that is far better than necessary,
but a more severe limitation is due to the presence of
the 2nd harmonic X/2 which passes through any crys-
tal monochromator tuned on the wavelengthh A (high-

chromator is =107

er arder harmanics can be neglected because ol the
cutolf in the synchrotron spectrum of DC (Orsay
storage ring) at energies higher thun about 10 keV).
In the beam transmitted by the sample, the ratio
2nd harmonie)/(1st harmonic) grows exponentialhy
with the thickness of the layer: that could be very
troublesome when working with a photographic
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In fact, tests on the beam delivered by our mono-
chromator have been made with a discriminating de-
tector and have shown that the ratio of photons
(2nd harmonic)/(1st harmonic) was probably less
than 10%. These tests are not easy, as all measure-
ments on high X-ray intensities. Discriminating mono-
chromators have been proposed to solve the 2nd har-
monic problem [10,11]; they are based on a volun-
tary misalignment of the two crystals. Such a mono-
chromator will be used at LURE--DCI in the future.

However, we can estimate the influence of the 2nd
harmonic on a differential absorption measurement.
Let us first assume a linear detector.

At the wavelengths )\],2, the recorded signal is no
longer R = IKT (see eq. (1)),but R"=R + B, where B
is the background due to the 2nd harmonic.

The difference Ry — R eliminates B. (We can as-
sume that B; =B, = B since the probability is smalt
that Ap = 7\1,2/2 corresponds to the absorption edge
of another element in the sample). But this does not
yield the quantity of interest, i.e. the thickness *
(see eq. (2)).

Thus we may use the quantity: In (R}/R5)
= [(Ry + B)/(R, + B)] and investigate the influence
of the perturbing term 5.

Let us examine:

y =In(R}/R%) function of the variable x = tAu for
a given B.

If tAu <1, then

In(R}/R5) = tAuR, (R, 1 B), (3)
If rAu> 1, then
In(R}/Ry) =~ thu —In(1 — B/R;y). @

The relative error on ¢ is approximately B/S, in
the worst case, i.e. for small values of . A correction
is possible for this systematic error: we plot the curve
In(R/R,) for different values of 7 obtained with a
known reference sample, and then fit the curve to get
the parameter B/S.

3) Nonlinearity of the detector

The previous analysis is related to beam and expo-
sure problems. Let us now see how quantitative re-
sults can be obtained from our detector. First, let us
discuss briefly why quantitative results are difficult
{o obtain from photoresists [6].

After chemical processing, the resist presents
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micro-reliefs which are related to the X-ray dose re-
ceived, in a strongly nonlinear way; the response is
more or less binary: each point having received a dose
above a certain threshold will present the same height.
In addition, the resist must be examined with a SEM
(Scanning Electron Microscope), and the electronic
image depends more on the slopes of the resist relief
than on its heights. Thus, the signal coming out of
the SEM is not related in a simple way to the initial
X-ray exposure.

A photographic plate is more likely to give quanti-
tative results. The output of this detector is the opti-
cal density which is measured with a microdensito-
meter.

A large amount of work has been done on photo-
graphic plates in the field of soft X rays [9,12,13,14]).
Especially for contact microradiographs, we may
refer to [15] and [16]. Kodak H-R plates have been
used for this purpose [16]. In our case we use hard X
rays, with a monochromatic beam. It is important to
point out that a density of 2 is obtained on these
plates after a 3 hour exposure with a classical poly-
chromatic X-ray apparatus, We get the same result
with a 6 min. exposure in spite of the loss of photons
due to the monochromator; although the sensitivity
of these plates is low, exposure times are reasonable.

These plates offer some advantages in comparison
with classical X-ray films. The maximum resolution
is about 1 um (limited only by the mean free path of
photoelectrons). The glass support gives very high di-
mensional stability, which is important for the micro-
densitometer scanning and the ensuing registration.

The H.R. emulsions present several advantages for
quantitative analysis: (i) the film grain noise is low,
(ii) the inftuence of The Callier effect is low [17],
(iii) the aperture of the analysing microscope is large;
thus with the thin H.R. emulsion, a better resolution
is obtained compared to thick emulsions; for examiple,
the use of nuclear emulsions (fine grain but thick
layer) would give an improvement of sensitivity, but
simultaneously a loss of resolution (see fig. 3).

We just need a relative calibration of the plates, as
we calculate a ratio of two responses of the detector
on homologous points. For this purpose, we record
on the same plate and with the same exposure the
two images and a calibration scale.

It is well known that, in the X-ray region, the plates
obey the reciprocity and intermittency law [12,15];

9
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THICK EMULSION THIN EMULSION

Fig. 3. Microdensitometer analysis: resolution limitation due
to geometrical diffusion. The dimension of the spot is propor-
tional to emulsion thickness for a given aperture of the
analysing beam. Diffraction effects and emulsion diffusion
modify of course this geometrical model.

then just one density curve D(I, 7) gives us the re-
sponse of the plate, where / is the irradiange and 7 the
exposure time. The curves D(/, 7) on fig. 4 are obtain-
ed by exposing one plate covered with aluminum
layers of increasing thickness. They show a parabolic
shape crossing the origin of axes because the densities
are measured with reference to the fog. A reasonable
fit to our experimental points is given by:

E=AyD(l +A,D),

where £ =7 is the exposure. The factor 4 is elimi-
nated in eq. (2). The factor A results from the mea-
surements (see fig. 4). Further experiments with better
calibration samples will improve the model.

{ DENSITY

2|

EXPOSURE
1

F'ig. 4. Density versus exposure curve for a Kodak I{.R. plate
type ]l Aatx =1.7 A. Exposure isin arbitrary units. Ex-
perimentally the exposure time was 6 min through aluminum
layers with transmittance increasing from 0.071 to 1.

10
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4) Problems of image registration for digital
processing

The images are digitized with a microdensitometer
that offers a minimum aperture of 5 X 5 pm? and an
accuracy of 1 um for the position. Usually, we work
with a 20 X 20 um? aperture and record a 256 X 256
pixels image that coversa 5 X 5 mm? field. For each
image, the same region of interest is scanned successive-
ly. The problem is to make sure that the two digitized
images represent exactly the same part of the sample.
For this purpose, we use control points that are
visually selected on the sample and to which the same
set of coordinates are given.

We have found that two control points separated
on the sample by a distance of approximately 2 cm
could be registered with an accuracy better than 2
pm, It shows that the stability is very good, and that
the sample itself, which is mounted on a thin mylar
support, remains stable between the two exposures.

The quality of image registration can be optimized
by a visual inspection of an image showing the abso-
lute values of differences between the two original
images, which is displayed on a TV monitor. If ne-
cessary, a new scan is made to minimize differentia-
tion effects on the sharp edges of the images.

With this technique, we are able to register our
images precisely. Usually, a first scan directly gives us
an alignment of +4 pym, which is sufficient for ele-
ments like Fe or Mn, because the “true” difference
signal is strong in that case. With elements of lesser
concentration like Ni, the artefacts due to the dif-
ferentiation of sharp edges already stand above the
difference signal with a misaligniment of +4 um. Can-
celling these artefacts by a new scanning slightly dif-
ferent yields a #2 pm final registration, even if the
aperture size is 20 X 20 umz. It may seem paradoxical
that 0.2 pixel can be visualized and that this fraction
of pixel introduces artefacts, since one pixel is the
smallest image element.

The explanation of this phenomenon lies in the
fact that our images present very sharp edges in some
places; the differentiation of a sharp edge with a
density jump of 1 causes a density peak of 0.5 in the
absolute value of the difference when the misregistra-
tion is 1/4 of the aperture size (fig. 3). For this reason,
we cannot estimate the presence of the chemical
clement being sought very near to the sharp edges of
the image. (On our images these edges occur where
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AD
lD‘,(X)—D‘_(X—-H)

SLIT WIDTH

DETECTED SIGNAL

Fig. 5. How a misalignment smaller than one pixel is detected: a) Solid curve: step object, Dashed curve: object shifted by 4 = 1/4
of slit width. b) Difference of the densities D; measured over the microdensitometer slit for the two objects of fig. 5a:

D; = —logyo{fs)jt Transmittance].

the sample has been fractured during the sectioning
and lapping operations). But the low spatial frequen-
cies of the concentration image remain meaningful.

This manual registration technique needs a certain
number of successive testings, but it is precise and
thus will be a good preliminary test for when we
shall turn to automatic registration techniques that
are used for example in digital processing of satellite
images [18-21].

The specific aspects of our problem are: (i) that
we have the possibility of direct resampling, which is
not the case with satellite data, and (ii) that we need
sub-pixel accuracy [22].

There is no problem of rotation, scale, or skew
matching, but just residual translation to cancel.

We think that an a posteriori resampling and correla-
tion algorithm could help us and save time, but this is
not at present the most important.

Discussion of first results

Fig. 1c shows an example of a processed image,
not yet corrected for the nonlinearity of the response
curve of the plate.

The object was a polymetallic nodule section of
approximately 20 um thick. Figs. 1a and b show the
two images recorded at the wavelengths A; and 4, on
each side of the k-edge of nickel at 833 keV. 1! a
simple visual inspection, no difference can be seen be-
tween the two images, due to the low concentration
of nickel (5 to 10% in mass) in opposition to iron and
especially manganese, the concentration of which can
reach up to 50% and vields a clear visual difference

3],

Each image is digitized to 12 bits. Digital process-
ing consists then in calculating the quantity

In D) — In (D),

where D_ . is the density image recorded at the mini-
mum of absorption of the element (i.e. maximum
dens‘ltxes of t_he image) and D, is recorded at the
maximum of absorption.

The image of fig. 1¢ shows the result. The field
covered is 5.1 X 5.1 mm?.

If there were no noise, the processed image would
be positive; the noise introduces a few pixels for which
the quantity In(D .. — D_ .} is negative. The histo-

CUMULRTED HISTOGRAM

100% |

LN(D1)-LN(D2)

Fig. 6. Physical meaning of the processing: in the cumulated
histogram of the subtracted image A/ (see fig. 1¢) only 5%
of image points show a negative value, due to noise and re-
sidual misalignment of images. The quantity of interest for
chemical analysis is A/ =1In(Dy) — In(D,) where D is a
density.
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gram of fig. 6 shows that less than 5% of the pixels
have a negative value in the processed image;that is
reasonably good when compared to the fact that the
average value of the processed image corresponds to
an initial and low density ratio of 1.07/1 of the two
initial images.

In conclusion, we can say that with the use of
photographic plates it is now possible to get semiquan-
titative charts of elements in concentrations down to
a few percent in mass ~10~4 g/01112 as in the case of
fig. 1¢c on fields from 100 X 100 pm? up to a few
cm?.

The possibility of covering a large field is a highly
interesting feature for geologists; especially the com-
parison of large field charts of different elements in
the same area is decisive on the case of poly-metallic
nodules.

In the future with detectors such as an array detec-
tor (CCD) or an X-ray microscope based on photoelec-
trons [23], the contact X-ray absorption microanalysis
technique would gain in versatility. For large field
and moderate resolutions, investigations could be
covered with photographic plates or with array detec-
tors; for small fields, high-resolution analysis would
be achieved with a photoelectron X-ray microscope.

We are especially grateful to Prof. M. Steinberg *
and co-workers for the selection and preparation of
the nodule specimens, helpful assistance during the ex-
periments and fruitful discussion. We would also like
to thank Mr. Marion and Mr. Equilbey for the help in
image digitization with the microdensitometer of
CDSI #.
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LARGE FIELD X-RAY ABSORPTION MICRO-ANALYSIS NEAR AN ABSORPTION EDGE

IMAGE PROCESSING

Microanalytical study of objects with complex structures requires both a large field

E. Bigler and F. Polack*

Institut d'Optique, B.P. 43, 91406 Orsay Cedex, France
¥L.U.R.E., Université Paris-Sud, BAt. 209 C, 91405 Orsay Cedex, France

Résumé - La microradiographie de contact en rayonnement X mono-
chromatique accordable(synchrotron) permet de faire de 1'analyse
chimique. On obtient par absorption sélective au voisinage d'un
seuil des cartes quantitatives de répartition des éléments sur des
champs de 1'ordre de 3 cm2.

Nous exposons les possibilités actuelles et les dé&veloppements
futurs de 1a méthode : champ et résolution spatiale, sensibilité
et facteurs correctifs.

Abstract - Chemical microanalysis is performed by contact micro-
radiography with a tunable synchrotron X-ray beam. Large fieid

(3 cm¢) quantitativechartsof the elements are obtained by
selective absorption near an edge. We expose here present perfor-
mances and, future developments of the method : field and spatial
resolution, sensitivity and corrective factors.

and a high spatial resolution. In this paper, we examine how these two opposite

qualities can be obtained by X-ray differential absorption near an edge and contact

imaging.

I - PRINCIPLES

1.1.

1

2.

The transmittance of a sample is measured with a monochromatic X-ray illumina-
tion. The beam is successively tuned on each side of an absorption edge of a
given element. The concentration C of the analyzed element is given by :
1
C = A Ln(N2/NT1) (1)
07

where (u/p) is the mass absorption edge-jump (cmz/g) of the analyzed element.
m_ is the mass per unit area of the whole sample. N} and N2 are the number

of transmitted photons on each side of the absorption edge. The result can
also be expressed as a mass per unit area

e 'j/o Ln(N2/N1) (2)

The X-ray source is the synchrotron beam delivered by, the storage ring

D.C.I. in Orsay. A tunable monochromatic beam (1 - 3 A) s delivered by a
channel-cut monochromator (S;: 220). Two contact microradiographs

of the sample (one of each side of an absorption edge) are recorded on a high
resolution photographic plate. When the concentration of the analyzed element
is greater than = 10 %, a simple visual comparison of the two images shows the
Tocalisation zones of the element {3}.

BY
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2.2.

The fie]% covered is 1imited only by the section of the synchrotron beam,
i.e 3 cml.

IMAGES PROCESSING : EXAMPLE OF RESULTS

An area of interest is visually selected on enlarged prints. The original plates
are scanned with a microdensitometer. The analytical signal,given by Eq.(1),is
obtained by comparison of optical densities of the two contact images.

A calibration scale,recorded on each plate,gives the sensitometric data. The
curve plotting optical densities vs number of received photons is linear for
optical densities < 1.5. A simple analytical model of the response curve allows
a plate calibration up to densities of 2.5. It must be pointed out that we only
need a relative calibration, which is much more simple . For example, inequali-
ties of exposure between homologous images can be corrected a posteriori.

A careful registration of images pairs is necessary to ensure that the number of
photons N1 and N2 in Eq.1 correspond exactly to the same pixel of the sample.
This problem is solved during the recording of the second image by displaying

the image of local differences . The best registration is obtained when
differentiation artefacts disappear near the sharp lines of the image.

The mass per unit  area of the analyzed element is computed for each point of
the image (Eq. (2)). The result is a numeric array which is displayed as an
image in grey levels. Figure 1. shows 3 analytical charts of Mn, Fe and Ni in

a 30 pm-thick polymetallic nodule section. White areas correspond to higher
concentrations of the analyzed element. Large field correlations between the
concentrations zones of the elements appear clearly on these pictures. It would
be rather difficult to obtain such images with a microprobe : a large field
method is highly interesting to study objects with complex structures like
polymetallic nodules.

1 mm

The sample shown on Figure 1. has also been analyzed with a S.E .M.
The concentration of Mn, Fe and Ni have been measured in their zone of predomi-
nance. The sample is known to have an average density of 4 : comparison can
be made in concentration terms,
Mn Fe N1
X-ray absorption 28 % 10 % 34
SEM-fluorescence 3% % 16 % 4 7

The systematic under evaluation of cur results can be expiained by different
factors



C2-85

% a non selective detector like the photographic plate records also a fluores-
cent signal which is additive to the absorption signal. Analysis shows that
the contrast between the two images is reduced.

£ the channel-cut monochromator tuned on wavelength 2 also delivers the harmonics
X/2, ¥3 ... These high energy components of the beam are not affected by the
presence of the absorption edge. Thus. another additive signal is recorded
on each image. This phenomenon vields another reduction of the differences bet-
ween the two images, mostly with thick samples. Let us finally mention that
the presence of monocrystals in the sample can bring topographic effects in
the contact images. This has never been observed with the nodule samples
(Fig. 1.) which are amorphous.

IT1 - PRESENT PREFORMANCES AND TMPROVEMENTS

3.1. Spatial resolution

High resolution plates yield 1 pym resolution, but the final pixel size is
determined by the smallest available microdensitometer slit, i.e 5 x 5 umz.
It must be emphasized that the photographic plate remains one of the only
X-ray images detector with good spatial resolution and quantitative output.
With the new photoelectron soft X-ray microscope {4}, we hope to get a .1 um
resolution and quantitatives images.

3.2. Sensitivity

Sensitivity is mainly determined by the number of available photons during an
absorption measurement. For example, in the case of Iron analysis near the K
edge in a 30 uym thick sample (average density : 4), the minimum detectable
concentration in a 20 x 20 ymZ cell is Cpin = 3 x 10 *with a 4 min synchrotron
exposure and an ideal detector. Experimentally, the minimum concentration 1is
found to be = 1 % in the same conditions, with a photographic detector.

To improve sensitivity, we are developping a non saturating scintillation
image detector. Qur aim is to get 10 um resolution with counting output.

CONCLUSTON

New synchrotron sources such as ondulators will deliver 10 to 100 times more photons
than the first synchrotron sources. These very intense beams will offer the possibi-
1ity of X-ray imaging microanalysis with very short exposures, One must chose between
two complementary tools : X-ray absorption, and fluorescence. According to J. KIRZ
{5}, X-ray absorption i3 better in the soft X-ray region while fluorescence is more
sensitive in the 1 - 3 A region.

X-ray absorption with contact imaging offers high quality images ; on the other hand
fluorescence analysis can be more sensitive {6}, but image reconstruction needs a
scanning microscope. At present, there is no available microscope of this kind

with a few um resolution (apart from a pionneer work of HOROWITZ and HOWELL {7}).

A1l the projects of scanning X-ray microscopes include an X-ray focussing optics,

and therefore will be limited to the soft X-ray region. In the hard X-ray domain,
contact imaging remains the simplest method.

We have shown that quantitative analytical images can be obtained with a photograhic
detection. We think that the next years will bring important improvements of X-ray
images detectors and therefore X-ray absorption microanalysis will be more efficient.
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Scintillating optical fiber array for high-resolution

X~-ray imaging over 5 keV

E. Bigler and F. Polack

An x-ray image detector having a 10-5-um resolution for 5-keV x rays in high flux conditions is described.
It consists of an array of optical fibers, the core of which has been replaced by a high-index fluorescent mate-
rial. Preliminary realizations and experiments are reported, which give hope that good efficiencies will be
obtained by matching a scintillating fiber array to an image intensifier. Such detectors should find useful
applications, for example, to synchrotron radiation experiments.

l. Introduction

X-ray image detectors are widely used in astronomy,
x-ray spectroscopy, nondestructive testing, and medical
imaging. In most of the experiments (x-ray telescopes,
for example), the x-ray detector is coupled to x-ray
optics. Then, except in microradiography, high-reso-
lution detectors are not a fundamental need, since the
optics can be matched to the detector. Moreover, in the
case of astronomical detectors which are designed for
very low x-ray illumination, a position-sensitive detector
in the pulse counting mode can offer excellent spatial
resolution.

A new situation is created by x-ray microradiography
with synchrotron radiation (SR)?!; spatial resolution is
limited only by the detector, and this detector must
work with high x-ray fluxes to preserve the advantages
of the SR beam. In the 5-20-keV energy range, the
available photon flux can be over 10! counts ¢cm~2 -
sec™!, and this figure is likely to increase in the near
future with new SR sources such as wigglers.

In this paper we shall first briefly review the different
x-ray imaging devices available, their advantages and
their disadvantages. We shall then describe a possible
solution to realize large-field x-ray image detectors with
a 5-10-um resolution, which can withstand very high
x-ray fluxes, Finally, we shall discuss the results of our
first experiments.

2. Bigler is with Universite de Paris-Sud, Institut d'Optique, B.P.
43, 91406 Orsay CEDEX, France, and F. Polack 1s with Universite de
Paris-Sud, LURE, Batiment 209C, 91405 Orsay CEDEX, France.

Received 20 March 1984.

0003-6935/85/070994-04$02.00/0.

@ 1985 Optical Society of America.

994 APPLIED OPTICS / Vol. 24, No. 7 / 1 April 1985

il. Review of the Conventional X-Ray Image
Detectors

X-ray image detectors can be divided into two
classes:

A. Detectors Using Physical or Chemical Changes in
a Recording Medium; Time-Deferred Detectors

1. Silver Halide Photographic Plates

They provide quantitative output and good spatial
resolution (a few microns) but they can only count a
limited number of photons before saturation occurs.
For this reason, the image statistics cannot be improved
by a longer exposure time.

2. Photoresists

They can have a resolution down to 10 nm and large
fields. They are used for microscopy in the soft x-ra
range,? but their sensitivity is very low in the 1~10—K
range?® and they do not provide quantitative output
since their response is almost binary.

B. Detectors Using Secondary Particles; Real-Time
Detectors

1. Multiwire Chambers

1-D or 2-D multiwire proportional chambers show
high efficiency and quantitative output. They are
widely used in diffraction chambers for crystallography,
but their spatial resolution is limited to ~100 gm,* and
their counting rate is limited to 10°-10° counts/sec on
the whole active area.

2. Fluorescent Screens

Conventional phosphor screens (such as those used
with radiographic films or with x-ray image converters),
based on the visible fluorescence of a scintillating
powder, can have a high quantum efficiency (better



than 50%) when a thick layer is used. But the spatial
resolution is severely reduced by light diffusion in the
phosphor layer; 50 um is the actual limit of resolution
which can be achieved.

3. Photodiode Arrays

CCD or photodiode arrays can be used in direct x-ray
exposure in the 1-10-keV range. They show good ef-
ficiency and provide quantitative output to a computer
for real-time imaging. But their spatial resolution is
limited to 15-20 um (Ref. 5) and they are easily dam-
aged by the x-ray flux in SR beams, especially bidi-
mensional arrays. To avoid this last drawback, they are
usually coupled to a phosphor conventional screen by
a fiber plate which severely downgrades the spatial
resolution.

4. Channel Plates

The microchannel plates can be used directly as an
x-ray-to-electron image converter.® For our purpose,
this type of device suffers from three major draw-
backs:

(a) The channel plate must be held under a good
vacuum.

(b) The quantum efficiency of an x ray-to-electron
conversion always becomes very low (<1%) with ener-
gies higher than 6 keV.”

(c) A good spatial resolution can only be obtained in
the pulse counting mode, when each individual x-ray
photon produces a bunch of photoelectrons on a readout
grid. A 10-pum ultimate spatial resolution is achieved
by centroid detection; this mode of detection severely
reduces the maximum counting rate to 104-105
counts/sec on an area of a few cm?, which is at least 6-7
orders of magnitude less than the average illumination
delivered by a synchrotron beam line with a crystal
monochromator. :

G. .. Comments R .

Comparing these different devices, one can say that
no ideal x-ray detector exists at present, but some good
solutions have been proposed in the soft x-ray range
(energies <1 keV, wavelengths >10 A). For harder x
rays, a necessary compromise between detection effi-
ciency and spatial resolution must be found. Our
purpose is to show that a good detection efficiency
(better than 10-20%) can be obtained with a nonsatur-
ating detector, with good spatial resolution (10 um) at
energies higher than a few keV.

lll. Scintillating Optical Fiber Array

In a fluorescent screen, image blurring occurs because
the visible light induced by x-ray interaction with a
scintillator is emitted isotropically. The idea is to
confine the fluorescent light in the direction of incident
x rays when they are highly collimated as in synchrotron
beams. For this purpose, one can try to use an array of
optical fibers, the cores of which are made of a fluo-
rescent matevial. Provided that the refractive index of
this scintillating core is high enough, the visible light
produced by x-ray interaction will be guided toward the

305

M F

transparent to X rays

N

X RAYS 7 8¢
NAVAVAS 0 (-
4
y L] o
MICROTUEBE (N1
SCINTILLATOR (N2»
Fig. 1. Principle of x-ray detection with an array of scintillating

optical fibers.

end of the fiber plate. Each fluorescent fiber can be
made long enough to ensure a good stopping power for
hard x rays.

Because of the fiber structure, the diffusion of light
is reduced by internal total reflection. But here, as
shown in Fig. 1, the fluorescent light is emitted isotro-
pically in the core medium itself. The fraction of light
emitted within the limited aperture of the fiber is
guided, but the often more important remaining part
propagates from fiber to fiber; it therefore does not carry
any spatial information but is a considerable source of
stray light. It had been suggested® to limit the lateral
diffusion of light in a fluorescent screen by dividing it
into small cells with opaque walls. This is not necessary
as long as the exit face of the fiber plate is imaged
through an optical system of limited numerical aper-
ture. An illustration of the phenomenon is given in Fig.
1 in the simple geometrical model which is valid for fiber
10-20 pum in diameter. The fluorescent rays whose
angles of incidence on the fiber borders exceed the
critical angle are refracted instead of reflected. They
would blur the image if it were recorded in direct contact
with the fiber plate. They will not contribute to the
image if the aperture of the collection lens is lower than

00:
o = sin"(/n3 — nd). (1)

The case of 5-um microtubes would require a more
rigorous approach in terms of guided or nonguided
modes, but the important phenomenon, the minimi-
zation of light spreading, would remain. Let us mention
that an efficient way to get rid of the nonguided light
rays is to use a microtube array incorporating interstitial
extramural absorbent (ema) fibers, such as those used
in ordinary high-aperture fiber plates.® This has been
done in one of our experiments.

As the fluorescent light is emitted in a 27 solid angle,
the total yield of the system (assuming a lens of aperture
angle 0y) can be estimated:

ye="th (1 - ”—l) “ Yss (2)
ny
where y, stands for the scintillating yield. The collec-

tion of visible light can be improved (doubled) if a thin
mirror transparent to x rays is placed in front of the

1 April 1985 / Vol. 24, No. 7 / APPLIED OPTICS 995
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scintillating array to reflect the fraction of fluorescent
light emitted backward. We must also emphasize that
the use of a magnifying lens allows an exact matching
between the dimension of each scintillating fiber core
and the spatial resolution of the final image detector
(CCD array or visible light image intensifier), so that the
initial resolution is preserved.

IV. Experimental Results

A. Medium Resolution

We worked with an array of microtubes filled with a
liquid scintillator. To adjust its refractive index to a
value high enough for light guiding, we used a mixture
based on two components:

(i) A classical x-ray liquid scintillator: PPO (2,5-
diphenyloxazole) and dimethyl-POPOP 1,4-di-[2-(4-
methyl-5-phenyloxazolyl)] benzene in toluene solvent
(nD = 1.496).

(ii) 1-bromonaphthalene (np = 1.658), added for its
high refractive index. The refractive index could be
chosen between 1.50 and 1.60. Higher indices require
an excess of bromonaphthalene which is UV absorbent
and thus unfavorable to the fluorescent yield of the
scintillator. In a first experiment, the microtube array
was an unfinished microchannel plate {MCP), i.e., a
MCP only etched, without any oxide reduction for
secondary electron emission. The period of the array
was 20 um and the diameter of each microtube was 17.5
um. The microtubes (0.7 mm long) were filled by cap-
illarity with the scintillating mixture. The refractive
index of the glass used for this MCP is unknown, but we
estimated it at 1.57 £ 0.01, according to its ability to
guide light (or not) when filled with liquids of different
indices. Thus the refractive index of the core mixture
was adjusted to 1.59-1.60 which is the minimum value
necessary for good light guiding in a fiber array.

The experimental arrangement is shown in Fig. 2.
The test object was a 300-mesh/inch grid, glued on a
thin aluminized Mylar support which was held on the
entrance face of the scintillating plate by capillary forces
only. On the exit face, we placed a 0.17-mm thick cover
glass to ensure optical flatness and to minimize evapo-
ration of the scintillator. The object was irradiated at
a distance of 5 cm from the focus of a crystallographic
x-ray tube (CrK,, A = 2.29 A, U = 30 kV, I = 30 mA).

The x-ray contact image of the test grid, converted
into the visible, was finally magnified with a 10X N.A.
= (.18 microscope objective which eliminates the non-
guided light according to Eq. (1). Figure 3 shows the
result of a 45-min exposure on 400 ASA film.

B. Improved Resolution

To improve spatial resolution, the 20-um hexagonal
MCP was replaced by a 10-um period fiber-optic plate
with ema fibers. The core of each optical fiber was re-
moved by chemical etching. Then, using a setup similar
to that of the above experiment, the image of a 300-
mesh/inch object grid was recorded. It can be seen in
Fig. 4 that a resolution equal to the fiber spacing was
obtained since the individual fibers are clearly imaged.

996 APPLIED OPTICS / Vol. 24,No. 7 / 1 April 1985
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Fig. 2. Schematic of the test experiment.

Fig. 3. X-ray image of a 300-mesh/inch grid. Resolution loss in the
outer part is due to the field curvature of the microscope lens.

Fig. 4. X-ray image of a 300-mesh grid with a 10-um period mic-
rotube array obtained by chemical etching of an optical fiber plate.



In this experiment, it should be noted that the aperture
of the microscope lens (20X N.A. = 0.35) need not be
exactly matched to the fibers aperture, because the
unguided light is strongly absorbed by the ema fibers.

C. Quantum Efficiency

1. Physical Phenomena

Direct measurement of the quantum efficiency is
difficult. The total yield given by Eq. (2) involves the
scintillating vield and the collecting yield which cannot
be easily separated experimentally. However, we can
estimate the minimum value of the scintillating yield,
because the collecting yield is limited by the numerical
aperture of the optical system. From the measured
data of the second experiment, the collecting yield can
be estimated at 1072, as computed from Eq. (2) with the
following refractive indices: scintillator ny = 1.58;
microtube glass ny = 1.55. Since we have ema fibers,
the output of the bundle is in principle limited to the
numerical aperture of the fibers: N.A. = 0.31. But
because the absorbing effect of the ema fibers cannot
be 100% in our case, it is wise to use a loosely adapted
microscope lens (N.A. = 0.35).

2. Estimation of the Quantum Yield

In an ideal x ray-to-visible conversion, energy is
conserved. For one x-ray photon (A = 2.29 A) 1750
visible photons (A = 0.4 um) are created. If we consider
only the guided photons, 17 photons per one incident
x-ray photon are detected (34 in the case of a perfect
reflecting mirror added in front of the scintillating fi-
bers). For our device, the incident illumination was 108
x-ray photons cm~2 sec™!, according to the standard
tables!9 and correcting factors for accelerating voltage.!?
Then, each microtube (100 um?) received 100 x-ray
photons per second during the 1-h exposure. The op-
tical density recorded on the film corresponds to an
energy flux of 3.5 X 10716 J . sec™! per each microtube.
In terms of photons (A = 0.4 um), the result is 700
photons per second and per microtube. Finally it
comes out that one x-ray photon experimentally induces
7 visible photons, which is to be compared to the max-
imum theoretical yield of 34 visible photons per incident
x-ray quantum. Therefore, the fluorescence yield of
the scintillator

energy emitted as visible light
y, = ,

energy deposited by x rays

can be estimated at 10-15%, which is obviously a lower
bound for the detection quantum efficiency.

V. Conclusion

We have shown that the expected resolution could be
achieved, even without any opaque wall between the
scintillating cells, using only total reflection guiding. In
its present form, the collection yield is rather poor, 1%;
even with this {igure, since each efficient x-ray photon
creates many visible photons, the quantum efficiency
approaches the x-ray fluorescence efficiency. The
problem is now to create an image containing a suffi-
cient number of visible photons to be observed easily.
This can be done by using an image intensifier, thus the
theoretical quantum efficiency of the scintillator is

307

nearly preserved.

Furtlier work will require a precise measurement of
the quantum efficiency, as better characteristics will
result in a balance between collection efficiency, 1.e.,
raising the scintillator refractive index, and fluorescence
efficiency. Other scintillating materials could be in-
vestigated—glasses, plastics, gels—from this point of
view. Substrate development should be carried on
toward low index materials and 5-um matrices.

If the present limitations can be overcome and the
device coupled to an image acquisition system, it should
be of great value for a class of techniques growing up
with synchrotron radiation, such as real-time topogra-
phy,!2 x-ray microscopy and absorption microanalysis,
and also nondestructive testing and microangio-
graphy.!?

We are very grateful to J. F. Delpech who suggested,
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preliminary experiments and for fruitful discussions of
x-ray imaging devices. We would like to thank the
R.T.C. Co. for providing us with a microchannel sample
suitable for our work. We are also very indebted to V.
Duchenois and P. Chalme from the Laboratoire
d’Electronique et de Physique Appliquée for the
preparation of the etched specimens of fiber plates and
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