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Introduction

Quelles sont les origines de la microscopie 7 Il n’est pas facile de donner une date précise de 'inven-
tion du microscope, la curiosité de ’'Homme ’ayant toujours poussé a vouloir découvrir 'infiniment
petit. Les premieres tentatives pour observer des objets non résolvables a 1’ceil nu semblent dater de
I’ Antiquité. Une premiere lentille a été découverte en Irak en 1845 : datant de —700 avant JC, il s’agit
d’un disque plan convexe en cristal de roche poli, dont 1'usage reste néanmoins controversé '. Bien que
I'utilisation pour 'optique de cette lentille soit mis en doute, on sait que des lentilles étaient vérita-
blement utilisées pour 'optique en tant que loupe durant I’Antiquité, notamment pour cautériser des
plaies en focalisant la lumieére du Soleil [Vignaux2009]. Au XI¢ siecle, le physicien égyptien Alhazen
mentionne le pouvoir grossissant des lentilles plan-convexes. Il faudra attendre la fin du XIII® siecle
et les travaux du moine anglais Bacon pour utiliser des lentilles en verre en tant que loupe. Bacon
les utilisera principalement comme lunettes pour aider a la lecture, mais ses travaux auront posé les
principes utilisables pour la future microscopie. Les premiers microscopes « simples » (contenant une
seule lentille) ou « composés » (contenant un oculaire et un objectif) sont rapidement développés. On
peut noter le développement d’un premier microscope en 1590 par Hans Jansen et son fils Zacarie
(opticiens lunetiers de métier), puis par Galilée en 1609, Robert Hooke, qui publia en 1667 un traité
intitulé Micrographia, et Antoni Van Leeuwenhoek. Ce dernier, souvent désigné comme étant le vé-
ritable inventeur de la microscopie, a mis au point une méthode de polissage des lentilles donnant
lieu a des qualités de surfaces alors inégalées. Ses recherches lui ont permis de faire une multitude
d’observations sur des échantillons biologiques, ce qui a popularisé la microscopie. Deés lors, de grands
noms de la physique s’y sont intéressés, surtout a partir du XIXe¢ siecle, durant lequel le microscope
a pu progressivement étre corrigé des aberrations chromatiques et géométriques, lui permettant ac-
tuellement d’atteindre des résolutions limitées par la diffraction de 'ordre de quelques centaines de

nanometres.

L’histoire de la microscopie ne s’arréte pas la. Les recherches ne cessent de se poursuivre et prennent
actuellement des chemins tres diversifiés : a partir du XX¢ siecle, on a vu le développement d’une grande
variété de nouvelles techniques de microscopie, telles que la microscopie a contraste de phase (qui a
valu le prix Nobel a Zernike en 1934), la microscopie confocale, la microscopie électronique, la mi-
croscopie en champ proche (prix Nobel de physique en 1986 pour G. Binnig et H. Rohrer), et plus
récemment différentes techniques de microscopie a superrésolution (prix Nobel de chimie en 2014 pour
E. Betzig, S. Hell et W. Moerner). Depuis son invention, le microscope (quelle que soit sa forme) a
permis des découvertes scientifiques majeures, notamment pour la biologie : découverte de la cellule

et de ses composants principaux, de ’ADN, des agents pathogenes... Il reste encore de nombreuses

1. Voir le site internet du British Museum : http://www.britishmuseum.org/research/collection_online/
collection_object_details.aspx?assetId=396842001&objectId=369215&partId=1
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choses a comprendre en biologie, par exemple sur le fonctionnement des cellules et les mécanismes
du vivant. Pour cela, il est clair a présent qu’une technique de microscopie seule ne suffit pas pour
obtenir les réponses aux questions des biologistes, qui ont besoin de 'imagerie & tres haute résolution,
mais aussi 'imagerie rapide, en trois dimensions ou multimodale permettant de mettre en évidence
plusieurs molécules simultanément par exemple. Ainsi, chaque méthode peut apporter son propre type
de réponse, et la corrélation d’images obtenues par différentes techniques peut mettre en lumiére de

nouvelles informations.

Dans ce cadre, la microscopie a rayons X a tout a fait sa place. Les premiers microscopes a rayons
X sont nés dans la deuxiéme moitié du XXe siecle, soit relativement t6t apres la découverte des rayons
X par Wilhelm Roéntgen en 1895. 11 est rapidement apparu que les rayons X étaient de bons candidats
pour réaliser de I'imagerie médicale ou pour la biologie : la radiologie est née quelques mois seulement
apres la découverte des rayons X. Il a rapidement été découvert que les rayons X sont du rayonnement
électromagnétique de courte longueur d’onde (entre quelques nanomeétres et quelques dixiemes de
nanometre) ce qui donne acces a une haute résolution théorique, la résolution étant proportionnelle &
la longueur d’onde. Elle apporterait également un contraste propre pour ’observation d’échantillons
biologiques : dans une gamme spectrale particuliere des rayons X, correspondant a une longueur d’onde
entre 2,4 nm et 4,4 nm, appelée « fenétre de ’eau », le contraste d’absorption entre I’eau (principal
composant des cellules biologiques) et le carbone (contenu dans les membranes, protéines, etc.) est
naturellement élevé. Ce contraste naturel permettrait de distinguer les structures composant la cellule,
sans besoin d’ajouter de colorant ou de marqueur particulier potentiellement nocif pour la cellule. La
microscopie X pourrait donc apporter des informations intéressantes a corréler avec des images issues
d’autres techniques de microscopie.

Ces dernieres années, plusieurs groupes de recherche dans le monde ont développé leur propre mi-
croscope X dans la fenétre de ’eau. La plupart de ces microscopes utilisent des composants diffractifs
(lentilles & zones de Fresnel) pour focaliser les rayons X. Un inconvénient est la courte distance (de
l'ordre du millimétre) que ces composants nécessitent entre 1’échantillon & observer et 1'objectif d’ima-
gerie. L’installation de I’échantillon, placé dans un cryostat, n’est donc pas trés confortable. Cette
distance peut étre augmentée (quelques centimetres) en utilisant un objectif a miroirs.

La réalisation d’un tel objectif est cependant loin d’étre simple. En raison de la tres courte longueur

d’onde, de nombreux problémes apparaissent :
— forte sensibilité a des défauts de forme nanométriques sur les surfaces optiques;
— forte sensibilité aux rugosités des surfaces;

— réalisation de traitements réfléchissants efficaces : a cette longueur d’onde et en incidence proche

de la normale, on doit utiliser des revétements multicouches a épaisseur sub-nanométrique.

Dans cette these, on se propose de trouver des réponses aux différents verrous technologiques qui
se placent sur le chemin de la fabrication d’un microscope X a miroirs en incidence normale pour la
fenétre de l’eau.

Le Chapitre 1 sera ’occasion de nous plonger dans 'univers de I'imagerie a rayons X. Nous pré-
senterons dans un premier temps les principes fondamentaux de 'imagerie en optique puis nous nous
intéresserons plus en détail au domaine spectral particulier des rayons X. Nous présenterons quelques

systémes optiques utilisant le rayonnement X ou ultraviolet (UV), notamment les systémes de litho-
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graphie dans le domaine du rayonnement extréme UV qui a été un des moteurs du développement des
systemes optiques X et UV a miroirs. Nous présenterons également un état de I’art actuel de la micro-
scopie a rayons X. Les spécificités de cette gamme spectrale font que les composants optiques utilisés
pour l'imagerie sont généralement des composants diffractifs (lentilles & zones de Fresnel) ou réflectifs
(miroirs & revétements multicouches). Aussi, le principe de fonctionnement des revétements multi-
couches sera détaillé dans ce chapitre, ainsi qu’un état de I'art actuel des revétements multicouches a
faibles périodes pour les rayons X mous.

Le Chapitre 2 concerne la mise en place du schéma optique du microscope. Pour cela, nous étudions
et comparons plusieurs familles de schémas possibles, basées sur un objectif de Schwarzschild composé
de deux miroirs sphériques concentriques. Cette comparaison permettra de choisir la famille répondant
au mieux au cahier des charges. Nous verrons ensuite qu’en raison de la courte longueur d’onde
d’utilisation, des écarts, méme faibles, & une sphere parfaite pour les substrats des miroirs provoquent
une rapide détérioration de la résolution du systéme optique. Le cahier des charges a donc été modifié
en conséquence. Nous présenterons enfin la phase d’optimisation et de tolérancement pour aboutir au
schéma optique final compte tenu de ce nouveau cahier des charges.

Dans le Chapitre 3, nous nous intéresserons aux revétements multicouches a tres faible période.
Nous présenterons les moyens expérimentaux de fabrication et métrologie utilisés dans ce cadre. Dif-
férentes études de revétements multicouches a faible période ont été effectuées. Nous présenterons en
premier lieu une étude concernant des revétements contenant du chrome (Cr) et du carbure de bore
(B4C), pour lesquels un intérét particulier a été porté sur la compréhension du comportement des ma-
tériaux aux interfaces. Nous poursuivrons ce chapitre par la présentation d’une étude de revétements
a faible période pour la fenétre de I’eau contenant du chrome et du scandium. Cette étude aboutira
au choix du design du revétement qui sera utilisé pour le microscope.

Enfin, le Chapitre 4 décrira les différents développements réalisés en vue de la fabrication du
microscope. Dans un premier temps, on présentera les techniques de fabrication et de métrologie
disponibles au laboratoire, ainsi que les résultats qui ont été obtenus. Le schéma mécanique de tenue
de 'objectif, tel que congu par 'atelier de mécanique, sera ensuite présenté. Enfin, nous aborderons
la finalisation du design des revétements multicouches pour tenir compte des spécificités géométriques

des substrats et du dépot.
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Chapitre 1

Formation des images dans le domaine

des rayons X

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X

La réalisation d’un systeme optique complexe, tel qu’un microscope, est un long processus qui
nécessite une bonne maitrise des bases de 'imagerie. Apres une breve introduction des principes utiles
pour la conception d’un systéme optique, nous présenterons ici la gamme spectrale des rayons X et

ses spécificités optiques, puis mentionnerons quelques exemples de systémes optiques a rayons X.

1.1.1 Rappels théoriques sur I’imagerie
1.1.1.1 Grandeurs principales

Dans cette partie, nous allons introduire les grandeurs principales pour définir un systéme optique.
Les différentes notions mentionnées ici sont détaillées dans quelques ouvrages de référence, tels que
[Born1980, Hecht2002]. La suite est valable quelle que soit la longueur d’onde, que ’on notera A dans
ce document. On considere un systeme optique S.0., représenté en Figure 1.1. On définit I'axe optique
de ce systéme optique par son axe de symétrie de rotation (droite (AA’) sur la Figure 1.1). Le systéme
optique dispose d’une pupille qui va limiter les rayons lumineux. On définit la pupille d’entrée PE
par I'image de la pupille dans ’espace objet et la pupille de sortie P.S est I'image de la pupille dans
I'espace image (PSS est donc I'image de PE par le systéme optique). Ce systéme optique a une distance

focale f’ et est utilisé pour une certaine conjugaison d’un point objet A vers un point image A’.

- ()

a

PS

F1GURE 1.1 — Schéma des notations utilisées pour le champ et 'ouverture d’un systeme optique S.O.

On définit le champ par I'ensemble des points hors de I'axe optique dont on veut faire I'image
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par le systéme optique. Le champ maximal objet sera noté y et le champ maximal image sera noté
y" (voir Figure 1.1). Le rapport entre 3’ et y est le grandissement g, du systéme optique pour cette

conjugaison :
/

Y
v = (1.1)

Le grandissement est entierement défini par la conjugaison ; autrement dit, pour un grandissement g,
il existe un unique couple de point A et A’ conjugués pour lesquels le grandissement sera g, .
On définit ’ouverture numérique respectivement objet ONy,; ou image ONjpy par le produit
suivant :
ONyp; =n X sina (1.2a)

ONjmg =n' x sind/ (1.2b)

N

ou :
— «a et o/ sont les angles d’ouverture objet et image :

— « est angle que fait le rayon passant par le point objet sur 'axe A et le bord de la pupille

d’entrée, par rapport a l’axe optique;

— o est Pangle que fait le rayon passant par A’ et le bord de la pupille de sortie, par rapport

a ’axe optique;
— 1 et n’ sont les indices de réfraction respectivement c6té objet et image.

Le systéme optique est dit stigmatique pour la conjugaison A — A’ si I'image du point A est un
point (A’). De plus, le systéme optique est aplanétique si la condition de stigmatisme est également
vraie au voisinage du point A dans un plan perpendiculaire a I’axe optique. On peut alors écrire la
relation des sinus d’Abbe :

nysina = n'y sin o 1.3
Y Y

Il y a donc un lien entre I'ouverture numérique objet et image :
1
ONimg = ; X ONobj (1.4)
y

Dans le cas ou le systeme optique étudié est parfait, I'image d’un point ne sera pas strictement un
point car il faut tenir compte de la diffraction. L’image d’un point correspond a la Réponse Percus-
sionnelle, ou Point Spread Function en anglais (PSF, fonction d’étalement du point). Dans le cas d’'un
éclairage incohérent spatialement, la réponse percussionnelle incohérente RPI correspond au module
carré de la transformée de Fourier du champ dans la pupille. Pour un systéme optique parfait, le front

d’onde dans la pupille est parfaitement sphérique ; ne reste alors que la fonction pupille p(X,Y) :

RPI, = |TF (p(X,Y))|? (1.5)

Dans le cas ou la pupille de 'instrument est un disque, la réponse percussionnelle incohérente RPI

est une fonction d’Airy. Le rayon de la tache d’Airy dans le plan image est alors :

0.61A

—_— 1.
N (1.6)

PAiry =

Ce rayon n’inclut en fait que le premier lobe de la fonction d’Airy (il correspond a la premiere annu-

lation) ; il est une bonne approximation pour décrire le rayon de la tache car 84% de 1’énergie totale

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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FIGURE 1.2 — Fonctions d’Airy pour (a) un point unique (b) deux points proches (en rouge : la

fonction d’Airy pour les deux points séparément ; en bleu : I'intensité totale due aux deux points)

est comprise dans un disque de rayon p4;,. Par analogie, lorsque ’on souhaitera déterminer un rayon
de tache, on utilisera le rayon du cercle contenant 84% de 1’énergie de la tache.

La résolution d’un systéme optique est liée a la capacité de 'instrument a pouvoir distinguer deux
objets proches. D’apres le critére de Rayleigh, on peut résoudre les deux objets (i.e. les distinguer) si

la distance dz qui les sépare vérifie ! :

0.61X
ox > 1.7
= ONobj ( a)
0.61X
Sz’ > 1.7b
vz o (L.7b)

Une définition alternative de la résolution peut étre faite en terme de fréquences spatiales. On
définit la Fonction de Transfert de Modulation (FTM) dans le cas d’un éclairage incohérent par la
transformée de Fourier de la réponse percussionnelle. Dans le cas d’un systeme optique parfait, on

peut donner Iexpression analytique de sa FTM (voir Figure 1.3) :

14 14

FTM = % x | arccos () —— x1¢/1- ()2 (1.8)

Ve Ve

ou v, est la fréquence de coupure. La FTM est nulle pour toutes les fréquences spatiales supérieures

a la fréquence de coupure v, qui vaut :

QOszg
A

Ve = (1.9)
La résolution? est alors la capacité du systéme optique & transmettre une certaine fréquence

spatiale v. Celle-ci est donc transmise si :

20 Nimg

v < hy

(1.10)

1. L’inégalité (1.7b) correspond & l'inégalité (1.7a) écrite dans ’espace image plutot que 1’espace objet.
2. Les deux définitions de la résolution énoncées précédemment donnent des résultats tout a fait semblables. En effet,

0.5

o 5
en éecrivant v =
ON'Mng ’

on obtient via (1.10) que dz5 > ce qui est proche de l'inégalité (1.7b).

1
51'2’

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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FI1GURE 1.3 — Fonction de Transfert de Modulation pour un systéme optique idéal tracée en fonction

du quotient entre la fréquence spatiale v et la fréquence de coupure v.

1.1.1.2 Les aberrations en optique

Dans la pratique, 'image formée par un systeme optique est rarement parfaite; elle peut étre
entachée d’aberrations. Dans ce paragraphe, la théorie des aberrations ne sera pas présentée en détails ;
pour une description plus complete, on peut se référer a quelques ouvrages de référence, tels que
[Malacara-Herndndez2013] ou [Fischer2008].

Les aberrations d’un systeme optique peuvent étre chromatiques, c’est-a-dire dépendant de la
longueur d’onde d’utilisation, ou géométriques qui dépendent uniquement des grandeurs géométriques
du systeme. Ces deux familles peuvent bien entendu exister conjointement.

De maniere générale, les aberrations dépendent du champ ainsi que de 'ouverture numérique du
systéme optique. Ainsi, plus 'ouverture numérique et/ou le champ sont grands, plus les aberrations
vont étre importantes et donc détériorer la qualité de "image. La qualité d’un systeme optique peut
étre quantifiée via son écart normal A (voir Figure 1.4) : il s’agit de la différence entre le front d’onde
réel aberrant en sortie du systéeme optique et d’un front d’onde sphérique parfait de référence. Les
différentes aberrations du systéme optique sont décrites par la décomposition de I’écart normal sur
une base de fonctions polynomiales du champ et de 'ouverture [Born1980, Confortil983].

On distingue plusieurs familles d’aberrations géométriques, suivant leur dépendance avec 1’ou-
verture ou le champ. Par exemple, I'aberration sphérique est une aberration qui ne varie pas dans le
champ. Lorsqu’elle est absente, I'image d’un point sur I'axe est un point, et le systéme optique est donc
stigmatique. D’autres aberrations courantes sont la coma, I’astigmatisme ou la courbure de champ par
exemple.

On peut calculer la réponse percussionnelle pour un systéme optique aberrant, tenant compte des

défauts de phase donné dans I’écart normal :
o 2
RPILspe = (TF [p(X,Y) x e—Z%NXY)H (1.11)

On définit alors le rapport de Strehl comme étant le quotient de la valeur de RPI réelle au centre

et la valeur au centre de la RPI idéale (telle que calculée en (1.5)) :

RPI, A
Rg = RT’"Z”e ~ exp (—;ai> (1.12)

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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FIGURE 1.4 — Définition de ’écart normal A pour un systéme optique produisant un front d’onde
aberrant Sy¢e;. La surface Syeférence correspond a la surface de référence qui serait produite par un

systéme optique équivalent dénué d’aberration.

ol ga correspond a la moyenne quadratique de I’écart normal A. Le rapport de Strehl a du sens dans
la limite ou les aberrations restent relativement faibles.

Un systeme optique est dit limité par la diffraction lorsque la contribution des aberrations est
négligeable devant celle de la diffraction. Afin de vérifier cela, on peut utiliser le critére de Maréchal,
qui stipule que pour étre en limite de diffraction on doit avoir Rg > 80%. De manicre équivalente, un

systeme est limité par la diffraction lorsque la moyenne quadratique de ’écart normal o vérifie :

A

Les considérations précédentes sont valables dans la limite ou les aberrations ne sont pas trop
grandes; on parle alors de régime diffractif. Dans le cas ou les aberrations sont grandes, on utilise
I’approche géométrique. On peut alors effectuer une analyse des pentes de ’écart normal ; sachant que
les rayons sont perpendiculaires au front d’onde, on aura acces a I’étendue de la tache correspondant
a I'image d’un point par I'instrument.

La conception d’un systeme optique passe donc par le calcul de la combinaison optique a adopter
de maniere a minimiser les aberrations pour quelles restent dans la limite acceptable par le cahier des

charges (spécifications sur la taille maximale de la tache image, sur la qualité du front d’onde, etc.).

1.1.1.3 Surfaces optiques

Une fois le design optique défini, il faut que les surfaces optiques composant le systeme soient les
plus proches possibles de ce qui a été spécifié. Nous allons dans ce paragraphe introduire quelques
notions sur les surfaces optiques.

Une surface optique est définie comme sur la Figure 1.5, avec un certain rayon de courbure, un
diametre, la fleche associée et le cas échéant une constante de conicité si la surface est asphérique (voir
d’autres coefficients d’asphérisation d’ordre supérieur).

Dans la pratique, suite aux différentes étapes de fabrication des surfaces optiques (voir 4.1.1.1 pour
plus de détails), la surface réelle fabriquée ne correspondra pas parfaitement a la surface théorique

souhaitée. L’écart entre la surface réelle et la surface idéale va provoquer une déformation de la surface

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X



10 CHAPITRE 1 - Formation des images dans le domaine des rayons X

ﬁ Centre de
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courbure
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Diametre

FIGURE 1.5 — Représentation d’une surface optique avec quelques grandeurs associées.

d’onde. On cherche donc a quantifier I’écart entre la surface réelle et la surface désirée afin d’estimer
si cet écart rentre dans les tolérances.

Le calcul de la densité spectrale de puissance de la surface, c’est-a-dire la transformée de Fourier de
I’autocorrélation de la surface, permet de déterminer la répartition des défauts en terme de fréquences
spatiales. Selon la gamme de fréquences spatiales considérée, on distingue trois grands types de défauts

de surface :

— les défauts de forme (« figure errors » en anglais) : ces défauts correspondant a quelques
oscillations sur la surface, soit les basses fréquences spatiales. Ils vont avoir un effet direct sur la
réponse percussionnelle du systeme optique en introduisant des aberrations d’ordre relativement
faible.

— la rugosité (« (micro—)roughness » en anglais), correspondant a des hautes fréquences spatiales.
La rugosité va générer de la diffusion et donc une perte de flux pour I'image utile et la création

d’un voile sur I'image.
— les ondulations (« waviness » en anglais) correspondant aux fréquences spatiales intermédiaires.

Les différentes fréquences spatiales sont mesurables en pratique via plusieurs instruments. L’inter-
férométrie permet de mesurer une piece dans son ensemble ; elle donne donc acces aux erreurs de forme.
La rugosité est mesurée sur des petites surfaces (quelques pm?), en général grace & un rugosimeétre
ou par AFM (microscopie a force atomique). Les ondulations nécessitent une technique de métrologie
intermédiaire, par exemple un profilometre.

On peut alors déterminer I'influence de ces défauts sur la qualité du systéme optique :

— pour les défauts de forme : en calculant 1’écart normal. Si I'on est dans le régime des faibles
aberrations (régime diffractif), on peut par exemple comparer 1’écart normal RMS au critére de
Maréchal. Dans le cas du régime géométrique, on peut étudier les défauts de pentes de la surface

d’onde pour trouver une estimation de I’étendue de la tache image par exemple.

— pour la rugosité : le TIS (Total Integrated Scatter) donne une estimation de la proportion de
lumiere diffusée due a la rugosité [Harvey2012]. Le TIS est le rapport du flux diffusé par le flux
total (diffusé et spéculaire); il dépend de la longueur d’onde A, de I'angle d’incidence ¢ sur la

surface et de la rugosité o (valeur RMS) et vaut :

2 2
TIS =1 — exp (— <4MRACOS¢> ) ~ (4WR;OS¢> (1.14)

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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1.1.2 Composants optiques pour rayons X
1.1.2.1 Quelques rappels sur les rayons X

Les rayons X ont été découvert par Wilhelm Rontgen en 1895. Longtemps laissés de coté, du
fait de la présence de tres nombreuses résonances atomiques dans cette gamme spectrale, donc une
absorption généralement tres génante, la gamme des rayons X dispose cependant de propriétés optiques

tres intéressantes.

Longueur d’'onde
1 um 100 nm 10 nm 1 nm 0.1 nm=1A
1

1 1 LI I LI

SliK Cuk

il f I | ! |

i ! i Cuk,
I I L}
“R v :
I I I
uv! Extreme Ultraviolet | X durs
i S Ck Ok i
1 1 1
1eV 10 eV 100 eV 1keV 10 keV

Energie de photons

FIGURE 1.6 — Spectre électromagnétique — Région des courtes longueurs d’onde. D’aprés [Attwood1999]
IR : Infrarouge, UV : Ultraviolet, VUV : Vacuum Ultraviolet, ou ultraviolets « du vide »

Sur la Figure 1.6 sont représentés différents domaines spectraux correspondant a des longueurs
d’onde plus courtes que le domaine visible. Dans ces gammes spectrales, on parle en général préfé-
rentiellement en énergie de photons plutdot qu’en longueur d’onde. Le lien entre énergie et longueur

d’onde est donné par ’équation d’Einstein (1.15).

E= (1.15)

avec E I'énergie de photon en Joule (J), A la longueur d’onde en m, h la constante de Planck (h =
6,626 - 10734 J - 5) et c la célérité de la lumiére dans le vide (¢ = 29979246 m/s).

L’énergie de photon est généralement exprimée en électrons-volts (eV) : E(eV) = E(e‘]) ou e =
1,6 - 1071 C est la charge élémentaire.
En exprimant la longueur d’onde en nm et 1’énergie en eV, on obtient :
1239,8
EeV) =~ : 1.16
V)% S (1.16)

Comme représenté en Figure 1.6, la gamme spectrale correspondant a des longueurs d’onde plus
courtes que la lumiere visible est divisée en plusieurs domaines, dont le rayonnement ultraviolet, ou
UV, et les rayons X. Ces différents domaines ne sont pas clairement délimités et leurs bornes peuvent
donc varier dans la littérature. De maniere générale, on appelle « UV » le rayonnement correspondant
a des énergies de photons juste au dessus du domaine visible, soit approximativement entre quelques
eV et 10 eV. La gamme VUV, c’est-a-dire le rayonnement UV du vide, correspond & un domaine
ultraviolet qui ne peut se propager que sous vide. Il correspond & une gamme spectrale entre environ
10 eV et quelques dizaines d’eV. La gamme spectrale suivante, le rayonnement extréme ultraviolet, va
de environ 30 eV a 250 eV. Les rayons X mous concernent la gamme spectrale entre 250 eV et quelques

keV. Ensuite, on trouve les rayons X durs qui correspondent a un domaine allant de quelques keV a

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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quelques dizaines de keV. Pour des énergies de photons encore plus élevées, on trouvera les rayons
gamma (non représentés sur la Figure 1.6).

Dans la suite, je parlerai indifféremment de « rayons X », ou simplement « X »(« rayons X mous »,
ou « X mous » ; « rayons X durs », ou « X durs »). Par ailleurs, pour la suite, le terme « XUV » concer-
nera la gamme spectrale regroupant les rayons UV extrémes et les rayons X mous, soit pour des énergies

de photons entre quelques dizaines d’eV a quelques keV.

Nombre quantique

principal n :
0 1 ol n—o00
M n=3
< Eabs,L ELO{ ELB
(]
)
@
i; L Y Y n—=2
©
2
20
e
L Eabs,K EKa EKB
K \4 Y n=1
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FIGURE 1.7 — Schéma simplifié des différents niveaux énergétiques d’un atome, et les seuils d’absorption
et raies d’émission associés. Les fleches rouges correspondent aux seuils d’absorption. Les fleches bleues

correspondent aux raies d’émission caractéristiques.

Dans le domaine du rayonnement XUV, on trouve de nombreuses raies d’absorption et d’émission.
La Figure 1.7 montre une représentation simplifiée des différents niveaux d’énergie des électrons d'un
atome. Les électrons sont répartis sur plusieurs couches électroniques (K, L, M, etc.) données par le
nombre quantique principal n (n=1 pour la couche K, n=2 pour la couche L, etc.). Les électrons peuvent
réagir avec des photons incidents par effet photoélectrique. Afin de pouvoir expulser un électron dans
le continuum, un photon doit avoir une énergie suffisante. Cette énergie minimale correspond au seuil
d’absorption : ainsi, pour qu'un photon d’énergie hv soit absorbé par I'atome et expulse un electron
de la couche K, son énergie doit vérifier hv > Eus i, avec Egps ¢ 'énergie du seuil d’absorption K de
I'atome. L’électron aura alors une énergie cinétique Eeinetique = h — Egps k-

Parallelement, lorsque 'atome se trouve dans un état excité et qu’un électron manque dans une
des couches internes, 'atome peut revenir dans un état plus stable via la transition d’un électron
d’une couche supérieure vers la couche incomplete. Il peut alors y avoir émission d’'un photon dont
I'énergie correspondra a la différence d’énergie entre les deux couches électroniques (phénomene de
fluorescence). Par exemple, lors d’une transition électronique de la couche L vers la couche K, il peut
y avoir émission d’un photon d’énergie F,, (voir Figure 1.7) ; pour une transition de la couche M vers
la couche K, I’énergie du photon émis sera Fg, et ainsi de suite. On parle alors de raie d’émission

Ka, Kj, etc. de 'atome en question. Ces différents seuils d’absorption et raies d’émission sont de

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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véritables signatures de ’atome.

Dans la pratique, la répartition des électrons n’est pas aussi simple que décrit en Figure 1.7. Chaque
couche électronique (L, M, etc.) est divisée en plusieurs sous-couches comme définies par les autres
nombres quantiques, ce qui donne lieu a des subdivisions des seuils d’absorption et d’émission (seuils

d’absorption Lj, Lg, L3, etc. ; raies d’émissions Koy, Kag, Kf1, etc. ; voir Figure 1.8).

TABLE 1.1 — Exemples de seuils d’absorption et de raies d’émission pour quelques éléments. Les raies

indiquées sont définies dans la Figure 1.8. Source : [Thompson2009]

, Absorption Emission
Elément
Seuil K Seuil L; | Seuil Ly | Seuil L3 | Raie Koy Raie Koo Raie K31
B (Z=5) 188 eV - - - 183,3 eV - -
C (Z=6) 284,2 eV - - - 277 eV - -
N (Z=T7) 409,9 eV 37,3 eV - - 392,4 eV - -
O (Z=8) 543,1 eV 41,6 eV - - 524,9 eV - -
Sc (Z=21) | 4492 eV 498 eV | 403,6 eV | 398,7 ¢V | 4090,6 eV 4086,1 eV 4460,5 eV
Cr (Z=24) | 5989 eV 696 eV | 583,8 eV | 574,1 €V | 5414,72 eV | 5405,509 eV | 5946,71 eV
Cu (Z=29) | 8980,5 eV | 1096,7 eV | 952,3 eV | 932,7 eV | 8047,78 eV | 8027,83 ¢V | 8905,29 eV
N,
N .
Mo, N,
Y,
M M,
M,
le, L, LB,
\ 200 2N .
L L
L
Kot, Ka, KB, KB,
Kk Y ¥V Vv V¥ <

FIGURE 1.8 — Schéma des différents niveaux énergétiques d’un atome et des raies d’émission associées.

La mécanique quantique prédit que toutes les transitions entre les différentes sous-couches ne sont
pas autorisées. A titre d’exemple, on donne en Table 1.1 quelques valeurs de seuils d’absorption et de
raies d’émission pour quelques éléments.

La Table 1.1 permet de mettre en évidence la présence de trés nombreux seuils d’absorption
couvrant toute la gamme XUV. On peut voir en effet que pour les éléments représentés dans la Table
1.1 des seuils d’absorption sont présents entre approximativement 30 eV et 9000 eV, couvrant ainsi
toute la gamme des rayons XUV. On verra par la suite que la présence de tels seuils d’absorption va

permettre des propriétés intéressantes, comme le contraste d’absorption entre deux éléments.

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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Dans le domaine XUV, les propriétés optiques d’'un matériau peuvent étre décrites grace aux
facteurs de diffusion atomique des éléments composant ce matériau. Les facteurs de diffusion atomique
décrivent d’un point de vue microscopique les interactions des photons X incidents sur un atome. La
lumiere incidente sur un atome va étre diffusée par ses électrons. La diffusion sera alors caractéristique
de I’élément en question et dépendra de la fréquence de I’onde incidente w, des fréquences de résonances
des différents électrons w, (chaque fréquence ws dépendant de la force de liaison entre 1’électron et
le noyau de l'atome) et des différences de phases provenant de la répartition des électrons dans le
nuage électronique. Ces différences de phase peuvent étre négligées dans le domaine XUV dans lequel
la longueur d’onde reste grande devant le rayon de l’atome (et donc la distance entre les différents
électrons). On obtient le champ diffusé par un atome contenant de multiples électrons en multipliant
le champ diffusé par un électron libre par le facteur de diffusion atomique compleze f(© (w) 3, défini

par :

fOw) =3 g5’ (1.17)

2 _ 24/
. W wg +1yw
ou v un facteur représentant des pertes d’énergie par dissipation et g, représente la « force d’oscilla-
teur », c’est-a-dire le nombre d’électrons intervenant a la fréquence de résonance w;. Les différents g,

vérifient :

> gs=2 (1.18)

avec Z le numéro atomique de ’atome considéré.

Dans ce cas, la section efficace de diffusion o(w) pour un atome sera :
2 8m
1O W =52

0 (y,
SH®

ou o, est la section efficace de diffusion pour un électron libre et r. est le rayon classique de 1’électron

2
(re = fremer ~ 2.82x 1071 m).

(1.19)

2
o(w) = o ’

Pour la suite, on va décomposer le facteur de diffusion atomique de la facon suivante, entre partie
réelle et partie imaginaire :

FOw) = {7 w) = ify" (@) (1.20)

Le terme fg(o) (w) représente I'absorption, plus précisément sa valeur correspond environ au nombre

d’électrons par atome pouvant interagir avec des photons d’énergie hw 4. La partie réelle fl(o) (w) montre

les résonances électroniques et représente le nombre d’électrons libres qui vont participer a la diffusion

du rayonnement incident.

Afin de décrire les propriétés optiques macroscopiques d’un matériau, on utilise 'indice de ré-

fraction. Dans la gamme spectrale XUV, celui-ci peut s’écrire en fonction des facteurs de diffusion

atomique :
N O S ) (0)
iw) = 1 - =2 (A7) - ify" ()] (1.21)
que 'on simplifie généralement par la notation suivante :
2 2
(W) = 1 — 6(w) +iBw) avee 5(w) = % O et Bw) = % O (1.22)

3. L’exposant () signifie qu'une approximation est faite : on néglige le terme de phase du facteur de diffusion atomique.
Cette approximation est valable dans deux cas : soit dans le cas ou la longueur d’onde est grande devant le rayon de

Bohr, soit dans le cas ot la diffusion se fait principalement vers 'avant. Voir aussi [Attwood1999]
4. On rappelle que h = 3% ~ 1.055 x 107" - s

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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ol n, est la densité atomique (nombre d’atomes par unité de volume) et A la longueur d’onde. L’indice
complexe peut également étre noté de la fagon suivante : fi(w) = n(w) + ik(w) avec n la partie réelle
de l'indice et k sa partie imaginaire. On a alors : n(w) = 1 — §(w) et k(w) = f(w).

Dans le cas ol le milieu considéré est composé de différents types d’atomes, 'indice sera modifié

en tenant compte de la densité atomique de chaque espéce :

T
27

Bw) = 1= 53 n; [A9(@) - ify) (@)] = 1 - 6(w) + iB(w) (1.23)
J

ou N4 represente la densite atomique de l'espece ], € ;€ : SeS Iracteurs de diirusion atomique.
1 n; représente la densité atomique de Uespece j, et f{") et i) ses facteurs de diffusion atomi

La partie réelle de 'indice introduit un changement de phase & cause du matériau, et la partie
imaginaire est responsable de ’absorption dans le matériau et va provoquer une décroissance expo-
nentielle du champ électrique. Ceci nous permet de définir la longueur d’atténuation [, dans le
matériau, en écrivant la loi de Beer-Lambert, également valable dans le domaine XUV. L’intensité
I(z) de l'onde se propageant selon la direction z dans le milieu d’indice it = 1 — 6 + i3 peut s’écrire

sous la forme :

I(z) = Iopexp(—2/lawt) (1.24)
ou Iy est lintensité de 'onde incidente sur le milieu. On peut également écrire via les relations de
Maxwell :

4
I(z) = Iyexp(—z x %ﬁ) (1.25)
La longueur d’atténuation dans un matériau peut donc s’écrire de la maniére suivante :
A
lott = — 1.26
att 47TB ( )

A titre d’exemple, on donne en Table 1.2 les valeurs des longueurs d’absorption dans différents
matériaux pour plusieurs énergies de photons, ainsi que quelques valeurs des constantes optiques ¢ et
5. On peut voir que la longueur d’atténuation est trés courte, de 'ordre du millimetre pour les rayons
X durs et de l'ordre du micron (voire de la centaine de nanometre) pour les rayons X mous.

Dans la suite, il sera question d’une gamme spectrale particuliere, la fenétre de 1’eau, qui corres-
pond au domaine situé entre les seuils d’absorption Ka du carbone et de I'oxygene, soit des énergies
de photon comprises entre 284 eV (A = 4,4 nm) et 543 eV (A = 2,4 nm). Cette gamme spectrale est
tout particulierement intéressante pour l’observation d’échantillons biologiques. En effet, elle corres-
pond a des énergies de photons supérieures au seuil d’absorption Ka du carbone : le carbone sera
donc particulierement absorbant. En revanche, I’énergie des photons dans cette gamme spectrale est
inférieure au seuil d’absorption Ka de 'oxygeéne, qui sera donc relativement transparent. Or les cel-
lules biologiques sont majoritairement constituées d’eau, qui sera donc relativement transparente dans
cette gamme spectrale (grace au seuil de 'oxygene), ainsi que de structures (ADN, membranes et

composés contenant des protéines, lipides, etc.) contenant du carbone et donc trés absorbantes. Le

Teau (Z) 7Tcarbon8 (Z)
Teau (Z)“I‘Tca'rbone (Z)

sion de 'eau sur une épaisseur z et Toqrpone(z) celle du carbone sur la méme épaisseur z, sera donc

contraste d’absorption, que ’on définit ici par le quotient , avec Teqy(z) la transmis-

naturellement élevé pour 1’observation d’échantillons biologiques. A titre d’illustration, on représente

en Figure 1.9(a) la longueur d’atténuation dans ’eau et dans le carbone pour des énergies de photon

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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TABLE 1.2 — Longueur d’atténuation et constantes optiques pour quelques matériaux a différentes

énergies de photon.

Matériau / Elément
C H,0 SiOg
300 eV 0,1-1073 2,26-1073 0,257 - 1073
lagt (mm) 500 eV 0,33-1073 8,24-1073 0,844 - 1073
8048 eV 1,056 1,007 0,133
300 eV 0,002284 0,002131 0,004155
) 500 eV 0,001843 0,0006194 0,001385
8048 eV 7,067 - 1076 3,577 - 1076 7,126 - 1076
300 eV 0,003315 0,0001459 0,001278
3 500 eV 0,0005946 2,395-107° 0,0002338
8048 eV 1,161 0-1078 1,217-1078 9,237-1078

comprises entre 200 eV et 600 eV, ainsi que le contraste d’absorption entre ’eau et le carbone (Figure
1.9(b)) pour différentes épaisseurs.
On a vu au tout début de cette section que du fait de leur courte longueur d’onde, les rayons X

ont un caractere fortement ionisant en interagissant beaucoup avec la matiere.

Dans le cas de l'utilisation de rayons X pour I'observation d’échantillons biologiques (ou tout autre
type d’échantillon nécessitant des précautions), il faudra donc faire attention a la dose de rayons
X regue par I’échantillon, c’est-a-dire la quantité de rayonnement regue. Si cette dose est dépassée,
I’échantillon sera alors irrémédiablement endommagé (cellules biologiques perforées par exemple) et
I'image obtenue ne sera donc plus du tout représentative de ce que ’on souhaitait voir initialement.
Pour plus d’informations, les problématiques de dose sur des échantillons biologiques sont décrites

dans la littérature, par exemple en référence [Kirz1995].

Concretement, la détermination des facteurs de diffusion atomiques peut se faire de la fagon sui-
vante. On mesure ’absorption pour en déduire la partie imaginaire du facteur de diffusion atomique
f2(0). On calcule ensuite via la formule de Kramers-Kronig [Kramers1927, Kronig1926, Attwood1999]
la partie réelle du facteur de diffusion atomique fl(o). Il est également possible de mesurer fl(o) par une
mesure de réflectivité, puis d’en déduire f2(0) par la formule de Kramers-Kronig. La premiére méthode
est cependant la plus courante. On peut ensuite déduire I'indice via I’équation (1.21). Henke et al. ont
regroupé dans des tables les valeurs théoriques des facteurs de diffusion atomique d’un certain nombre
d’éléments (Z=1-92), calculées d’apres les relations de Kramers-Kronigs, pour des énergies de photon
entre 10 eV et 30 keV. Pour certains éléments les valeurs incluses dans les tables de Henke et al. sont
des valeurs expérimentales. Ces tables sont disponibles en référence [Henke1993| ainsi que sur le site
internet du Center for X-Ray Optics (CXRO) 5.

Pour des longueurs d’onde dans le domaine XUV, § et # sont généralement tres petits devant 1
(voir quelques valeurs en Table 1.2). La partie réelle de l'indice va alors étre plus petite que 1. La
réfraction sera alors tres faible. Par ailleurs, lorsqu’il y a réfraction d’un rayon par propagation du vide
vers un matériau, le rayon sera dévié non pas en s’approchant de la normale comme dans le visible,

mais en s’en écartant.

5. http://henke.lbl.gov/optical_constants/

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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FIGURE 1.9 — (a) Longueur d’absorption dans le carbone (noir) et dans l’eau (bleu) en fonction de
I’énergie de photon (b) Contraste d’absorption entre ’eau et le carbone pour différentes épaisseurs
traversées (100 nm : rouge; 500 nm : vert; 1 pm : bleu) en fonction de I’énergie de photons. On peut
voir sur les deux graphes des ruptures de pente mettant en évidence les seuils d’absorption K du
carbone (hv = 284 eV) et de l'oxygene (hv = 543 eV).

Pour toute la suite, on appellera angle d’incidence sur une surface I’angle entre un faisceau incident
et la normale & la surface. L’angle de rasance sera 'angle entre le faisceau et la surface (voir Figure
Figure 1.10(a) : 'angle ¢ est 'angle d’incidence et I’angle 6 est 1’angle de rasance).

De la méme maniere que dans le domaine visible, on peut écrire la loi de Snell-Descartes pour décrire
la réfraction & l'interface entre le vide et un matériau d’indice n. En notant ¢ et ¢’ respectivement
I'angle d’incidence et I’angle apres réfraction (angles mesurés par rapport a la normale; voir Figure
1.10(a)) :

sin ¢ = nsin ¢’ (1.27)

On peut donc rencontrer le phénomene de réflexion totale externe, analogue au phénomene de
réflexion totale interne survenant dans le visible (par exemple dans le cas d’un prisme). Ici, il apparait
dans le cas ou 'angle d’incidence sur le matériau est plus grand qu’une certaine valeur critique ¢,
telle que ¢ = m/2 (voir Figure 1.10(b)). En parlant en terme d’angle de rasance, lorsque l'angle de
rasance 6 est plus petit que l'angle critique 6., 'onde est totalement réfléchie (a I’absorption pres).
On a alors : sin ¢. = cos(6.) = n =1 — 0 + i5 En supposant I’absorption faible, ’angle critique vérifie

donc la relation cos(f) ~ 1 — 4, soit, avec 0, < 1 :

0. = V26 (1.28)

1.1.2.2 Composants diffractifs

On a vu au paragraphe 1.1.2.1 que dans le domaine des rayons X, 'indice pouvait s’écrire sous la
forme n = 1— 6 +if, avec 0,5 < 1. La réfraction est tres faible sur une épaisseur de 'ordre de la
longueur d’atténuation 4, et n’est pas suffisante avant que la lumiére soit absorbée, pour envisager

d’utiliser des composants optiques réfractifs pour dévier la lumiere.

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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n=106+iB

(a) Réfraction a l'interface vide — matériau d’indice n (b) Réflexion totale externe

FIGURE 1.10 — Réfraction et réflexion totale externe dans le domaine XUV.

Des composants utilisant la diffraction sont donc tres souvent utilisés : les lentilles a zones de
Fresnel (ou Fresnel Zone Plate, FZP en anglais) [Baez1952]. Les lentilles a zones de Fresnel sont des
composants diffractifs constitués d’'une alternance de zones opaques et de zones transparentes, ces
zones étant des anneaux concentriques dont le diametre diminue avec la distance de la zone au centre

de la « lentille » (voir Figure 1.11).

FIGURE 1.11 — Représentation d’une lentille & zones de Fresnel (a) Image SEM (Scanning Electron
Microscopy, Microscopie Electronique a Balayage), la graduation en bas a gauche représente 1 pm
(source : www.nanoscopeservices.co.uk) (b) Schéma d’une lentille & zones de Fresnel et les nota-
tions utilisées. Les zones bleu foncé sont les zones absorbantes/déphasantes et les zones blanches sont
les zones transparentes (c¢) Schéma du fonctionnement d’une lentille & zones de Fresnel. Les rayons
diffractés a I'ordre 1 sont en noir; des rayons correspondant a 'ordre 3 sont également représentés

(pointillés).

Les lentilles & zones de Fresnel sont actuellement tres utilisées dans le domaine de I'imagerie a
rayons X car elles permettent d’atteindre de tres hautes résolutions, proches de la limite de diffraction
[Chao2009, Jacobsen1991].

Elles sont constituées d’une alternance de zones concentriques transparentes et opaques. Une zone
n est un anneau délimitée par des rayons r,_1 et r,. Chaque rayon r, (voir Figure 1.11(b)) est choisi
de sorte a ce que tous les rayons diffractés par le composants soient focalisés en un méme point, qu’on
appellera « foyer » par analogie avec les lentilles réfractives. Pour cela, le chemin optique parcouru

doit étre incrémenté de \/2 entre un zone n et la zone suivante n+1. Le rayon extréme 7, d’une zone

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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n doit donc vérifier (pour une conjugaison oo — foyer) :

ra+ f? = (f + ?)2 (1.29)

ou f est la « distance focale » (voir Figure 1.11(c)), c’est-a-dire la distance entre la lentille de Fresnel
et le point de focalisation. Ceci permet d’écrire : 7, =~ \/nAf.

On peut relier les différentes grandeurs de la lentille de Fresnel (focale f, diametre ®, ouverture
numérique ON) au nombre total de zones N, & I’épaisseur de la dernieére zone Ar et a la longueur
d’onde A :

® ~ANAr (1.30a)
4N (Ar)?
f o AN(AT) (1.30b)
A
ON ~ 2 (1.30¢)
T 2Ar Ove

On peut noter que les lentilles de Fresnel sont des composants tres chromatiques, en raison de la
dépendance de la focale f avec la longueur d’onde A (voir équation (1.30b)).

La résolution obtenue au sens du critere de Rayleigh est : Aprayieigh = 0057]1\;\7 et donc, d’apres
I'équation (1.30c) :

ApRayleigh = 1,22 X Ar (1.31)

La résolution atteignable avec une lentille & zones de Fresnel est donc tres proche de ’épaisseur de la
zone la plus proche du bord du composant. Autrement dit, la résolution que I’on peut espérer atteindre
avec une lentille & zones de Fresnel est directement liée a notre capacité de fabriquer des zones les
plus fines possible. Actuellement, il a été possible de fabriquer une lentille & zones de Fresnel dont
I’épaisseur de la derniere zone était de 15 nm. Il a été démontré que cette lentille de Fresnel permettait
d’obtenir une résolution de 12 nm [Chao2009].

Les formules précédentes ont été données dans le cas ot on ne considere que 'ordre 1 de diffraction.
Les ordres supérieurs (3, 5, etc.) existent également et forment d’autres images, situées a une distance
f/m de la lentille a zones de Fresnel, avec m l'ordre de diffraction (voir la Figure 1.11(c) pour une
représentation de I'ordre 3 en pointillés). De méme, des images sont également formées pour les ordres
négatifs (—1, -3, -5, etc.); les foyers correspondant sont alors virtuels. L’efficacité 7,, de l'ordre de

diffraction m vérifie :
1

1 sim=20
m = —— sim est impair (1.32)
0 si m est pair

Ainsi, une lentille & zones de Fresnel aura une efficacité de 1/72 ~ 10% pour 'ordre 1.

La moitié du flux incident sera absorbé [Attwood1999]. Cette efficacité peut étre améliorée en
utilisant non plus des zones absorbantes, mais des zones déphasantes. Idéalement, ces zones doivent
introduire un déphasage de A\/2, ce qui impose I’épaisseur du matériau de A/(29). Cependant, cette
épaisseur serait bien trop grande devant la longueur d’atténuation dans le matériau pour espérer un
gain significatif de l'efficacité de la lentille de Fresnel. Il a été montré [Kirz1974] qu’il est possible
d’améliorer 'efficacité de la lentille a zones de Fresnel en optimisant son épaisseur en fonction du
rapport /4. Actuellement, des efficacités de I'ordre de quelques pourcents [Chao2005, Holmberg2011],

jusqu'a 10% [Jacobsen1991] ou 12.9% [Bertilson2007] ont été mesurées pour des lentilles & zones de

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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Fresnel fonctionnant dans la gamme des rayons X mous. Ces valeurs dépendent beaucoup de la largeur
spectrale nécessaire pour 'utilisation du composant, pouvant atteindre jusqu’a 20% dans la gamme
des rayons X durs [Gorelick2011].

() (d)

FIGURE 1.12 — Représentation tres schématique des différentes étapes de fabrication d’une lentille a
zones de Fresnel (vue transverse). Les zones bleu grisé représentent les portions de polymeére éclairées
par le faisceau d’électrons. En bleu clair : le polymeére non éclairé; en jaune : le matériau pour les

zones absorbantes de la lentille a zones de Fresnel.

Concretement, les lentilles a zones de Fresnel sont fabriquées via un processus utilisant un faisceau

d’électrons (voir Figure 1.12) :

1. on utilise dans un premier temps une résine (typiquement du PMMA, polyméthyl méthacrylate)

qu’on éclaire avec le motif désiré grace a un faisceau d’électrons (Figure 1.12(a))

2. apres illumination de la résine, on la développe par un procédé chimique, qui va oter les parties

qui ont été éclairées par le faisceau d’électrons. On obtient ainsi un moule (Figure 1.12(b))

3. le matériau désiré (choisi pour ses propriétés en terme de déphasage et d’absorption ; par exemple
de lor) est ensuite déposé dans les trous du moule apparus aprés développement. Ceci va créer

les zones absorbantes / déphasantes (Figure 1.12(c))

4. on enleve enfin le reste de résine : il ne reste alors que la structure souhaitée, les zones transpa-

rentes n’étant alors constituées que de vide (Figure 1.12(d)).

1.1.2.3 Composants réflectifs

On a vu que dans le domaine des rayons X, il n’est pas envisageable d’utiliser des composants
réfractifs. Les composants réflectifs (miroirs) sont une alternative aux composants diffractifs, en per-
mettant de défléchir la lumiere dans la direction désirée, en fonction de la forme qu’on a donnée au
substrat du miroir. Pour que l'efficacité d’un systeéme optique a miroirs soit suffisante, la réflectivité
de chaque miroir doit étre la plus élevée possible. Nous allons détailler dans la suite deux types de
miroirs dans le domaine des rayons X : les miroirs en incidence rasante et les miroirs a revétements

multicouches.

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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1.1.2.3.1 Miroirs en incidence rasante

Le principe des miroirs en incidence rasante est d’utiliser le phénomeéne de réflexion totale externe,
décrit au paragraphe 1.1.2.1. En effet, on a vu que si I'angle de rasance est plus petit que 'angle
critique 0. (voir I’équation (1.28)), le faisceau incident sera totalement réfléchi, & absorption pres. Ce
type de dispositif permet d’obtenir de fortes réflectivités. En fonction du rapport entre § et 3 et de

I’angle de rasance, les réflectivités peuvent atteindre quasiment 100% (voir Figure 1.13).

1 A

\\\ B‘\ A: B/S =0
w e B: B/5 = 1072
3 \ C:p/3=10"
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FiGURE 1.13 — Réflectivité en fonction du rapport angle de rasance 6 sur angle critique 6., pour
différentes valeurs du rapport /3. D’aprés [Attwood1999]

En pratique, pour les rayons X mous, § est de I'ordre de 1073, ce qui donne un angle critique de
I’ordre de 3°. La longueur minimale l,,;, & donner au miroir afin de réfléchir un faisceau de diamétre

@ faisceau avec un angle de rasance 0 vérifie :

b faisceau
lmin = fSlTQ (1.33)

Par exemple, pour un faisceau incident de diametre 10 mm éclairé sous un angle de rasance de 0,5°,
il faut que la longueur d’un miroir soit de plus d’un metre. Suivant l'utilisation (énergie de photon,
angle de rasance, taille du faisceau), les miroirs en incidence rasante peuvent étre de grande dimension,
donc imposer un fort encombrement au systéme optique. Ce type de miroir apporte généralement
des aberrations, telles que de 'astigmatisme. Les miroirs en incidence rasante ne sont donc pas les
composants les plus adaptés pour des applications telles que I'imagerie, la résolution étant alors limitée
par les aberrations. Par ailleurs, I'angle d’incidence sur ces miroirs doit rester treés faible (plus petit
que I'angle critique). Ils ne peuvent donc accepter qu’une faible ouverture numérique et un faible angle
de champ, ce qui les rend la encore de relativement mauvais candidats pour de 'imagerie.

Différents designs optiques ont néanmoins été développés pour utiliser des miroirs en incidence
rasante, tels que les télescopes de Wolter [Wolter1952], basés sur des miroirs elliptiques, paraboliques ou
hyperboliques permettant une conjugaison stigmatique. Les télescopes Wolter de type I permettent par
ailleurs d’augmenter la surface de collection en utilisant plusieurs « couches » de miroirs [Hailey2010].

Par ailleurs, on peut noter également ’existence de microscope a miroirs en incidence rasance :
les microscopes Kirkpatrick-Baez [Kirkpatrick1948] composés de deux miroirs sphériques perpendicu-
laires permettant la focalisation du faisceau selon la direction respectivement horizontale et verticale,
et corrigeant ainsi 'astigmatisme. Des versions améliorées de ce type de microscope existent : les
microscopes Kirkpatrick-Baez amélioré [Bridou2002] qui permettent d’augmenter le champ du micro-

scope. Ce type de microscope est particulierement adapté pour les rayons X durs (énergie supérieure

1.1 Imagerie dans le domaine des rayons X
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a 1 keV) ou seuls des miroirs rasants sont efficaces.

1.1.2.3.2 Miroirs multicouches
On a vu dans le paragraphe précédent que les miroirs en incidence rasante peuvent étre plutot inadaptés
dans le cas d’imagerie X, bien qu’ils présentent souvent des réflectivités élevées. Pour faire de 'imagerie
X, il peut étre plus adapté d’utiliser des miroirs en incidence proche de la normale.

On peut calculer le facteur de réflexion en intensité pour une incidence normale & une interface

« vide — matériau d’indice n » :
1—1 2 B 52 + 52
1+n| 4

en utilisant toujours la notation n = 1 — § + i3 de équation (1.23).

(1.34)

R-|

Ainsi, pour 'aluminium (qui a un fort facteur de réflexion dans le visible), on trouve R ~ 3 x 1076
a une énergie de photons de 400 eV. On observera ce méme résultat pour tous les matériaux dans
le domaine XUV, puisqu’on a vu auparavant que d,5 < 1. Il y aura donc toujours un coefficient de
réflexion tres faible en incidence normale pour les rayons X.

Afin de contourner ce probléme, on peut utiliser des revétements multicouches, déposés sur un

substrat (voir Figure 1.14). Un revétement multicouche est composé d’une alternance de couches de

FIGURE 1.14 — Schéma de fonctionnement d’un revétement multicouche. Une alternance de deux
matériaux A et E est déposée sur un substrat. En sortie du revétement, les ondes réfléchies par

chacune des interfaces s’ajoutent en phase.

différents matériaux. Ces matériaux et I’épaisseur de leurs couches sont choisis de maniére a ce que
toutes les réflexions a chaque interface dans le revétement s’ajoutent en phase. La réflectivité est alors
grandement augmentée, pouvant atteindre, suivant I’énergie de photon, entre quelques pour-cents et
plus de 70% (voir la Figure 1.15). Pour la suite, on ne traitera que le cas de revétements périodiques
a deux matériaux. Les principes de fonctionnement sont généralisables pour des revétements non
périodiques ou contenant plus de deux matériaux différents. Il a méme été montré que la réflectivité
pouvait étre augmentée en utilisant trois matériaux [Gautier2005b], voire davantage [Larruquert2002].

Un revétement multicouche est constitué d’une alternance de couches de deux matériaux. La
période est constituée des couches des deux matériaux répétées dans tout ’empilement ; pour le cas

représenté en Figure 1.14, une période est donc composée d’une couche du matériau A et une couche
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FIGURE 1.15 — Réflectivité en incidence normale reportée dans la littérature pour différents types
de composants en fonction de la gamme spectrale (en énergie de photons et en longueur d’onde).
Source : [Attwood1999]. Les revétements multicouches sont représentés par des points pour des lon-

gueurs d’onde comprises entre 1 nm et 15 nm.

du matériau E. Cette période est répétée un certain nombre de fois dans 'empilement, qu’on appellera

« nombre de périodes ». On utilisera également le terme « période » pour désigner ’épaisseur d’une

période du revétement multicouche (soit 1’épaisseur de la couche A plus I’épaisseur de la couche E).
Le principe et le fonctionnement des revétements multicouches ainsi que quelques résultats de la

littérature seront présentés plus en détail en section 1.2.

1.1.3 Applications et exemples de systéemes d’imagerie dans le domaine XUV
1.1.3.1 Lithographie EUV

La photolithographie est tres utilisée pour 'industrie des semi-conducteurs, particulierement pour
la fabrication de microprocesseurs. Elle permet de transférer un motif d’'un masque vers un substrat,
en formant une image réduite de ce masque sur le substrat. Avec la miniaturisation des circuits
électroniques, on souhaite transférer des motifs les plus petits possibles. Cela est possible en diminuant
la longueur d’onde utilisée. Auparavant, la longueur d’onde utilisée était dans le domaine proche
ultraviolet, utilisant différentes raies d’émission du mercure par exemple, correspondant a des longueurs
d’onde de plus en plus courtes (jusqu’a 193 nm). Depuis les années 1980, le développement de la
lithographie dans le domaine extréme ultraviolet a été progressivement démarré afin de gagner encore
en résolution. Les développements de la lithographie sont faits désormais pour une longueur d’onde
de 'ordre de 13,5 nm.

De maniere générale, un appareil de photolithographie est composé d’un illuminateur, éclairant le
masque. Le masque est ensuite imagé via un objectif sur le substrat (wafer en silicium).

Pour une longueur d’onde de fonctionnement proche de 13,5 nm, les systemes optiques utilisent
des miroirs [Kinoshital989], traités avec un revétement multicouche (voir le paragraphe 1.2.3.1 pour
plus de détails sur les revétements pour la lithographie EUV). Afin que la résolution soit la meilleure

possible, il est nécessaire que le systeme optique de lithographie soit bien corrigé des aberrations. Par
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ailleurs, les surfaces optiques doivent étre de tres grande qualité.
Ces deux contraintes sont dues au fait que pour que le systéme soit limité par la diffraction (section

1.1.1.2), la moyenne quadratique de ’écart normal oa doit vérifier :

on < 1—):1 (1.35)
L’écart normal RMS en sortie du systéme optique ne doit donc pas dépasser environ 1 nm. Ceci peut
étre d’autant plus difficile a atteindre que le nombre de miroirs dans le systéme optique est élevé,
chaque surface apportant son lot de défauts de forme. Afin de corriger au mieux les aberrations, les
miroirs sont donc souvent asphériques [Attwood1999]. Par ailleurs, on verra au paragraphe 1.2.3.1 que
la réflectivité des revétements reste de I'ordre de 70% maximum & ces longueurs d’onde. Afin que le
systeme soit le plus efficace possible en terme de nombre de photons, il est souhaitable d’avoir le moins
de miroirs possible.

L’objectif de Schwarzschild peut étre utilisé comme optique de projection. Ce systeme optique est
composé de deux miroirs sphériques, concentriques, le miroir primaire étant concave et le secondaire
convexe. La pupille est placée dans le plan du centre de courbure commun aux deux miroirs. Il s’agit
donc d’un systeme optique a symétrie de révolution, ce qui lui permet d’étre intrinséquement dénué
de bon nombre d’aberrations de champ (coma, astigmatisme, etc.). Le choix du rapport entre les deux
miroirs permet d’annuler ’aberration sphérique. L’objectif de Schwarzschild est donc naturellement
un bon candidat tant que I'ouverture numérique n’est pas trop élevée [Shealy1993].

Dans ce contexte, différents systemes basés sur un objectif de Schwarzschild ont été développés pour
une longueur d’onde proche du seuil du silicium, par exemple le « 10X microstepper » a une longueur
d’onde de 13,4 nm [Goldsmith1999]. Avec une ouverture numérique de 0,088 et un grandissement de
x 10, il présentait de faibles erreurs de forme permettant d’obtenir une résolution meilleure que 100 nm.
En augmentant 'ouverture numérique et en gardant la méme qualité des surfaces optiques, il devait
donc étre possible d’améliorer encore la résolution. C’est ce qui a été fait avec le développement d’un
systéeme optique d’ouverture numérique 0,3 : le MET3 (micro-exposure tool), qui permet d’obtenir
une résolution meilleure que 30 nm [Naulleau2005] grace a des optiques asphériques. Une nouvelle
génération de MET est en cours de développement (ouverture numérique de 0,5) pour obtenir une

résolution encore meilleure, théoriquement jusqu’a 8 nm [Glatzel2013].

1.1.3.2 Microscopie X

A la fin des années 1940 et le début des années 1950, le développement des microscopes & rayons X
a été démarré via les travaux de recherche de Kirpatrick et Baez d’une part [Kirkpatrick1948] et Wolter
d’autre part [Wolter1952] qui ont développé des sytémes optiques X composés de miroirs en incidence
rasante. Deés lors, la microscopie X s’est peu a peu développée [Kunz1990] parallelement aux avancées
sur les systemes pour la lithographie mentionnés précédemment. Il est alors apparu que la microscopie
X dans la fenétre de ’eau serait d’un intérét tout particulier pour la biologie, permettant de mettre en
évidence de nouveaux types de contraste par rapport a la microscopie visible. Nous présentons dans la
suite de cette partie deux grandes familles de microscopes X pour la biologie dans la fenétre de ’eau :
les microscopes a lentilles de Fresnel et les microscopes a miroirs multicouches. D’autres applications
de la microscopie X sont bien entendu possibles, telle que 1’étude du nanomagnétisme [Fischer2006]
pour n’en citer qu’une.

De manieére générale, un microscope est un systéme optique d’imagerie permettant ’observation

d’objets de petite taille (haute résolution). Il est composé d’un systéeme d’éclairage (le condenseur)
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pour illuminer ’échantillon a observer, puis d’un objectif d’imagerie qui permet de former une image
agrandie de I’échantillon sur un détecteur. Un microscope X nécessite donc le choix d’une source de
photons X, d’un systéme optique permettant de mettre en forme I’éclairage de I’échantillon, d’un
systeme optique permettant de réaliser I’étape de grandissement puis d’un détecteur.

Pour ce qui est des sources de photons X disponibles, de nombreux microscopes X sont actuel-
lement installés sur ligne de lumiére synchrotron (voir la section 3.1.2.1.2 dans le Chapitre 3 pour
plus d’informations sur le fonctionnement d’un synchrotron) comme par exemple & ’ALS [Chao2005],
a BESSY [Thiemel994], & NSLS [Jacobsen1991], & ALBA [Sorrentino2015], etc. Cependant, l'instal-
lation de tels microscopes sur synchrotron nécessite pour les utilisateurs de répondre a un appel a
projet pour obtenir du temps de faisceau et utiliser le microscope. Plusieurs groupes de recherches ont
donc démarré le développement de sources X compactes, qui permettent 1'utilisation d’un microscope
X directement en laboratoire [Wachulak2010]. Ces dernieres ont l'avantage de fournir un éclairage
spatialement incohérent ; le flux de ces sources de laboratoire est cependant bien plus faible que celui
disponible dans de nombreux synchrotrons.

L’éclairage de I’échantillon peut étre fait de deux fagon :
— soit en « plein champ » : I’échantillon est éclairé simultanément dans son ensemble;

— soit en mode balayage : ’échantillon est éclairé point par point, et I'image de I’échantillon est

formée en balayant 1’éclairage sur toute la zone d’intérét.

Pour la suite, je ne développerai pas les microscope X a balayage et me concentrerai sur les micro-
scopes plein champ, bien que les premiers permettent également d’obtenir de trés bonnes résolutions
[Jacobsen1991].

Il existe une trés grande variété de microscopes X, tant pour la longueur d’onde d’utilisation,
pouvant aller jusque dans les rayons X durs avec des microscopes a contraste de phase [Rizzi2013], ou
du point de vue du design optique utilisé, comme avec les microscopes « sans lentille » [Sandberg2007]
ou la ptychographie [Thibault2008, Vartiainen2016] par exemple. Ces derniéres techniques exploitent
le champ diffracté par ’échantillon et nécessitent un traitement numérique des images, donc de fortes
puissances de calcul. Quelques techniques d’imagerie pour la microscopie sont décrites au Chapitre 9
de la référence [Als-Nielsen2011].

1.1.3.2.1 Microscope a lentilles de Fresnel

Avec le développement des composants diffractifs et les premiéres tentatives de leur utilisation
pour la microscopie X [Niemannl976] dans les années 1970, les microscopes a lentilles de Fresnel
[Schmahl1978] ont été peu a peu installés sur des lignes de lumiére de nombreux synchrotrons. Le
développement de la fabrication des lentilles & zones de Fresnel par faisceau d’électrons [Kern1984]
a par la suite permis 'amélioration progressive des résolutions atteintes par ce type de microscope.
Désormais, on peut trouver des microscopes X a lentilles de Fresnel commercialisés par la branche
« microscopie X » de la société Zeiss ©, auparavant Xradia.

Les premiers microscopes X a lentilles de Fresnel permettaient d’obtenir des résolution de 'ordre
de quelques dizaines de nm : le tout premier microscope X, installé & Géttingen au synchrotron BESSY
permettait de visualiser des structures de 30 nm [Thiemel994]. Par la suite, les progres réalisés pour

la fabrication des lentilles a zones de Fresnel ont permis d’aboutir a une épaisseur de la derniére zone

6. voir http://wuw.zeiss.com/microscopy/en_de/x-ray.html
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de 15 nm. Or, on a vu (voir paragraphe 1.1.2.2) que la résolution atteignable avec une lentille a zones
de Fresnel est directement liée a ’épaisseur de la derniére zone (i.e. la zone la plus loin du centre du
composant). Ces progres de fabrication des lentilles de Fresnel ont ainsi démontré une résolution de
12 nm pour le microscope XM-1 installé a I’ALS [Chao2009]. Un schéma de ce microscope est donné

en Figure 1.16.
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FIGURE 1.16 — Schéma du microscope XM-1, installé sur la ligne de lumieére 6.1.2 de I’ALS. Source :
Site internet du CXRO (http://www.cxro.1bl.gov)

Ce microscope est installé sur une source « aimant de courbure », qui est la source la moins
cohérente spatialement sur synchrotron. L’éclairage sur 1’échantillon peut donc étre partiellement
incohérent, permettant d’obtenir en théorie une résolution de 0,8 X Apr;zp ou Ayzp est ’épaisseur
de la derniere zone [Chao2005]. Il contient une premiere lentille de Fresnel utilisée comme condenseur,
puis une seconde (dont ’épaisseur de la zone extréme est de 15 nm) qui réalise I'image de ’échantillon
sur un détecteur CCD. Ce microscope a été utilisé pour des grandissements de 2500 [Chao2005] jusqu’a
10600 [Chao2009].

D’autres groupes ont également développé des microscopes X a base de lentilles de Fresnel, no-
tamment en Suéde [Takman2007b] en utilisant une source & plasma. Le plasma est créé par un laser
qui éclaire un jet de liquide (méthanol ou azote liquide) pour émettre du rayonnement dans la gamme
des rayons X mous ou du rayonnement extréme UV. Une attention particuliére doit étre portée sur les
débris provenant de la source afin de ne pas abimer les composants optiques du microscope. Celui-ci
est composé d'un condenseur & miroirs multicouches [Stollberg2006], et 'objectif d’imagerie est une
lentille a zones de Fresnel. Ce microscope a permis ’obtention d’une résolution meilleure que 60 nm
[Takman2007a).

Cet état de ’art de la microscopie X dans la fenétre de ’eau a lentilles de Fresnel est bien entendu
loin d’étre exhaustif et donne juste un apercu de certaines tendances actuelles. En particulier, on
voit également se développer depuis plusieurs années des microscopes X permettant de réaliser de
I'imagerie en 3D par tomographie [Haddad1994, Bertilson2009]. Pour plus de détails sur la microscopie
X a composants diffractifs, on peut également consulter le Chapitre 9 « Soft x-ray microscopy with

diffractive optics » de la référence [Attwood1999].

1.1.3.2.2 Microscope a miroirs
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On a mentionné auparavant ’existence de microscopes a miroirs en incidence rasante (voir 1.1.2.3.1
et [Bridou2002]). Il existe également des microscopes dans la fenétre de ’eau & miroirs en incidence
proche de la normale. Ceux-ci sont généralement basés sur un design d’objectif de Schwarzschild,
tout comme certains systémes de lithographie EUV (voir 1.1.3.1). Comme mentionné auparavant
I’objectif de Schwarzschild, composé uniquement de deux surfaces sphériques, peut étre aplanétique
si I'ouverture numérique n’est pas trop élevée [Shealy1993]. Pour des ouvertures numériques plus
élevées, il est possible d’asphériser les miroirs (configuration Head). Ce type de microscope a I’avantage
d’étre achromatique et de disposer d’une grande distance de travail centimétrique, contrairement aux
microscopes a lentilles de Fresnel dont la frontale est plutét de 'ordre du millimetre.

Les premiers microscopes a objectifs de Schwarzschild ont été développés au début des années
1980 [Haelbich1980]. On trouve en fait relativement peu de microscopes Schwarzschild pour la fenétre
de leau, la plupart ayant été développés pour une longueur d’onde autour de 13 nm [Tketakil994].
Plusieurs microscopes & objectifs de Schwarzschild ont été congu pour la raie Ka du carbone, soit pour
une longueur d’onde de 4,5 nm [Murakamil992]. Ces derniers ont montré une résolution de 'ordre de
plusieurs centaines de nm.

Néanmoins, nous allons voir dans la section suivante que les réflectivités de revétements multi-
couches dans la fenétre de ’eau dépassent rarement 15%. L’efficacité en terme de nombre de photons
est donc bien moindre pour les microscopes & miroirs en incidence normale que pour ceux dont 1’ob-
jectif est une lentille de Fresnel seule. La problématique des défauts des surfaces (erreurs de forme,
rugosité ; voir 1.1.1.3) qui détériorent la qualité de I'image produite et notamment la résolution est
également un frein pour la réalisation de microscopes a miroirs dans la fenétre de ’eau, donc a tres
courte longueur d’onde. Ainsi, méme en ayant des erreurs de forme de I'ordre de 1 nm RMS seule-
ment, ’écart normal RMS en sortie du microscope est de I'ordre de ou supérieur a la longueur d’onde
[Nagatal994]; on est donc bien loin de la limite de diffraction.

Pour cette raison, les miroirs en incidence proche de la normale ont été tres peu utilisés en tant
qu’objectifs d’imagerie pour des microscopes dans la fenétre de ’eau, au profit des lentilles & zones de
Fresnel. Ces dernieres années, ils ont été utilisés davantage en tant que condenseur pour 1’éclairage de

’échantillon, la encore sous la forme d’un objectif de Schwarzschild [Johansson2000, Stollberg2006].

1.2 Revétements multicouches

Nous avons vu précédemment différents types de composants optiques existant pour focaliser les
rayons X, parmi lesquels des substrats traités par un revétement multicouche. Dans cette section,
nous parlerons du principe de fonctionnement des revétements multicouches et présenterons quelques

résultats remarquables, notamment concernant des revétements a courte période.

1.2.1 Histoire

Les études sur les revétements multicouches ont débuté dans les années 1930, avec notamment W.
Deubner [Deubner1930] qui tenta de fabriquer un des tous premiers empilements multicouches (en
l'occurrence Au/Ag), malheureusement sans succes.

Le tout premier revétement multicouche fabriqué avec succes fut un empilement Au/Cu, congu par
J. DuMond et J. P. Youtz en 1940 [DuMond1940]. Leur but était alors de développer une technique

de mesure de la longueur d’onde dans le domaine des rayons X. Ils ont été les premiers a constater
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le phénomene de diffusion entre les matériaux, les performances de leur revétement s’étant dégradées
trés rapidement (la réflectivité du miroir a diminué de moitié en deux jours) [Changl985].

Les rayons X et UV ont alors été quelque peu délaissés comme application possible des revétements
multicouches. Beaucoup d’études furent réalisées pour le domaine visible ou proche infrarouge, avec
notamment le développement de traitements antireflet [DEP1939, Turner1950], de miroirs dichroiques
[Widdop1953] ou de filtres pour sélectionner des longueurs d’onde [Turner1950].

Par la suite, dans la fin des années 1960 et le début des années 1970, ’étude et le développement
de revétements multicouches dans le domaine XUV ont été intensifiés : J. B. Dinklage a fabriqué
et mesuré en diffraction X des multicouches Fe/Mg et Au/Mg de faible période (entre 3 nm et 5
nm) [Dinklagel1967]. Le véritable essor des revétements multicouches dans le domaine des rayons X
a démarré grace a E. Spiller qui proposa en 1972 de les utiliser en tant que revétement réfléchissant
pour les rayons X et UV en incidence normale [Spiller1972, Spiller1976].

Des lors, de nombreuses applications ont engendré le développement des revétements multicouches
dans tout le domaine des rayons X et UV. Des revétements multicouches ont ainsi été développés pour
la microscopie X [Kirz1985, Underwood1986], ou pour la réalisation de lasers X [Ceglio1985], pour
lastronomie [Underwood1987, Keski-Kuhal985, Golub1985] et 'imagerie de plasma [Lowenthall988,
Bridou2002, Seely1994]. Parallélement, concernant la métrologie des revétements multicouches, des
travaux ont été réalisés par Névot et collegues pour développer la réflectométrie en incidence rasante a
rayons X-durs, et en déduire la structure précise (épaisseurs et rugosités interfaciales) de I’échantillon
mesuré [Névot1980].

Les travaux concernant les empilements multicouches ont connu un essor & la fin des années 1980,
avec le développement de la lithographie EUV [Hawryluk1988, Kinoshital989]. On a alors pu voir des
réflectivités meilleures que 50% [Barbeel985], les réflectivités mesurées jusqu’alors étaient rarement
supérieures a 10%. Par la suite, les progres des technologies de dépdts de couches minces ont permis
a la fois d’améliorer les réflectivités pour la lithographie EUV, atteignant plus de 70%, mais aussi
d’étendre les progres aux autres applications des revétements multicouches pour le domaine XUV.

Désormais, les recherches dans le domaine des revétements multicouches se poursuivent afin de
toujours améliorer les réflectivités des revétements, mais permettent aussi d’élargir son champ d’appli-
cations pour les manipulations d’impulsions ultra-bréves [Bourassin-Bouchet2012] ou les revétements
multicouches & périodes extrémement courtes [Windt2002, Ghafoor2006], pour les rayons gamma no-
tamment [Brejnholt2014].

1.2.2 Principe de fonctionnement des revétements multicouches

Comme mentionné a la section 1.1.2.3.2, le principe des miroirs multicouches interférentiels repose
sur la création d’interférences constructives entre les réflexions a chaque interface d’un revétement,
constitué d’une alternance de couches de deux matériaux généralement, parfois trois (voir Figure
1.14). De telles interférences va permettre d’augmenter grandement la réflectivité par rapport a une
interface simple. Dans la suite de cette section, on parlera principalement de revétements multicouches
périodiques a deux matériaux. Les principes et résultats sont généralisables pour les multicouches a
trois matériaux, ou pour les revétements apériodiques.

Dans la suite de cette section, nous allons considérer un revétement multicouche périodique consti-
tué de deux matériaux A et E, d’indices respectivement ng =1 — 4 +i84 et ng =1 — g +i8g. Le
matériau A est 'absorbeur (désigné également par le terme « réflecteur »), ¢’est un matériau lourd, a

fort numéro atomique ; le matériau E est I’espaceur, c’est-a-dire un matériau a numéro atomique plus
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faible et relativement transparent. Une période, d’épaisseur d, est constituée d’une couche de matériau
A d’épaisseur e4 et d’une couche de matériau E d’épaisseur eg. La période est répétée NN fois; dans
la suite on notera « [A/E]y » pour parler d’'une multicouche composée de N périodes de couches de
matériaux A et E, A étant le matériau déposé en premier sur le substrat.
Pour caractériser des revétements multicouches périodiques a deux matériaux, on peut utiliser le
rapport d’épaisseurs I', défini par le rapport entre 1’épaisseur du matériau absorbeur par la période :
r=A_-_°% (1.36)
d €A+ eg
Pour les revétements multicouches pour les rayons X et UV, nous verrons que la période du
revétement doit étre trés courte. Le revétement peut étre assimilé a un cristal diffractif artificiel :
les phénomenes d’interférences qui se produisent dans le revétement sont analogues aux interférences
entre les réflexions sur les différents plans atomiques de cristaux. On observera alors des « pics de
Bragg », correspondant a des maxima d’intensité pour différents ordres de diffraction. La position de
ces pics de Bragg dépend de la longueur d’onde, de la période du revétement multicouche, ainsi que
de 'angle de rasance.
On peut donc écrire la loi de Bragg, qui décrit la diffraction des rayons X par des cristaux, donc
valable également dans le cas de revétements multicouches. Ici, elle donne la condition pour obtenir des
interférences constructives entre les réflexions aux interfaces d’un revétement multicouche de période

d, a la longueur d’onde A et sous un angle de rasance 6 :
2dnegpsin = m (1.37)

avec m l'ordre de diffraction et n. s 'indice effectif du revétement (moyenne pondérée par les épaisseurs
relatives des couches).

Bien que composés de couches tres minces, les revétements multicouches pour le domaine XUV
peuvent également étre décrits en utilisant des propriétés a 1’échelle macroscopique, comme les indices
de réfraction des matériaux composant ’empilement. En particulier, dans le cas de revétements mul-
ticouches, les photons voient une alternance de couches d’indices différents. Il y aura donc réfraction

a chaque interface, ce qui conduit a la loi de Bragg corrigée [Ewald1986] :

oy 2eps
2dsinfy /1 — g = mA (1.38)

ouflefr =1 — ey +iBesy est 'indice effectif, soit la moyenne pondérée des indices des matériaux de

la multicouche. On a donc : fgpp =T -fig + (1 —T) - 0ig.

La loi de Bragg nous permet d’estimer la période du revétement de maniere a réfléchir une lon-
gueur d’onde donnée A pour un certain angle de rasance 6. Par exemple, si I'on travaille & un angle
d’incidence proche de la normale, on a alors sin § ~ 1, soit d &~ \/2 au premier ordre de Bragg. Dans
le cas particulier des rayons X mous, la longueur d’onde est de ’ordre de quelques nm. Les épaisseurs

des couches pour les revétements pour ce domaine spectral sont donc tres fines.

En pratique, les spectres de réflectivité d’un revétement multicouche ne sont pas décrits par des
pics discrets. On observe les pics de Bragg d’une largeur donnée (non nulle), deux pics de Bragg
consécutifs étant séparés par des franges de Kiessig (voir Figure 1.17).

Deux pics de Bragg consécutifs sont séparés par N-2 franges de Kiessig (voir Figure 1.17), avec N le
nombre de périodes, provenant d’interférences entre deux ondes réfléchies par la surface du revétement

multicouche d’une part et par la surface du substrat d’autre part.
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FIGURE 1.17 — Simulation de la réflectivité en fonction de I'angle d’incidence pour une multicouche
[Cr/Sc]2o & une énergie de 8,05 keV.

Les pics de Bragg sont décrits par une certaine largeur spectrale A\ en longueur d’onde ou AFE
en énergie, et de manieére équivalente par une certaine largeur angulaire Af. Ici, on est en présence
d’interférences multiples, ainsi plus le nombre d’ondes interférant sera élevé, plus le pic correspondant
aux interférences constructives sera fin. Autrement dit, plus le nombre de périodes est élevé, plus la
largeur angulaire et spectrale des pics de Bragg sera faible, mais également plus les pics seront hauts
(i. e. la réflectivité élevée). Le choix du nombre de périodes dans un empilement multicouche résulte
donc d’un compromis entre la réflectivité que I'on souhaite (généralement la plus élevée possible) et
la largeur spectrale ou angulaire nécessaire.

A partir d'un certain nombre de périodes, on rencontre également le phénomeéne de saturation :
lorsque le nombre de périodes devient trop grand, I’épaisseur du revétement aura dépassé la longueur
d’atténuation des matériaux utilisés. Les photons ne pourront donc plus pénétrer jusqu’aux couches
les plus profondes du revétement, qui seront donc parfaitement inutiles. Il sera donc vain d’ajouter
encore des périodes une fois la saturation atteinte : les photons ne verront qu'un nombre limité de
couches et la réflectivité ne sera pas augmentée.

La réflectivité d’un revétement multicouche peut étre calculée de différentes manieres, telles que
la méthode matricielle [Abeles1950] ou récursive [Parratt1954]. E. Spiller et collegues ont montré qu'’il
est nécessaire que l'on ait une faible absorption moyenne et un bon contraste d’indice entre les deux
matériaux A et E de la multicouche afin que la réflectivité du revétement soit la plus haute possible
[Spiller1972]. Par exemple, le facteur de réflexion en intensité Rp, 4 pour une interface du matériau E
vers le matériau A en incidence normale peut s’écrire :

2 AS% + AB?

" (2- 04— 0p)% + (Ba + fp) (1:39)

np — 1y
ng +ngy

Rp/a =

avec : Ad =04 —dp et AB = (4 — BE.

On peut donc maximiser Ry, en choisissant des matériaux A et E tels que Ad soit le plus élevé
possible, soit d4 et dg les plus éloignés possible, et avec B4 et Sg les plus faibles possibles. Autrement
dit, on veut également que ’absorption moyenne dans la multicouche soit la plus faible possible.

Dans le cas des rayons X, il peut étre utile de choisir le matériau espaceur de maniere a ce qu’il

possede un seuil d’absorption dont I’énergie est légerement supérieure a I’énergie de fonctionnement
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FIGURE 1.18 — Simulation de la saturation d’un revétement multicouche Cr/Sc : réflectivité maximale
d’une multicouche Cr/Sc en fonction de son nombre de périodes. La réflectivité est simulée pour un

angle d’incidence de 13,5° et la réflectivité pic est mesurée a une énergie de photons de 397,8eV environ.

du revétement. Ainsi, 'absorption sera faible dans ce matériau, et ’on pourra profiter de la résonance
sur la partie réelle de 'indice (contraste d’indice plus élevé par rapport au matériau absorbeur).

Dans la pratique, les performances des revétements multicouches sont limitées par la qualité des
couches, notamment les parametres suivants :
— la qualité des interfaces ;
— le respect de la périodicité du revétement ; plus généralement, I’adéquation du revétement effec-
tivement fabriqué avec les épaisseurs des couches souhaitées.

L’écart d’une interface réelle par rapport a une interface parfaite peut étre décrit par deux phéno-

menes : la rugosité et 'interdiffusion (voir Figure 1.19).

(a) (b) ()

FIGURE 1.19 — Schéma des modeles d’interfaces : (a) interface idéale (b) interface avec de la rugosité

(c) interface avec de I'interdiffusion.

On appelle interface parfaite ou idéale (voir Figure 1.19(a)) une interface entre deux matériaux pour
laquelle la transition entre ces deux matériaux est parfaitement abrupte et le dioptre correspondant
est parfaitement plan.

En pratique, on ne rencontre jamais d’interfaces parfaites. On parle de rugosité (voir Figure 1.19(b))
lorsque la transition entre les deux matériaux est toujours parfaitement nette mais non plane. La

rugosité a une interface indique donc la présence de relief lors de la transition entre les deux matériaux.
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La rugosité correspond a des hautes fréquences spatiales, typiquement supérieures a quelques dizaines
de mm. Par la suite, le terme de rugosité pourra également désigner la moyenne quadratique (ou
RMS) o de Iécart de l'interface réelle avec une interface plane parfaite de référence dans la limite des
hautes fréquences spatiales. Dans le cas de revétements multicouches, la rugosité aux interfaces (ou
rugosité interfaciale) peut s’accumuler au fur et & mesure des couches. La rugosité de surface est alors
plus élevée que celle du substrat sur lequel on a déposé le revétement.

On peut rencontrer également le phénomene d’interdiffusion (voir Figure 1.19(c)). Dans ce cas, la
transition entre les deux matériaux a leur interface n’est plus abrupte. Les deux matériaux peuvent
se mélanger, créant ainsi une zone de transition pouvant étre modélisée par un gradient d’indice.

Rien n’indique a priori que les deux interfaces dans une multicouche composée d’un matériau A et
d’un matériau E sont identiques. En particulier, la rugosité interfaciale aux interfaces « A-sur-E » n’a
aucune raison a priori d’étre identique a la rugosité des interfaces « E-sur-A », et de méme pour
I'interdiffusion.

Dans la pratique, ces deux phénomenes peuvent exister simultanément. Ils contribuent indivi-
duellement a diminuer la réflectivité maximale que 'on peut atteindre avec un certain revétement
multicouche. La Figure 1.20 montre une simulation d’une multicouche Cr/Sc avec différentes valeurs
de rugosités interfaciales (Figure 1.20(a)) ou différents cas d’interdiffusion Figure 1.20(b)). Dans la
Figure 1.20(a), la réflectivité d’une multicouche Cr/Sc a 400 périodes de période 1,6 nm est simulée
en fonction de I’énergie de photon a un angle d’incidence de 10°. Chaque courbe correspond a une
valeur de la rugosité interfaciale ; la méme valeur de rugosité a été utilisée pour toutes les interfaces.
On remarque que la réflectivité pic a chuté de presque 50% lorsque la rugosité aux interfaces vaut
seulement 0,3 nm. De maniére analogue, la Figure 1.20(a) représente la réflectivité pour le méme revé-
tement multicouche pour lequel on a simulé ici le phénomene d’interdiffusion a chaque interface (sans
rugosité). L’interface est simulée par 40 couches d’épaisseur identique, I’épaisseur totale de 'interface
étant indiquée dans la légende de la figure (de 0 & 0,6 nm). Ces 40 couches forment un gradient d’indice
entre les deux matériaux de la multicouche [Windt1998]; par exemple, pour U'interface « Sc-sur-Cr »,

on peut écrire les constantes optiques de la i® couche n; et k; comme :

;= (41 —7) X noy +1 X nge ot ks — (41 —4) X kep +1 X kse

41 41

(1.40)

On voit donc qu’a la fois rugosité et interdiffusion contribuent a grandement détériorer la réflectivité
atteignable en pratique. Il est donc particulierement critique de pouvoir étre capable de fabriquer des

revétements multicouches avec des interfaces les plus proches possible du cas idéal.

1.2.3 Quelques exemples de revétements multicouches

Nous présentons ici quelques résultats concernant des revétements multicouches.

1.2.3.1 Revétements multicouches pour la lithographie EUV

Comme mentionné au paragraphe 1.2.1, les revétements multicouches pour le domaine XUV ont
connu leur essor grace au développement de la lithographie dans le domaine extréme ultra-violet. Nous
présentons ici quelques résultats ayant abouti aux meilleures réflectivités atteintes en incidence non
rasante pour le domaine XUV. On a vu précédemment (voir paragraphe 1.1.3.1) que les systémes

optiques de lithographie EUV peuvent contenir de nombreux miroirs. Il est alors particulierement
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FIGURE 1.20 — Simulation de la réflectivité d’une multicouche [Cr/Sclypp avec (a) différentes valeurs

de la rugosité o (b) simulation de U'interdiffusion pour différentes valeurs de ’épaisseur de l'interface.

critique de pouvoir fabriquer des revétements ayant une réflectivité la plus haute possible, la trans-
mission du systeme étant proportionnelle & R™ ou R est la réflectivité d’un miroir et n le nombre de
miroirs. Une augmentation, méme faible, de la réflectivité R de chaque miroir peut donc conduire a
une grande amélioration de 'efficacité radiométrique du dispositif.

Des revétements multicouches ont été développés pour une longueur d’onde proche de 13,5 nm. Il a
été déterminé que le molybdeéne et le silicium sont de bons candidats pour des multicouches dans cette
gamme d’énergie. La présence du seuil Lo 3 du silicium (A=12,4 nm) permet d’aboutir a de hautes
réflectivités pour une longueur d’onde proche de 13,5 nm (puisqu’elle correspond & une énergie de
photon juste en dessous du seuil du silicium).

Les premiers revétements multicouches Mo/Si ont montré des réflectivités dépassant 50% : Kino-
shita et collegues ont mesuré une réflectivité de 51% pour un revétement Mo/Si a 30 périodes pour un
angle d’incidence de 15° [Kinoshital991]. Ils ont néanmoins noté que la réflectivité pic mesurée était
plus faible que la réflectivité pic attendue (supérieure a 72% théoriquement) en raison d’un phénomene
d’interdiffusion entre les deux matériaux. D’autres études ultérieures ont permis d’obtenir jusqu’a 63%
de réflectivité a une longueur d’onde de 13,7 nm [Takenakal995].

Parallelement, des revétements multicouches contenant du béryllium ont été également développées
dans 'EUV afin de profiter de la présence du seuil d’absorption K du béryllium (hv = 111 €V ou A
= 11,2 nm), incluant des multicouches Mo/Be, Ru/Be, Rh/Be et Nb/Be [Bakshi2009, Skulinal994],
pour des longueurs d’onde vers 11,3 — 11,4 nm. Des réflectivités jusqu’a 70% ont été atteintes, pour
un revétement Mo/Be a une longueur d’onde de 11,3 nm [Bajt1999]. En raison du caractere toxique
du béryllium, ce type de multicouches a été abandonné pour revenir au Mo/Si. Par ailleurs, le couple
Mo/Si donne acces a une plus large bande passante [Attwood1999, Bakshi2009]. Il est également plus
avantageux de travailler a une longueur d’onde un peu plus élevée afin de diminuer les contraintes sur
la qualité des substrats (forme et rugosité). Les multicouches Mo/Si ont donc été préférées pour cette
raison également.

Par la suite, plusieurs groupes ont développé des revétements multicouches basés sur le couple
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Mo/Si mais en y insérant des couches barriéres afin de limiter 'interdiffusion. Il a ainsi été démontré
que 'ajout de couches barrieres en B4C permettait de limiter I'interdiffusion et donc augmenter la
réflectivité [Bajt2002]. Désormais, on trouve des revétements multicouches Mo/Si avec une réflectivité

supérieure a 70%.

1.2.3.2 Multicouches de faible période dans la fenétre de I’eau

Des revétements multicouches pour la fenétre de ’eau ont été étudiés depuis les années 1990 pour
diverses applications, notamment pour la microscopie [Stollberg2006], ou pour les miroirs pour les
impulsions ultra-bréves [Guggenmos2013, de Rossi2015]. Du fait de I’absorption et du probleme de la
rugosité (voir paragraphe 1.2.2), les réflectivités pic atteintes en incidence quasi-normale dans cette
gamme spectrale sont rarement au-dessus de 15%.

On rencontre différents systémes multicouches dans la fenétre de 1’eau : Cr/Sc, W/Sc et W/B4C
pour la moitié basse énergie de la fenétre de 1’eau (énergie inférieure a 400 eV), et Cr/Ti, Cr/V et
Ni/V pour la moitié haute énergie de la fenétre de l'eau.

Dans la partie « basses énergies » de la fenétre de I'eau (hv entre 284 €V et environ 400 eV), on
trouve plusieurs systémes multicouches utilisant du Sc. En effet, la présence du seuil d’absorption L
du Sc (hv = 398,7 €V) permet d’obtenir des réflectivités relativement élevées pour des multicouches
contenant du Sc. Les réflectivités les plus élevées dans cette partie de la fenétre de 1’eau sont obtenues
avec des multicouches contenant du Cr et du Sc. Une réflectivité de 1,8% a néanmoins été mesurée
pour des multicouches W /B4 C [Seely1994] en incidence proche de la normale (10,2°) pour une longueur
d’onde de 3,34 nm. Par la suite, les recherches ont été principalement axées autour du développement
de multicouches Cr/Sc.

Il est assez délicat de comparer directement les valeurs brutes de réflectivités mesurées et reportées
dans la littérature, tant les conditions peuvent étre différentes (nombre de périodes utilisé, angle
d’incidence plus ou moins proche de la normale, énergie de mesure, etc.). Nous donnons dans la suite
de ce paragraphe un aperqu des différents résultats obtenus pour des multicouches Cr/Sc et leurs
dérivés.

Les réflectivités maximales atteintes proches du seuil L du Sc pour une incidence normale (<5°)
allaient de quelques pourcents [Schéfers1998, Kuhlmann2002, Stollberg2006] a 15% dans de rares
cas [Eriksson2003] voire méme 17,3% [Schéfers2003]. Ces deux derniers résultats sont tout particu-
lierement remarquables, puisqu’avant 2003, les réflectivités maximales atteintes dans cette gamme
d’énergie ne dépassaient pas 10%. Parallelement, certaines études ont été faites pour réaliser des mul-
ticouches Cr/Sc apériodiques [Uspenskii2007] afin d’augmenter la largeur angulaire de la multicouche
(et donc minimiser le risque, pour un systéme a deux miroirs, que les revétements pour chaque miroir
soient désaccordés). Cette augmentation de la largeur angulaire se fait cependant au détriment de la
réflectivité pic.

De rares groupes ont réussi a augmenter les réflectivités en utilisant différentes techniques :

— Dajout de couches barriéres en B4C [Gullikson2008, Prasciolu2014]. Les couches barriéres en B4C
permettent a la fois de limiter l'interdiffusion (donc augmenter la réflectivité) et d’améliorer la

stabilité thermique ;

— l'augmentation de la pression résiduelle [Ghafoor2008] ou I'introduction d’azote pendant le dépot.
Ceci a permis l'obtention de la plus haute réflectivité pour des multicouches Cr/Sc a 100 périodes

(réflectivité pic de 11,5% a un angle d’incidence proche de 10°) et présage donc de trés bons
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résultats dans le cas ol on augmenterait le nombre de périodes;

— le polissage ionique au cours du dépdt (périodiquement, apres le dépot d’un certain nombre de
périodes) [Guggenmos2014]. Celui-ci permet de limiter 'accumulation de rugosité interfaciale au

cours du dépot.

Le record de réflectivité dans la fenétre de ’eau est a présent détenu par Eric Gullikson et collegues
[Gullikson2008], qui ont mesuré une réflectivité de 32,1% pour une multicouche Cr/B4C/Sc, avec un
angle d’incidence de 9,2° et une énergie de 398 eV.

Dans la partie plus haute énergie de la fenétre de I'eau, les résultats se font légérement plus rares.
On peut néanmoins noter des revétements Cr/V avec des barrieres en B,C [Gullikson2008, Huang2016].
La encore, pour ce dernier résultat, I’ajout de fines couches barrieres de B4C a permis la réduction de
I’épaisseur de l'interface, ce qui donne acces a une plus haute réflectivité (24,3% a un angle de rasance

de 42°) que sans les barriéres.

1.3 Vers un microscope X a miroirs dans la fenétre de ’eau

1.3.1 L’équipex Morphoscope

Le projet Morphoscope 7 a été mis en place par I’Agence Nationale pour la Recherche afin de créer et
développer une plateforme dédiée a la biologie intégrative. Cette plateforme utilisera des instruments
et techniques d’imagerie et d’analyses a la pointe de la technologie. L’Equipex Morphoscope fait
intervenir de nombreux centres de recherche francais, parmi lesquels le Laboratoire d’Optique et
Biosciences (porteur du projet), le Laboratoire Charles Fabry, le synchrotron SOLEIL, le Centre de
Recherche sur les Biotechnologies Marines, etc.

Il regroupe différents axes de recherche :

— l'installation de différents microscopes existants (microscope confocal, & super-résolution, multi-

modal, etc.)

— le développement de différents systemes d’imagerie, incluant des microscopes a trés haute réso-

lution, des microscopes pour de I'imagerie rapide, etc.

Le réle du Laboratoire Charles Fabry dans ce projet consiste a développer et fabriquer un micro-
scope haute résolution a rayons X. Un tel microscope permettrait alors d’obtenir un nouveau contraste
intéressant tout en proposant une haute résolution. La corrélation des informations ainsi obtenues avec

d’autres techniques de microscopie pourrait alors conduire a des découvertes tout a fait intéressantes.

1.3.2 Microscopie pour la biologie

Il existe actuellement de nombreuses techniques de microscopie pour la biologie. Chaque technique
a ses propres spécificités, et permet donc d’apprendre un type d’information particulier sur I’échantillon
que on observe. On peut distinguer des microscopes optiques (longueurs d’onde allant de l'infrarouge
au visible, en plus des microscopes X décrits précédemment) et des microscopes électroniques.

En ce qui concerne la microscopie optique, on a vu que la résolution dx que 'on peut atteindre

avec un systeme optique d’ouverture numérique ON a la longueur d’onde A vérifie :

0,61
ox = ON (1.41)

7. Equipement d’excellence. Site web : portail.polytechnique.edu/morphoscope
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Dans le cas d’un microscope classique fonctionnant dans le visible, la résolution est éz ~ 200 — 300 nm.
Le Tableau 1.3 recense quelques données pour des techniques de microscopie classiquement utilisées

pour la biologie.

TABLE 1.3 — Quelques techniques de microscopie et leurs caractéristiques

Microscopie ‘ Classique ‘ Confocale | Super-résolution ‘ Electronique ‘
Résolution latérale | 200 nm 180 nm jusqu’a 20 nm | quelques A & quelques nm
Gamme spectrale visible visible visible (electrons)

3D possible ? non oui oui non

Echantillon vivant mais ajout d’agents de contraste | fixé (résine ou cryogénisé)

De nombreuses techniques de microscopie dans le domaine visible se basent sur la détection de
molécules fluorescentes, en général ajoutées artificiellement par ’observateur, mais aussi pour de rares
cas il peut s’agir d’autofluorescence de structures déja présentes dans la cellule. L’ajout de colorants ou
de molécules fluorescentes peut étre toxique pour la cellule. La microscopie électronique est quant a elle
trés contraignante pour la préparation de I’échantillon ; en raison de la faible longueur de pénétration
des électrons dans I’échantillon, celui-ci doit étre treés mince.

Les techniques de super-résolution s’appuient sur le fait d’essayer de dépasser la limite de diffraction
qui contraint la résolution autour de 200 nm pour les microscopes classiques dans le domaine visible.
Pour cela, une grande variété de techniques sont développées, parmi lesquelles les microscopies PALM
(Photo-Activated Localization Microscopy ou microscopie par localisation photoactivée) ou STORM
(STochastic Optical Reconstruction Microscopy ou microscopie de reconstitution optique stochastique)
qui utilisent la localisation a tres haute précision de molécules fluorescentes. Suivant les techniques, des
résolutions de 'ordre de 20 & 50 nm ont été mesurées. On peut se reporter a la référence [Huang2009]

pour plus de détails sur les techniques de microscopie a super-résolution.

1.3.3 Intéréts de la microscopie X dans la fenétre de ’eau a miroirs

Quel serait alors 'intérét d’un microscope X a miroir pour la biologie 7 La microscopie X pour-
rait servir d’intermédiaire entre la microscopie optique conventionnelle et la microscopie électronique,
offrant simultanément une assez haute résolution et un contraste naturel sans besoin d’ajouter des
marqueurs artificiels. La corrélation des informations apportées par ce contraste inédit et des informa-
tions apportées par d’autres microscopies (comme le tragage de certaines molécules particulieres par
fluorescence) permettra certainement des découvertes intéressantes.

On a mentionné auparavant (section 1.1.2.1) le caractére toxique car ionisant des rayons X pour
un échantillon biologique. Comme pour la microscopie électronique, I’échantillon devra étre fixé pour
que les dommages liés aux radiations n’appariassent pas sur I'image produite. L’échantillon doit donc
étre congelé, et placé dans un cryostat. Tout I'intérét d’un microscope X a miroirs est alors dans le fait
qu’un choix approprié de son schéma optique peut permettre d’avoir une longue distance de travail
(plusieurs centimetres), contrairement aux microscopes a lentille de Fresnel dont la distance de travail
est typiquement de l'ordre du millimetre, voire en dessous. La mise en place de 1’échantillon inclus
dans un cryostat pourra donc se faire beaucoup plus facilement avec un microscope a miroirs.

L’étude d’échantillons biologiques dans la fenétre de I'eau n’est cependant pas une spécifictié

du microscope. On pourra ouvrir ses champs d’applications, comme par exemple pour 1’étude de
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matériaux ou du nanomagnétisme. Il suffira alors d’adapter les revétements multicouches pour qu’ils
soient compatibles avec la longueur d’onde d’utilisation.
Le développement d’un tel microscope nous permettra de repousser les limites de ce que 'on sait

faire au laboratoire. En effet, il nécessite de résoudre un certain nombre de défis, parmi lesquels :
— le développement et la métrologie de revétements multicouches & courte période;
— la fabrication et la métrologie de substrats avec un excellent état de surface (forme et rugosité) ;

— la conception d’'un schéma mécanique permettant la tenue, la stabilité et le réglage a 1’échelle

nanométrique des différents composants optiques.

Ces différents points clés seront abordés dans les chapitres suivants. On parlera dans le Chapitre 2
de la conception et 'optimisation du schéma optique du microscope pour garantir a la fois une haute
résolution et un dispositif efficace en terme de nombre de photons. Le Chapitre 3 traitera d’études de
revétements multicouches & tres courte période, notamment en vue de déterminer la structure la plus
réfléchissante a utiliser pour le microscope. Enfin, le Chapitre 4 détaillera les défis liés a la fabrication
du microscope : la fabrication et la métrologie de ses surfaces optiques, sa mécanique de tenue et les

implications sur les revétements multicouches de la géométrie du microscope.

1.3 Vers un microscope X a miroirs dans la fenétre de ’eau






CHAPITRE 2 - Solutions optiques pour la réalisation d’un microscope X 39

Chapitre 2

Solutions optiques pour la réalisation

d’un microscope X

Dans ce chapitre, nous allons voir comment concevoir un microscope X a miroirs pour la fenétre
de I'’eau. Nous parlerons des différentes étapes du processus en vue de la réalisation d’un tel systeme
et présenterons les différentes familles de solutions optiques qui ont été envisagées. Enfin, nous mon-
trerons le chemin emprunté pour arriver jusqu’au design final optimisé du microscope et calculerons

les tolérances associées.

2.1 Point de départ pour I’élaboration du schéma optique

De quoi est composé un microscope 7 Généralement, un microscope dispose d’un premier élément
optique servant a l'illumination de I’échantillon, puis d’un second, 1’objectif, servant a réaliser I'ima-
gerie sur un détecteur. La Figure 2.1 représente une vue schématique de ce a quoi doit ressembler le

microscope X que nous voulons concevoir.

Source X Mise en . . Objectif d'imagerie ,
Echantillon ) o & Détecteur
synchrotron forme pour a miroirs
I"éclairage - = r N
b
|
|
1
: |
: |
p— \ y
% cryostat

FIGURE 2.1 — Schéma de principe du microscope.

La microscope sera utilisé sur une ligne de lumiére synchrotron. Il devra disposer d'un systeme
optique de mise en forme du faisceau dédié a ’éclairage de I’échantillon, notamment pour le contréle de
la cohérence spatiale. Dans le cadre de cette these, nous ne nous sommes pas intéressés a la conception
du systeme d’éclairage de 1’échantillon.

Dans toute la suite de ce manuscrit, il sera question du développement de ’objectif d’imagerie du
microscope. L’objectif doit réaliser la conjugaison entre I’échantillon (plan objet) et le détecteur (plan

image). Les modalités de cette conjugaison vont étre précisées par le cahier des charges.
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2.1.1 Elaboration du cahier des charges

La premiere étape pour concevoir le microscope désiré est d’établir précisément son cahier des

charges. Pour cela, on a besoin de spécifier différents parametres :
— la longueur d’onde d’utilisation ;
— la résolution souhaitée ;
— Touverture numérique;
— le grandissement ;
— le champ.

Nous allons détailler dans la suite la détermination de ces différents parametres pour le cahier des

charges.

2.1.1.1 Longueur d’onde d’utilisation

Le choix de la longueur d’onde d’utilisation résulte d’'un compromis entre différents aspects a

prendre en compte :

1. on souhaite avoir la meilleure résolution possible (directement proportionnelle & la longueur
d’onde d’apres le Chapitre 1) ;

2. la transmission de I'objectif de microscope doit également étre la meilleure possible, et la réflec-
tivité maximale des revétements multicouches qui vont étre utilisés dépend directement de la

longueur d’onde.

Par ailleurs, des aspects supplémentaires sont a considérer dans le cas ot I'on veut utiliser le microscope

pour imager des échantillons biologiques :

3. on souhaite ne pas trop détériorer I’échantillon, c’est-a-dire limiter la dose de rayons X qu’il
recoit. A flux égal sur le détecteur, on a donc intérét a choisir une longueur d’onde pour laquelle

I’absorption dans I’échantillon est la plus faible possible;

4. on souhaite également le contraste le plus fort possible pour ’observation de cellules biologiques,
donc entre le carbone (contenu dans les structures de la cellule) et ’eau (composant principal
de la cellule).

La Figure 2.2 montre différentes tendances possibles suite aux critéres mentionnés précédemment.
En effet, si 'on veut minimiser la dose regue par ’échantillon, la Figure 2.2(a) nous indique qu'il
faut plutot utiliser une courte longueur d’onde. A Dinverse, si Pon souhaite maximiser le contraste
d’absorption entre I’eau et le carbone, il vaudra mieux se placer pres des grandes longueurs d’onde de
la fenétre de ’eau (voir Figure 2.2(b)). Enfin, la Figure 2.2(c) montre la réflectivité pic de multicouches
Cr/Sc en fonction de la longueur d’onde d’utilisation. Cette réflectivité pic a été calculée en faisant
varier la période de la multicouche en fonction de la longueur d’onde selon la loi de Bragg corrigée (voir
I’équation (1.38) dans le Chapitre 1), et en gardant un rapport d’épaisseurs I', un angle d’incidence 6 et
une rugosité aux interfaces o constants. Cette Figure indique donc que pour maximiser la réflectivité
des miroirs, donc la transmission de 'objectif, la longueur d’onde optimale se situerait au milieu de
la fenétre de 1’eau, juste au-dessus du seuil L du Sc (A=3,11 nm). Ce dernier critére n’est absolument
pas a négliger : pour un systéme optique composé de deux miroirs ou plus, la moindre diminution de
la réflectivité par miroir peut engendrer une perte importante de la transmission du systéme entier.

Ceci pourra nécessiter un long temps d’intégration pour faire une image, et donc une forte dose de

2.1 Point de départ pour I’élaboration du schéma optique
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FIGURE 2.2 — Détermination de la longueur d’onde d’utilisation : (a) Longueur d’atténuation dans
I'eau et le carbone en fonction de la longueur d’onde; (b) Contraste entre l'eau et le carbone pour
différentes épaisseurs en fonction de la longueur d’onde (voir aussi la Figure 1.9 du Chapitre 1); (c)

Réflectivité maximale de multicouches Cr/Sc en fonction de la longueur d’onde d’optimisation.

rayonnement absorbé par 1’échantillon. Par ailleurs, on doit aussi garder en téte que plus la longueur
d’onde sera courte, plus I'influence de la rugosité et des erreurs de formes des substrats sera importante.

Finalement, il est apparu plus judicieux de choisir la longueur d’onde qui permettait de maximiser le
flux en sortie du microscope, c’est-a-dire celle pour laquelle la réflectivité des revétements multicouches
est la plus élevée. Dans ce chapitre, nous choisirons de travailler avec une énergie de fonctionnement
relativement proche (et en dessous) du seuil L du Sc : 395 eV. Ceci correspond a une longueur d’onde
de 3,14 nm. Par la suite, la valeur exacte de cette énergie ou longueur d’onde de travail pourra
étre optimisée par I’étude des revétements multicouches. Cette optimisation n’induira qu’une faible
variation de la longueur d’onde et n’aura donc pas d’incidence sur le design optique que 'on aura

optimisé ici a la longueur d’onde de 3,14 nm.

2.1.1.2 Résolution et ouverture numérique

Maintenant que nous connaissons la longueur d’onde qui sera utilisée pour le microscope, il convient

de déterminer la résolution désirée et donc 'ouverture numérique du microscope.

Dans un premier temps, nous avons visé une résolution objet de 10 nm, soit approximativement
le record en terme de résolution obtenu pour un microscope X dans la fenétre de 1’eau [Chao2009).
Nous allons voir par la suite que cette valeur ne sera pas atteignable en raison des erreurs de forme des
substrats (paragraphe 2.3.1). Néanmoins, ces premiers calculs nous permettront de déterminer le type
de solution optique qui garantira le meilleur compromis entre qualité optique de I'image, efficacité en
terme de nombre de photons et faisabilité (des surfaces optiques, de la mécanique, des revétements
multicouches).

On considére donc pour les deux premieres sections de ce chapitre que 'on souhaite obtenir une
résolution objet dx de 10 nm. Nous parlerons ici de la résolution comme définie par la fréquence de

coupure de la FTM (voir paragraphe 1.1.1.1 du Chapitre 1). Ainsi, en éclairage incohérent :

A

or — —
¥ T 20N,y

(2.1)

ot ONyy; est ouverture numérique objet du microscope. Avec dx = 10 nm et A = 3,14 nm, on obtient

2.1 Point de départ pour I’élaboration du schéma optique
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que 'ouverture numérique objet doit étre :

A
ONopj = 5= = 0157 (2.2)

26
2.1.1.3 Grandissement et champ objet

Afin de déterminer maintenant quel grandissement est nécessaire et quel champ objet on désire,
nous avons besoin de quelques informations sur les détecteurs existant pour les rayons X. Il existe une
grande variété de détecteurs compatibles avec la gamme spectrale des rayons X mous. Apres quelques
recherches chez différents fournisseurs (Princeton Instruments, Andor, etc.), on trouve que plusieurs
détecteurs présentent une taille de pixel de 13,5 pm. Cette valeur sera utilisée pour la suite. A titre
indicatif, on donne en Table 2.1 quelques exemples de détecteurs existant pour la gamme spectrale des
rayons X mous. On considerera également que l'on choisit un détecteur de taille 2048 pixels x 2048

pixels.

TABLE 2.1 — Principales caractéristiques de quelques détecteurs pour la fenétre de 'eau (« back illu-
minated CCD »)

Constructeur Princeton Instruments Andor
Modele PIXIS-XO PI-MTE iKon-L SY ‘ Classic SX
Gamme spectrale 30 eV-10 keV | 1,15 eV-9 keV | 10 eV-10 keV | 10 eV-10 keV
Taille du pixel 13,5 pm 13,5 pm 13,5 pm 13,5 pm
Taille du capteur (pixels?) 2048x2048 20482048 2048 <2048 2048x2048
Dynamique 16 bits 16 bits 16 bits 16 bits
Rendement quantique @400eV 55% 55% 5% 5%
Courant d’obscurité (e~ /piz/s) | 0,002 @-60°C | 0,05 @-40°C | 0,0175 @-55°C | non indiquée
Profondeur du puits 100 ke~ 100 ke~ 100 ke~ 100 ke~

Le grandissement de 1'objectif du microscope doit étre choisi de sorte que 1’échantillonnage par le
détecteur permette de conserver la résolution annoncée de 10 nm. Pour cela, le théoreme de Shannon
indique que la fréquence d’échantillonnage v, doit étre au moins deux fois supérieure a la fréquence

maximale, désignant ici la fréquence de coupure v. de I'objectif. Autrement dit :

20N;
uech:2xu0:2x% (2.3)
ou de maniere équivalente :
1 1
Apig = 5530' = 56;10 X gy (2.4)

ol api; est la taille du pixel et g, le grandissement de I'objectif du microscope. Avec ap;, = 13,5 um

et 0z = 10 nm, on trouve que le grandissement doit étre g, = 2700.

En ce qui concerne le champ objet, on suppose que 'on utilisera un détecteur de dimensions 2048

pixels x 2048 pixels. Coté « objet », cela correspond & un carré de coté :

' 5
Yrot = 2048 x “;’”” — 2048 x 5 = 10,24 um (2.5)
Y

Par la suite, pour les simulations, nous utiliserons un champ objet maximal y,; correspondant a la

demi diagonale de ce carré :

V2
Yobj = 5 Ytot ~ 7,24 pm (2.6)

2.1 Point de départ pour I’élaboration du schéma optique
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2.1.1.4 Récapitulatif du cahier des charges

En plus des parametres calculés précédemment, le systeme optique devra satisfaire des critéres
de faisabilité (tolérances d’alignement pas trop strictes, encombrement raisonnable, surfaces optiques
faisables et compatibles avec les revétements multicouches, etc.). En particulier, on souhaite que le
microscope dispose d’une distance de travail suffisamment confortable pour I'insertion du cryostat qui
contiendra 1’échantillon. Celle-ci devra étre centimétrique.

Les principaux parametres du cahier des charges sont regroupés dans la Table 2.2.

TABLE 2.2 — Récapitulatif du cahier des charges.

Parametre Valeur
Résolution 10 nm
Ouverture numérique 0,157
Grandissement 2700
Champ objet 7,24 pm
Distance de travail | quelques cm
Encombrement <2-3m

2.1.2 Outils pour la simulation et 'optimisation du design optique

Maintenant que le cahier des charges a été établi, nous allons pouvoir étudier et optimiser le
schéma optique de l'objectif du microscope. Pour cela, en fonction du type de solution choisi (voir le
paragraphe 2.1.3), la premiére mise en place des éléments composant le systéme est dans un premier
temps effectuée par des calculs dans le domaine paraxial, c¢’est-a-dire en faisant I’approximation de
Gauss pour laquelle les rayons lumineux passent pres de ’axe optique avec un faible angle par rapport
a cet axe. Ces calculs nous permettent de positionner grossierement les différents éléments de maniere
a s’approcher au mieux dans un premier temps du cahier des charges : obtenir la bonne conjugaison,
avoir une ouverture numérique permettant la résolution souhaitée, etc. Pour des systémes relativement
simples, il est possible également de choisir certains parametres du systéme de sorte & annuler certains
termes d’aberration. Ce premier schéma optique servira de point de départ pour l'optimisation par
ordinateur.

Le systeme optique est ensuite évalué puis optimisé en utilisant un logiciel de conception optique,
en l'occurrence le logiciel OSLO® (Optics Software for Layout and Optimization) de la société Lambda
Research Corporation .

Le logiciel OSLO est un logiciel permettant le calcul de la propagation d’un certain nombre de
rayons de maniere séquentielle a travers différentes surfaces qui composent le systeme optique étudié.
L’étude de la maniére dont les rayons se propagent a travers le systéme optique permet de définir sa
qualité optique. Le logiciel dispose de différents outils pour définir le systeme, quantifier et optimiser ses
performances optiques. Ces différents points seront rapidement décrits dans la suite de ce paragraphe.

Tout d’abord, la définition géométrique d’un systeme optique se fait par la saisie des informa-
tions concernant les différentes surfaces qui le composent, dans l'ordre dans lequel les rayons vont les
voir. Un exemple est donné en Figure 2.3. On indique notamment le rayon de courbure de la surface

considérée (colonne « RADIUS »), son « demi-diameétre » (rayon d’ouverture; colonne « APERTURE

1. www.lambdares.com/oslo
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RADIUS »), la distance entre cette surface et la surface suivante (colonne « THICKNESS ») et le
milieu qui suit cette surface (verre, air, surface réfléchissante, etc. ; colonne « GLASS »). Il faut égale-
ment définir les conditions de fonctionnement du systeme optique (longueur d’onde, champ) ainsi que

la position de la pupille (représentée par la mention « AST » dans la liste des surfaces) et 'ouverture.

Ouverture Demi champ
numérique objet objet (mm)

B Surface Data

o
x |
|Gen |[ setup |[ wavklength |[ Field Points |[ varidbles |[ braw on ][ Group ][ Notes |
Lens: Schwarzschild =xz0 Zoam ‘- 1 of 1 ET1 S7.720674 Longueur
Object num aper 0.150000 Object height -0.072400 Primary wavin 0.003140 —) d’onde
SRF RADIUS THICKNESS APERTURE RADIUS GLASS SPECIAL (en pm)
0Bl o.oo0000 [ | e0.onoooo [ | 0.072400 s | [
Pupille ===—=5-25T] 0.000000 ] -60.000000 [ ]  3.102331 arr ] [
o.oo0000 [ | 27o.222277 (W]  0.072400 S | st [ [
[ 3] -210.000000 | -135.58048% 41.250852 [ & |REFL_HATCH__| [_]
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FIGURE 2.3 — Un exemple de systeme optique défini par une séquence de plusieurs surfaces.

Le systeéme optique peut ensuite étre évalué de différentes fagons. Nous ne présentons ici que les
méthodes qui vont étre utilisées dans la suite de ce manuscrit. Le logiciel OSLO permet de calculer le
« spot-diagramme », c’est-a-dire la répartition des impacts dans le plan image d’un faisceau de rayons
traversant le systeme optique. Les rayons de ce faisceau sont choisis de sorte a former une grille dans
la pupille. L’énergie portée par chaque rayon est proportionnelle & la sous-surface qu’il représente dans
le plan de la pupille.

Afin de pouvoir donner un critére quantitatif sur ce tracé, il est possible de calculer 1’énergie
encerclée de la tache image correspondante. Ainsi, OSLO calcule pour cette tache image la proportion
de I’énergie incluse dans un cercle en fonction du rayon de ce cercle. Ceci permet de donner une
estimation du rayon de la tache : par analogie avec un systeme optique limité par la diffraction, on
considérera que le rayon de la tache p sera tel qu'un cercle de rayon p contiendra 84% de 1’énergie.
Pour ces calculs, le logiciel peut prendre en compte deux approches (voir le paragraphe 1.1.1.2 du
Chapitre 1) :

— soit I'approche diffractive dans le cas de faibles aberrations : le calcul est alors fait d’apres la
PSF (calculée par transformée de Fourier) ;

— soit 'approche géométrique dans le cas de fortes aberrations : le calcul est alors fait d’apres le
spot-diagramme.

La surface d’onde étant perpendiculaire aux rayons, le logiciel OSLO peut également calculer la
surface d’onde, dans le plan image par exemple. On peut ensuite avoir acces a la moyenne quadratique
de I’écart normal.

L’optimisation d’un systeme optique se fait en choisissant parallelement un certain nombre de

variables (rayons de courbure, distances, etc.) et en construisant une fonction de mérite adaptée

2.1 Point de départ pour ’élaboration du schéma optique
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qu’OSLO va chercher a réduire le plus possible au fur et a mesure des itérations en modifiant la valeur
des variables. Le choix d’une fonction de mérite (appelée aussi fonction d’erreur) adaptée dépend de
ce que 'on souhaite. Une fonction de mérite regroupe un certain nombre d’opérandes associées & un
certain poids; elle est la somme quadratique pondérée de ces différentes composantes. La minimisation
de la fonction d’erreur lors de l'optimisation permettra alors d’annuler ou de minimiser certaines
grandeurs, telles que des coefficients d’aberrations, le rayon RMS de la tache image, etc. Il existe
plusieurs fonctions d’erreur définies par défaut dans OSLO. Celle que nous allons utiliser dans la
suite permet de minimiser le rayon RMS de la tache image pour plusieurs points du champ que I'on
aura spécifié préalablement. Nous utiliserons également au début des optimisations la fonction de
mérite contenant les coefficients d’aberration du 3¢ et 5° ordre. Il est également possible d’ajouter
manuellement des contraintes additionnelles dans la fonction de mérite, par exemple pour fixer la
distance focale du systeme optique, le grandissement de la conjugaison étudiée, etc.

Enfin, il est possible de tolérancer le systéme optique que 'on a optimisé afin de déterminer si
la solution que 'on a trouvée est bien faisable et robuste & d’inévitables écarts (de distances, rayons
de courbure, etc.) par rapport au cas idéal ou si les contraintes sont trop difficiles a tenir. Pour cela,

différents principes peuvent étre implémentés dans OSLO :

— les parametres dont on étudie la tolérance sont perturbés. On étudie alors I'influence de ces

perturbations sur la qualité du systéme (via sa fonction d’erreur) ;

— on peut définir un critére donnant la variation maximale tolérable de la fonction d’erreur et

OSLO peut calculer pour chaque parametre individuellement la tolérance associée.

Pour ces deux cas, chaque parameétre (distances, rayons de courbure, etc.) est étudié individuellement.
On doit donc en tenir compte pour la définition du critére sur la fonction d’erreur : le systéeme optique
doit rester correct dans le cas ou tous les parametres sont perturbés simultanément. Une fois les
calculs des tolérances effectués, on peut simuler I'influence de perturbations simultanées sur tous les
parametres tolérancés par une analyse de Monte Carlo. Celle-ci nous permettra de vérifier que la
probabilité d’obtenir un systéme optique ne répondant pas au cahier des charges reste relativement
faible.

Pour certains systémes optiques, il peut étre possible de régler expérimentalement certains pa-
rametres, comme par exemple la position du détecteur. Dans OSLO, ces parameétres ajustables sont
désignés par le terme « variables compensatrices », et permettent bien souvent d’assouplir les tolérances

sur les autres grandeurs.

2.1.3 Présentation des différentes familles de solutions possibles

Afin de répondre au cahier des charges exposé précédemment, nous avons étudié différentes solu-
tions optiques, d’abord par calculs « a la main » puis grace au logiciel OSLO. Nous avons choisi de
baser le design optique de ’objectif du microscope sur un objectif de Schwarzschild.

Un objectif de Schwarzschild est constitué de deux miroirs sphériques concentriques. On place en
général la pupille dans le plan du centre de courbure. Grace a cette géométrie, la plupart des aberra-
tions sont annulées : en effet, le dispositif est alors a symétrie centrale autour du centre de courbure
commun des deux miroirs (et a symétrie de révolution pour un point sur I’axe). Seules les aberrations
respectant ces symétries seront présentes, telles que ’aberration sphérique et la courbure de champ.
Nous verrons par la suite qu'un choix judicieux des rayons de courbure des deux miroirs permettra

d’annuler I'aberration sphérique du troisieme ordre, améliorant donc les performances optiques de ce

2.1 Point de départ pour I’élaboration du schéma optique
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systeme. Par ailleurs, la distance de travail du Schwarzschild est déterminée par la distance entre
I'objet et la pupille. Cette distance pourra étre choisie comme on le désire; elle sera de plusieurs di-
zaines de millimetres. Le Schwarzschild semble donc étre tout indiqué pour répondre a notre cahier

des charges.

Pour 'objectif d’imagerie du microscope, différents types de solutions contenant un Schwarzschild

ont été envisagées :
— un objectif de Schwarzschild seul, a fort grandissement ;

— un objectif de Schwarzschild & grandissement plus modéré suivi d’un troisiéme miroir sphérique

participant au grandissement ;

— un objectif de Schwarzschild a grandissement modéré, suivi d’un scintillateur permettant de réa-
liser une conversion des rayons X en lumiere visible, puis d’un systéme optique visible participant

également au grandissement.

Ces trois types de solutions sont étudiées et comparées en détails dans la section suivante.

2.2 Détermination de la famille de solution la plus adaptée

2.2.1 Objectif de Schwarzschild seul

Le schéma optique le plus simple consiste a utiliser un objectif de Schwarzschild seul. En effet, on
a dit que sa géométrie permettait d’annuler une grande partie des aberrations. Les notations que nous

allons utiliser sont données en Figure 2.4. En particulier, on va noter :
— M et M5 respectivement les miroirs primaire et secondaire et C leur centre de courbure commun ;
— A la position de I'objet et A’ la position de I'image ;
— vy le champ objet et y’' le champ image ;
— ONgyp; = sina 'ouverture numérique objet et O N,y = sin o/ T'ouverture numérique image ;
— S1 et So les sommets de My et My ;
— Ry et Ry leurs rayons de courbures en valeur algébrique (R; = S1C < 0 et Ry = S2C < 0);

— @1 et ¢9 leurs diametres.

R R
M2{®22 Ml{d

Détecteur
a a’
y . X |
T A'
Al C y l«
Objet

FIGURE 2.4 — Schéma d’un objectif de Schwarzschild et des notations utilisées.

En premiére approximation (pour les calculs paraxiaux), I'objectif de Schwarzschild est équivalent

a une lentille mince placée en C et de focale f’. En effet, en notant A; I'image intermédiaire de A par

2.2 Détermination de la famille de solution la plus adaptée



CHAPITRE 2 - Solutions optiques pour la réalisation d’un microscope X 47

M12
1,12
ca'cA s 112 2 2x(R-Ry) 1
1 N 12 cA CA (CS, C8§; R1 x Ry f!
CA;,  CA" C5y
avec R R
/ 1 X fig
o fuxfe 2.
f 2><(R2—R1) (7)

Pour une conjugaison infini — foyer, ’aberration sphérique du 3° ordre peut étre annulée en
choisissant les rayons de courbure des miroirs tels que :
B Ry 3 — \/g

= 2= = . 2.
U ) 5 (2.8)

Dans le cas présent, le grandissement du Schwarzschild est tres élevé (x2700) ; on peut donc considérer
que ce rapport permet de bien s’approcher du cas sans aberration sphérique. Une optimisation sera
ensuite réalisée pour affiner le rapport des deux rayons de courbure de sorte & ne plus avoir d’aberration
sphérique dans la conjugaison étudiée.

Les relations (2.7) et (2.8) donnent :

R2:—2><(1—u)><f/

R (2.9)
R =2
U
Le grandissement du Schwarzschild correspond & ggepw = %. On a donc aussi :
fl= 8w oA (2.10)
1- gSchw

Avec toutes les relations précédentes, on voit qu’il suffit de choisir la distance C' A pour fixer tous les
autres parametres (distances, rayons de courbure, etc.). Le choix de la distance objet C'A va notamment
conditionner I’encombrement du Schwarzschild (1 + |gsenw|) x |CA|.

On peut par ailleurs donner une estimation du diameétre des deux miroirs :

¢1 ~ 2 X tana x (|@\ — Rl)
7 (2.11)
$o ~ 2 x tana’ x (]CA’] + R2>

Enfin, on peut calculer le taux d’obturation du Schwarzschild Tg.pq. Il est défini comme étant le

rapport des surfaces du miroir secondaire et primaire rapportés dans le plan de la pupille. Ainsi :

o5 dgm)_[erx (AT m)
N ¢1 X (E_RQ)

TSchw = ¢1 (212)

Pour résumer, les calculs précédents ont montré qu'il suffit de choisir la distance de travail AC' pour
en déduire tous les autres parametres du Schwarzschild (a ajuster légerement pour les adapter a la
conjugaison), sachant que le grandissement et I’ouverture numérique objet sont fixés par le cahier des
charges (|gschw| = 2700 et ONg,; = 0,157). On regroupe dans la Table 2.3 les valeurs des principaux
parametres en fonction de la distance de travail.

La Table 2.3 met en évidence des limitations sérieuses a un design composé d’'un Schwarzschild

uniquement. En effet, cette solution nécessite un encombrement trés élevé, de plusieurs dizaines de
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TABLE 2.3 — Valeurs calculées des parametres principaux du Schwarzschild. Les valeurs posant pro-

bleme sont indiquées en caracteres gras et surlignées en gris.

. Miroir primaire (mm) | Miroir secondaire (mm) Encombrement
Parametre Focale (mm)
Ry P1 R b2 (m)
AC=10mm | -32,349 | 13,464 | -12.356 3,139 9,996 27
AC =20mm | -64,697 | 26929 | -24,712 6,277 19,993 54
AC = 60 mm | -194,092 | 80,787 | -74,137 18,831 59,078 162

metres, en raison du fort grandissement, ce qui provoquerait d’énormes difficultés pour le réglage
ou la stabilité mécanique notamment. Cet encombrement pourrait étre quelque peu réduit si 'on
choisit une distance de travail plus courte; c’est cependant au détriment de la faisabilité des miroirs,
particulierement du secondaire, dont le diametre devient bien trop petit pour étre fabriqué avec la
qualité de surface requise. Ce serait d’ailleurs toujours le cas en utilisant un grandissement plus faible :
ainsi, si la résolution visée n’était plus que de 100 nm, le grandissement serait divisé par un facteur
10, ce qui donnerait malgré tout un encombrement de plus de 16 m avec une distance AC' de 60 mm.

Cette solution ne semble donc pas réalisable en pratique.

2.2.2 Solution a trois miroirs

Nous allons & présent étudier une autre famille de schéma optique, pour laquelle la puissance de
I'objectif est répartie entre un objectif de Schwarzschild et un troisieme miroir sphérique. Ceci permet
donc d’utiliser un grandissement plus faible pour le Schwarzschild ce qui réduit 'encombrement du
Schwarzschild. Par ailleurs, ’ajout du troisiéme miroir permet de replier le systéme, ce qui permet

également de limiter 'encombrement du systeme complet.

2.2.2.1 Mise en place géométrique

Dans un premier temps, nous allons mentionner rapidement les calculs préliminaires nécessaires a
la mise en place du systeme. La Figure 2.5 représente un schéma du systéme a trois miroirs et quelques

notations que nous utiliserons par la suite.

R, {Rl {R3
Ma{s  Mi{g Mo,
(04
vy A1,
1
Al C
Objet

y Détecteur

FIGURE 2.5 — Schéma du systéme a trois miroirs et les notations utilisées.
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Pour la partie « Schwarzschild », les calculs seront exactement les mémes que précédemment. Les
notations utilisées seront cependant différentes du paragraphe 2.2.1 (afin notamment de garder le fait
que A’ est 'image de A par 'objectif complet) :

M. M. N M, ..
2y Ay —25 A’ (ou « —= » signifie « a pour

— la conjugaison est la suivante : A M, Aq
image par le miroir M; »);

— les grandissements du Schwarzschild, du 3° miroir et du systeme complet seront notés respecti-
vement gschw, 93 €t Gior- On a donc : gior = gschw X 93 ;

— les angles d’ouverture objet, apreés le Schwarzschild et image seront notés respectivement «,

/
/ / A .o = %Schw — _a .
gy €6 . Ces angles vérifient : of = =She = 5=

— de maniére analogue a ce qui précede, on notera R;, ¢; et S; respectivement le rayon de courbure,

le diametre et le sommet du miroir M; ;

— le centre de courbure commun aux miroirs primaire et secondaire est noté C; celui du miroir M3
est noté C;

— y est le champ objet et ¢ le champ image (¢ = grot X y) ;

— on notera 8 ’angle d’inclinaison du miroir M3 par rapport a ’axe optique.

Pour les calculs préliminaires, on ne tient pas compte de I'inclinaison du miroir Mjs. La position

de I'image A’ est telle que :
1 1 2

C3 A * C34, - (353

(2.13)

Ainsi : R
C3 Al = —73 (1+ g3) (2.14)
On considere que le grandissement total de 1'objectif g:o: peut étre positif ou négatif. Le grandis-
sement du Schwarzschild sera négatif; on peut accepter que le grandissement du 3° miroir soit positif
ou négatif. Pour pouvoir réduire le grandissement du Schwarzschild, il faut que |g3| > 1. On veut de
plus que I'image A’ soit réelle (I'image doit se former sur un détecteur), ce qui impose que S3A’ < 0.
Deux cas sont possibles :
— si le miroir M3 est convexe (R3 = S3C5 > 0) : I'image intermédiaire As doit étre virtuelle et
située entre S3 et le foyer F3 de M3. Dans ce cas, g3 > 0;
— si le miroir M3 est concave (R3 = S3C3 < 0) : 'image intermédiaire Ay doit étre réelle et située
entre F3 et Cs. Dans ce cas, g3 < 0.
Afin de simplifier la mécanique de tenue du dispositif, on a choisi de placer le détecteur a peu
prés au niveau du miroir primaire. On peut donc calculer le rayon de courbure de M3 de sorte a avoir
5547 ~ [5155|.

D’une part :

S3A’ = S3C5 + C3A’
R R (2.15)

=R3—(93+1)X7:—7X(93—1)

D’autre part :

5153 = 51C + CAg 4+ AyC3 + (353

_ —  g3+1 Rs
= R1 + gschw X CA+ n <o Ry (2.16)

— 1- R

=R + gSchw X CA+793 X =2

93 2
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donc :

- 2 o
S A =19185] = Ry=— 9392 « <R1 T GSehn X CA) (2.17)
— 93

Le choix du grandissement g3 du miroir M3 ainsi que la distance objet—pupille AC permet donc
de définir un point de départ respectant a priori les conditions que I'on a fixées.

En pratique, le miroir M3 doit étre incliné d’un angle S pour pouvoir placer correctement le
détecteur. Pour cela, on choisit de laisser une marge, notée m (voir Figure 2.6), entre le bord du

miroir primaire et la caméra (de largeur notée /). L’angle d’inclinaison du 3° miroir vérifie :

®/24+1/2+m
5153

tan2f = (2.18)

Pour les calculs, on a considéré une caméra de largeur 130 mm (la caméra iKon-L SY de chez
Andor a une largeur de 128 mm) et une marge de 20 mm entre le bord du miroir primaire et le bord

de la caméra.

Objet

. |
|

o

m 28

I B

Détecteur

FIGURE 2.6 — Schéma du dispositif a trois miroirs et les notations utilisées pour l'inclinaison du

troisiéme miroir.

Les résultats de ces calculs préliminaires sont indiqués en Table 2.4 pour quelques systemes a
trois miroirs étudiés. Ici, 'encombrement désigne la place maximale occupée par le systeme optique,
soit la distance AS3. Les résultats de la Table 2.4 montrent que la solution & trois miroirs semble
géométriquement acceptable : suivant le choix du grandissement du Schwarzschild et de la distance AC,
il est possible d’obtenir a la fois des diametres de miroirs et un encombrement tout a fait raisonnables

(diameétres supérieurs & 10 mm pour un encombrement de quelques meétres).

2.2.2.2 Optimisation des parameétres

Le schéma optique a trois miroirs est composé d'un Schwarzschild (systéme optique aplanétique)
et un troisieme miroir, qui peut ajouter des aberrations potentiellement génantes. J’ai donc tenté, par
simulation et optimisation sur OSLO, de déterminer s’il était possible de corriger ces aberrations en
respectant le cahier des charges.

Différentes configurations ont été testées, incluant différentes valeurs de grandissement du miroir
M3 et différentes valeurs de la distance AC. Compte tenu du fort grandissement nécessaire pour le
systeme complet, le grandissement du miroir a été choisi de sorte a équilibrer a peu pres la puissance

entre le Schwarzschild et le 3° miroir. Ainsi, le grandissement du Schwarzschild était typiquement entre
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TABLE 2.4 — Parametres de systémes a trois miroirs en fonction de la distance AC' et du grandissement
g3 du miroir M3. Les rayons de courbure et les diametres sont indiqués en millimetres. L’angle

d’inclinaison du miroir M3 est donné en degrés.

_ Miroir primaire | Miroir secondaire Miroir tertiaire Encombre-
AC 9Schw g3 min min
Ry ol Ry o) Rs 3 I53 -ment (m)
54 52,05 0,50 | 4,36 1,50
—-50 —95,18 | 39,78 | —36,35 9,19
—54 —52,05 0,52 | 4,20 1,56
g 27 215,40 0,99 | 2,15 2,93
—100 -96,12 | 40,08 | —36,71 9,30
3 —27 —215,40 1,06 | 2,00 3,14
13,5 879.40 1.91 | 1.10 5.62
—200 —96,60 | 40,24 | -36.90 9.36
—-13,5 —879,40 | 2,21 | 0,94 6,50
54 69,40 0,50 | 3,47 2,01
—-50 —126,90 | 53,05 | —48,47 | 12,25
—b4 —69,40 0,52 | 3,35 2,08
g 27 287,20 0,99 | 1,71 3,90
—100 —128,16 | 53,45 | —48,95 12,40
= —27 —287,20 1,06 | 1,59 4,19
13,5 117254 | 1,91 | 0,87 7,50
—200 —128,80 | 53,65 | —49,20 12,48
—13,5 —1172,54 | 2,21 | 0,75 8,67
54 86,75 0,50 | 2,94 2,51
= —50 —158,63 | 66,31 | —60,59 15,31
g —54 —86,75 0,52 | 2,84 2,59
2 27 359,00 0,99 | 1,45 4,88
—100 -160,20 | 66,81 | —61,19 15,50
—27 —359,00 1,06 | 1,35 5,24
135 15,04 0,20 | 7,05 1,25
—20 —184,92 | 77,84 | —70,63 17,73
—135 —15,04 0,21 | 6,94 1,27
g 54 104,10 0,50 | 2,59 3,01
—50 —190,36 | 79,57 | —72,71 18,38
2 —54 —104,10 | 0,52 | 2,50 3,11
27 430,80 0,99 | 1,28 5,85
—100 —192,24 | 80,17 | —73,43 18,60
—27 —-430,80 | 1,06 | 1,19 6,28

-20 et -100. On a vu auparavant que suivant la distance AC choisie, le diametre du miroir secondaire
pouvait étre beaucoup trop petit pour pouvoir étre fabriqué. L’équation (2.11) indique que le diameétre
de ce miroir dépend essentiellement de cette distance AC pour des fortes valeurs du grandissement
gSchw *

P9 &~ 2 X tan afgchw X (E X |gschw| + RQ)

~ 2 X tan Algpy, X AC X |gschw] (2.19)

~2xsina x AC

Pour des distances AC < 30 mm, le diameétre du miroir secondaire du Schwarzschild sera trop
petit pour étre fabriqué avec une qualité de surface suffisante. On indique en Table 2.5 un apercu des
différents systémes a trois miroirs pour lesquels une optimisation avec le logiciel OSLO a été réalisée.

Les simulations avec OSLO montrent, comme prévu, que le troisieme miroir apporte de I’aberration
sphérique. Afin de diminuer cette aberration sphérique, il est possible d’optimiser le rapport u des
rayons de courbure du Schwarzschild, de maniére & introduire une aberration sphérique opposée.

En pratique, malheureusement, cela ne marche pas tres bien si ’on veut en plus conserver les autres
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TABLE 2.5 — Systémes testés en fonction des valeurs de ggen., et AC

| lgsensl || x20 | x50 | x100 | x200 |
AC = 30 mm —

AC = 40 mm -

AC = 50 mm - —
AC = 60 mm —

contraintes que l'on s’est fixées (détecteur proche du miroir primaire M), particulierement pour les
systemes dont le grandissement du miroir M3 est élevé. J’ai donc choisi d’asphériser le miroir M ; cela
permet dans tous les cas (quelque soit le grandissement g3 ou la distance AC') d’annuler I’aberration

sphérique due au troisieme miroir.

Dans la majorité des cas étudiés, 'angle d’inclinaison du troisieme miroir n’avait pas ou peu d’in-
fluence sur la qualité optique du systéme complet. Néanmoins, lorsque le grandissement du Schwarz-
schild est relativement faible, I’angle d’inclinaison g du troisiéme miroir n’est pas négligeable car la
distance S; S5 sera relativement courte. La Table 2.4 montre notamment que I’on doit incliner ce miroir
de Pordre de 7° lorsque |gschw| = 20. Un angle d’inclinaison non négligeable du miroir sera équivalent
a travailler avec des angles de champ non négligeables pour ce miroir. De I'astigmatisme peut alors
apparaitre et dégrader notablement les performances du systeme. C’est le cas pour un grandissement
|gschw| = 20 : le calcul de I’énergie encerclée a 84% (montré en Figure 2.7) indique que le rayon de la
tache image est de 70 pm approximativement, soit environ 26 nm c6té objet. La résolution de 10 nm

n’est donc plus assurée dans ce cas.

Schworzschild =20 FBY O FBx © FBZ C

EMCIRCLED EMERGY — Wy FOCUS O

1
>[5 .5
v
L
=
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-
=
g
= D4
%]
&
L 0.2

O 1 1 1 1

o] 0.8 0.16 .24 .32 .4

RADIVS (rm)

FIGURE 2.7 — Fraction de I'énergie totale de la tache image contenue dans un cercle de rayon va-
riable (en abscisse) pour un point au centre du champ imagé par un systéme a trois miroirs dont le

grandissement du Schwarzschild est de -20 et la distance AC de 60 mm.

Cette famille de systémes optique semble donc adaptée, sous réserve que 'on ne choisisse pas un

grandissement trop faible pour la partie « Schwarzschild ».
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2.2.2.3 Bilan radiométrique

Un bilan radiométrique? a été réalisé. Pour cela, nous avons considéré que le microscope sera
installé sur une ligne de lumiere synchrotron, dont les caractéristiques sont celles de la ligne SEX-
TANTS du synchrotron SOLEIL, qui sera probablement la ligne de lumiére utilisée pour la métrologie
du microscope. Cette ligne de lumiere couvre une gamme spectrale allant de 50 eV a 1700 eV. La
description technique de cette ligne de lumiére® indique que le flux en sortie de la ligne est de 1 x 1014
photons/s/0,1% bw & 100 eV et de 2 x 10'3 photons/s/0,1% bw a 1000 eV *. Pour nos calculs, nous
allons considérer que le flux F' en entrée du microscope & 395 eV sera de l'ordre de F' = 5 x 103
photons/s/0,1% bw et les dimensions du faisceau de Ssource = 50 X 50 um?, qui est une valeur typique
pour le faisceau de la ligne SEXTANTS. Un schéma du dispositif ainsi que les notations des différentes

grandeurs d’intérét sont représentés en Figure 2.8.

Lairr Fobj

Diffuseur Objet I Schwarzschild Miroir

F

Ssou rce P Tobjet Tschw

Détecteur

FIGURE 2.8 — Schéma du dispositif a trois miroirs et des notations utilisées pour le bilan radiométrique.

Pour réaliser ’éclairage incohérent, on a besoin d’un dispositif permettant le controle de la cohé-
rence spatiale. Nous allons considérer le cas le plus simple incluant un diffuseur parfait lambertien,

d’albédo p = 1. La luminance en sortie du diffuseur Lg;f; vérifie :

F

TS source

Laigr = p (2.20)
La luminance apres I’échantillon L est telle que Loy = Topjet X Laiff OU Topjer €St la transmission de
I’échantillon étudié. Nous allons considérer ici que les images vont étre réalisées avec un échantillon
test dont la transmission est T, = 1 (pour les parties non absorbantes). Le flux incident sur le
Schwarzschild F,,; vérifie :

Fobj = Lobj X ©Sonjet ONG;

Sobjet (221)

= Tobjet X pS
source

sin?a x F

ou sin« est ouverture numérique objet de 'objectif de microscope (sina = 0,157) et Sobjet est la
surface de I’échantillon correspondant au champ objet du microscope (Sepjer = (10,24 x 10, 24) wm?;

voir I’équation (2.5)).

2. Calcul de lefficacité en terme de nombre de photons
3. Voir : www.synchrotron-soleil.fr/Recherche/LignesLumiere/SEXTANTS/description#Technical
4. 0,1% bw signifie « 0,1% bandwidth », c’est-a-dire que le flux est calculé sur une bande de largeur égale & 0,1% de

I’énergie de photons centrale.
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Enfin, le flux sur le détecteur F” est :

! 3
F'=R’>x TSchw X Fobj
_ p3 Sobjet (222)
=R TSchw Tobjet X Ps,i
source

sin?a x F

ou R est la réflectivité d’un miroir et 7Tg.pq le taux d’obturation du Schwarzschild.

On peut enfin calculer le flux par pixel FI’) recu sur le détecteur :

T
!
, F

F. = 2.23
PR (2048)2 ( )
On peut calculer la valeur de 7gcpy pour les systémes étudiés précédemment (voir Table 2.4) : il
apparait que quelque soit le design étudié, le taux d’obturation est quasiment constant et vaut Tgep
= 0,19.

En remplagant les différentes grandeurs par leur valeur numérique, on obtient :
o 0,19 x 1 x 1 x 10,242 x 0,157% x 5 x 10"
piz 502 x 20482
~ 2342 x R® photons/s/pixel

x R3

(2.24)

Le flux en sortie dépend tres fortement de la réflectivité que l'on peut espérer atteindre avec
les revétements multicouches. Or, on a vu au Chapitre 1 (voir notamment la section 1.2.3.2) que la
réflectivité de revétements Cr/Sc atteint jusqu’a 15% environ. Des réflectivités plus élevées ont été
atteintes en modifiant la composition des couches, jusqu’a 32% [Gullikson2008]. On montre en Table
2.6 le flux par pixel calculé pour différentes valeurs de la réflectivité des miroirs. On suppose que tous

les miroirs du systeme sont parfaitement accordés et ont la méme réflectivité pic.

TABLE 2.6 — Flux total sur le détecteur (en photons/s/0,1%bw), flux sur le détecteur par pixel (en

photons/s/0,1%bw/pixel) et durée de remplissage du puits du détecteur en fonction de la réflectivité

par miroir.
Réflectivité par miroir 10% 15% 20% 25% 30%
Flux total 9 821 613 | 33 147 944 | 78 572 903 | 153 462 702 | 265 183 549
Flux par pixel 2 8 19 37 63
Remplissage du puits (s) 56940 16871 7117 3644 2109
Remplissage du puits (min) 949 281 119 61 35

Ces résultats montrent que lorsque le flux par pixel est faible, particulierement pour les réflec-
tivités en dessous de 15%. Afin de donner un ordre de grandeur du temps de pause nécessaire, la
durée de remplissage du puits de la CCD utilisée a été calculée; pour cela, la valeurs de profondeur
du puits et de rendement quantique des détecteurs Andor présentés en Table 2.1 ont été utilisées
(profondeur de puits de 100 ke~ et rendement quantique de 75%). Méme pour des valeurs élevées de

la réflectivité des multicouches, la durée de remplissage du puits est tres longue : 35 minutes minimum.

En conclusion, ce systéme a trois miroirs permet de réduire fortement ’encombrement de 1’objectif
de microscope, en offrant une bonne qualité optique, sous réserve que le grandissement de la partie
« Schwarzschild » ne soit pas trop faible. Cependant, sa limite est son bilan radiométrique : ce type
de systeme offre une efficacité limitée en terme de nombre de photons et nécessitera de longs temps

de pause pour faire une image, ce qui peut s’avérer rédhibitoire.
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2.2.3 Solution avec conversion X — visible

Une troisieme solution a été envisagée : un scintillateur peut étre utilisé pour convertir les photons

X en photons visibles. Ceci permettra de séparer la puissance en deux parties :
— une partie « X », composée d’un objectif de Schwarzschild a grandissement modéré ;

— une partie « visible » a la suite du scintillateur, composée d’un objectif de microscope commercial,

ou d’un autre Schwarzschild par exemple.

Le scintillateur utilisé sera un cristal de YAG dopé Ce (YAG:Ce).

Lors de la conversion, chaque photon X absorbé donne lieu a 1’émission de plusieurs photons
visibles dans tout l’espace et dans un spectre relativement large (voir Figure 2.9) dont le maximum
correspond a une longueur d’onde de 'ordre de 550 nm. Le nombre de photons visibles émis dépend
de I’énergie des photons incidents et de l'efficacité de conversion du matériau : elle est par exemple de
35 x 103 photons/MeV pour les scintillateurs YAG:Ce de la société Crytur. Dans notre cas, I'énergie
des photons X sera de 395 eV ; il y aura donc environ 14 photons visibles émis par photon X a 395
eV absorbé. Par ailleurs, la Figure 2.9 montre que les spectres d’absorption et d’émission du YAG:Ce
sont tout & fait distincts. Il ne risque donc pas d’y avoir de pertes supplémentaires (provenant par
exemple de I'absorption dans le cristal des photons visible émis). L’indice de réfraction du scintillateur

a la longueur d’onde centrale d’émission est :

nyac(A = 550 nm) = 1,82 (2.25)
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FIGURE 2.9 — Spectre d’émission et d’absorption (en haut & droite) du YAG:Ce. Source : crytur.cz

Pour la forme du scintillateur, plusieurs solutions sont possibles (voir en Figure 2.10) :

— en forme de lame : il s’agit du cas le plus simple a fabriquer et positionner. Néanmoins, cela
introduira des aberrations (aberration sphérique, chromatisme, etc.) que I'on devra corriger avec
le systéme visible qui suit ;

— en forme de demi-boule : le scintillateur sera utilisé en conjugaison au centre de courbure, ce
qui est une conjugaison aplanétique (dénuée d’aberration sphérique et de coma) et apportera

peu de chromatisme (les rayons sont perpendiculaires a la surface de la boule pour un point sur

laxe et quasiment perpendiculaires dans le champ car le champ reste faible) ;
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— en forme de portion de boule, utilisée aux points d’Young-Weierstrass : cette conjugaison
est aplanétique, mais non dénuée de chromatisme. Cette conjugaison permet de réduire ’angle
d’ouverture en sortie de la boule. A angle d’ouverture identique du systéme optique visible, on
pourra collecter plus de photons avec la boule utilisée aux points d’Young Weierstrass que pour

la demi-boule utilisée & son centre de courbure (voir les Figure 2.10(b) et (c)).

Qyac , OyaAc=0"YAG
= X' vAG
(a)

(b)

FIGURE 2.10 — Choix possibles pour la forme du scintillateur : (a) lame a faces paralléles (b) demi-boule

(c) portion de boule utilisée a ses points d’Young-Weierstrass.

En raison des avantages et inconvénients listés précédemment, le scintillateur en forme de demi-
boule s’avere étre le meilleur compromis entre la qualité optique (solution qui apporte le moins d’aber-
rations géométriques et chromatiques) et la maximisation de la collection des photons.

2.2.3.1 Mise en place géométrique et adaptation du cahier des charges

Un schéma du dispositif et des notations utilisées est représenté en Figure 2.11.

R, R,
2 o,

M M Scintillateur

19,

hx" Eschw

Champ objet y

A\ &,

Champ intermédiaire y,
Champ image y'

Résolution intermédiaire 5)(2

Résolution objet dx Résolution image dx’

FIGURE 2.11 — Schéma du systeme avec conversion des rayons X en lumiere visible.

On considere un objectif de Schwarzschild de grandissement ggcp,, suivi d’un scintillateur YAG:Ce
en forme de demi-boule puis d’un objectif visible de grandissement g,. Le scintillateur va contribuer
au grandissement ; en effet, si 'on écrit la relation des sinus d’Abbe (en utilisant les notations de la
Figure 2.10) et en considérant que nyaqg est U'indice de réfraction du scintillateur, yo est le champ

objet pour le scintillateur et y) son champ image :

NyaG X Y2 X sinayag = yh X sinayyq (2.26)
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et donc le grandissement du au scintillateur gy g vérifie :

/

gyAG = % = nyag = 1,82 (2.27)

puisque ayag = a4 car il s’agit d’une conjugaison au centre de courbure. Le grandissement g;o; du

systeme complet vaut donc :

Jtot = 9Schw X gyAG X Gu (228)

De maniére analogue au cas du Schwarzschild simple (toujours dans le cas ot 1’on considére que 1'on
est limité par la diffraction), la résolution cété objet dx du systéme optique sera :
Ax

or = —=2 2.2
o 2sinax (2.29)

Dans le plan image du Schwarzschild, elle sera donc :

Ax

0xg = 9Schw X ow = i T
2sin o’y

(2.30)

La resolution doit étre conservée lors de la conversion des photons par le scintillateur. Pour cela, il

faut que :
A X )\X )‘v
= gSchw X

P - = - (2.31)
2sina’y 2sinax 2ny g sin ay
Le choix du grandissement de la partie Schwarzschild va donc imposer une ouverture numérique

minimale pour I'objectif visible. Par exemple, avec ggcn, = 200, on obtient :

\ .
sinay = % x —— X ~0,0755 (2.32)
AX  gSchw X MYAG

La longueur d’atténuation des rayons X dans le cristal de YAG est de I'ordre de 150 nm pour une
énergie d’environ 400 eV. La profondeur de champ du systeme « visible » est quant a elle de 'ordre
de quelques pm (o W‘m ~ 29 um avec |gschw| = 200). La profondeur de champ étant bien
supérieure a la longueur d’atténuation des photons X dans le cristal, on peut donc considérer que les
photons convertis viennent tous d'un méme plan et 'image ne sera pas détériorée.

Par ailleurs, dans le cas d’une conversion X — visible, on trouve des caméras (CCD ou CMOS) avec
différentes tailles de pixels, profondeur du puits, rendement quantique et taille de capteur. Plusieurs
exemples sont présentés dans la Table 2.7.

En raison de la variété des tailles de pixel et de capteur, on considere pour les calculs que le
détecteur sera de taille 2048 x2048 avec un pixel de 5 pm. Dans ce cas, le grandissement sera :

2 x5 pym

= 1000 2.33
10 nm ( )

|gtot| =

Dans le cas ou le détecteur choisi présente un pixel de taille différente de 5 pum, il sera toujours possible
d’adapter le grandissement du systéme optique visible.

Le champ objet est toujours déterminé par la taille du capteur (en nombre de pixels), donc :

5 2
Yior = 2048 x ?”” =10,24 et Yop; = \gytot ~ 7,24 um (2.34)

Pour le reste, les calculs liés au Schwarzschild sont identiques a ceux du paragraphe 2.2.1. Les
calculs servant a la mise en place d’un premier systeme permettent d’annuler I’aberration sphérique.

L’optimisation sur le logiciel OSLO est réalisée de maniere tout a fait analogue.

2.2 Détermination de la famille de solution la plus adaptée



58 CHAPITRE 2 - Solutions optiques pour la réalisation d’un microscope X

TABLE 2.7 — Quelques exemples de caméras fonctionnant dans le visible.

. Photo-
Constructeur Hamamatsu Andor Jenoptik .
metrics
ORCA-
. ProgRes ProgRes CoolSNAP
Modele ORCA II Flash4.0 Neo 5.5
CT5 Ch KINO
V2
CCD/CMOS CCD CMOS CMOS CMOS CCD CCD
Capteur (pixels?) 1024 x 1024 | 2048 x 2048 | 2560 x 2160 | 2592 x 1944 | 2580 x 1944 | 1940 x 1460
Taille de pixel 13 pm 6,5 pm 6,5 pm 2,2 pm 3,4 pm 4,54 pym
d t -
Ren e\men duat ~92% ~73% ~58% non indiqué ~73%
tique a 550 nm
. . . 12 et 16 ) . .
Dynamique 16 bits 16 bits bit 12 bits 12 bits 14 bits
its
o, 0,006 5 a 0,06 a 0,015 a
Courant d’obscurité o, N
-65°C -10°C -30°C non indiqué 0,07 a 20°C
(e-/pixc/s) 0,001 2 a 0,006 a 0,007 a
e /pix/s
P 75°C -30°C -40°C
Profondeur du puits 80 ke~ 30 ke~ 30 ke~ non indiquée 12 ke~
Diffuseur Objet  Schwarzschild Scintillateur Objectif Détecteur
]
F Sobjet R
Ssource p Tobjet Tschw IYAG Tuisible
Laifr Fobj F'x Fu F’

FIGURE 2.12 — Schéma du dispositif a trois

trique.

miroirs et des notations utilisées pour le bilan radiomé-
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2.2.3.2 Bilan radiométrique

Nous allons maintenant calculer 'efficacité radiométrique de ce type de schéma optique afin de le
comparer au schéma a trois miroirs.

De maniere analogue au cas du systéme a trois miroirs, le flux en sortie du Schwarzschild sera :

Sobjet

source

Fy = R? 7gohw Tobjet P sin?ayx x F (2.35)
Lors de la conversion des photons X en photons visibles, I’émission de photons visible se fait dans
tout I'espace. Nous allons donc supposer que 1’émission des photons visibles se fait avec une intensité

constante Iyq :
Ivac = nx (2.36)
47
ou n est le taux de conversion des photons X en photons visibles : pour un photon X incident sur le
scintillateur, n photons visibles seront émis dans tous ’espace. La surface de I'image X produite par
le Schwarzschild est petite : par exemple, pour un grandissement du Schwarzschild ggcn, = —50, on
a S’ bjet = (Ytot X gsehw)? = 0,26 mm?2. Nous allons donc considérer pour les calculs que cette surface

O

peut étre vue comme une source ponctuelle. Le flux F,, en sortie du scintillateur vérifie :
F, = (1 - RFresnel) X IYAG x ) (237)

ou 2 = 27(1—cos ay,) est 'angle solide correspondant au cone d’ouverture apres le scintillateur (’angle
d’ouverture étant «,). Le terme (1 — Rppesner) tient compte de la réflexion qui a lieu a l'interface entre
le scintillateur et l'air : la portion des photons transmis a cette interface est de (1 — Rppesper) OU
REresnel = (%)2 ~ 8%. Ainsi :

1+nyac

/

nkF
F, = (1 — Rpresnel) ¥ 2X (1 — cosay) (2.38)

L’angle ay, est ici calculé en fonction du grandissement de la partie Schwarzschild, d’apres ’équation
(2.32).

Plus le grandissement du Schwarzschild est élevé, plus 'ouverture numérique du systéme optique
qui suit le scintillateur est faible, ce qui diminue la quantité de photons que ’on peut collecter. Par
ailleurs, on a vu que plus le grandissement du Schwarzschild est fort, plus le systéme complet nécessitera
de la place. Ces deux aspects vont dans le méme sens : on souhaite choisir un grandissement pour la
partie Schwarzschild pas trop élevé et cela est compatible avec le fait d’avoir un bilan radiométrique
le plus efficace possible. La limite est la suivante : sin a,, ne peut étre plus grand que 1; cela impose
un grandissement minimal du Schwarzschild de :

min Ay sinax

= — X =15,1 2.39
9Schw AX nyaG ) ( )

Au final, le flux sur le détecteur est le produit du flux F;, avec la transmission du systéme optique
visible :
F' = Fv X Tyisible (240)

et le flux par pixel est toujours :
F/
/
Fpiw = 2083)2 (2.41)
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Pour les calculs, on considerera que la transmission du systeme visible est proche de 1. Par ailleurs,

on a dit que le grandissement du systeme complet vérifiait :

‘gtot‘ = ’gSchw‘ X nyAag X ’gv‘ = 1000 (242)

Pour que ggchw €t gy soient proches, on peut choisir par exemple |ggenw| = 20 et donc |g,| = 27,5, ou
|gschw] = 30 et |gy| = 18, 3. Les valeurs du flux sur le détecteur sont données dans ces deux cas pour

plusieurs valeurs de la réflectivité des miroirs composant le Schwarzschild (voir Table 2.8).

TABLE 2.8 — Bilan radiométrique pour un design avec conversion des photons X en lumiere visible
pour deux grandissements du Schwarzschild (ggen = —20 et —30). Les durées de remplissage du puits
sont indiquées pour deux détecteurs : ORCA II de Hamamatsu et CoolSNAP KINO de Photometrics

(voir Table 2.7).

Réflectivité par miroir 10% 15% 20% 25% 30%
Flux total (photons/s) 2,18 -108 | 4,91-108 | 8,72-10% | 1,36 - 10° | 1,96 - 10°
o 2 | Flux par pixel (photons/s/pix) 52 117 208 325 468
c|\|1 ‘5 Durée de remplissage du puits :
= | - en secondes 1672,13 | 743,17 | 418,03 | 267,54 | 185,79
S & | ORCAII _
3 = - en minutes 27,87 12,39 6,97 4,46 3,10
% 1 CoolSNAP - en secondes 316,10 140,49 79,03 50,58 35,12
KINO - en minutes 5,27 2,34 1,32 0,84 0,59
Flux total (photons/s) 8,61-107 | 1,94-10% | 3,44-10% | 5,38 -10% | 7,75 - 10%
o & | Flux par pixel (photons/s/pix) 21 46 82 128 185
? 3 Durée de remplissage du puits :
ER - en secondes | 4 236,78 | 1883,01 | 1059,20 | 677,88 | 470,75
S & | ORCAII _
2 = - en minutes 70,61 31,38 17,65 11,30 7,85
% ] CoolSNAP - en secondes 800,93 355,97 200,23 128,15 88,99
KINO - en minutes 13,35 9,93 3,34 2,14 1,48

De méme que pour le schéma & trois miroirs, on a calculé (voir en Table 2.8) le temps de remplis-
sage du puits pour plusieurs détecteurs afin de donner une estimation du temps d’acquisition pour une
image. La Table 2.8 montre que ce type de schéma optique permet d’obtenir des temps d’acquisition
raisonnables si la réflectivité par miroir n’est pas trop faible (de 'ordre de la minute ou quelques

minutes suivant le détecteur utilisé pour les réflectivités de plus de 20%).

Enfin, il est important de déterminer si la conversion des photons X en photons visibles se fait sans
générer trop de bruit pour conserver un rapport signal a bruit raisonnable. Dans le cas d’un schéma
optique « tout X » (c’est-a-dire sans conversion), on considére uniquement le bruit de photons, dont
la variance est égale a la racine carrée du nombre de photons Nx. Dans ce cas, le rapport signal sur
bruit RSBy sera :

RSBy = X = (2.43)

Dans le cas d’un systéme optique avec conversion des photons X en photons visibles, le bruit de
photons présent dans la partie X peut aussi étre converti par le scintillateur, ce qui crée une source

additionnelle de bruit. Les sources de bruit sont donc les suivantes :
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— bruit de photons variant comme la racine carrée du nombre de photons : o, = v/n X Nx;
— bruit converti par le scintillateur : oeonversion = 7 X VNx

Le bruit total est la somme quadratique de ces deux sources de bruit. Le rapport signal a bruit dans

le cas d’une conversion devient :

NX Xn )
st = = VN 2.44
\/(\/W)QJr(n\/JTX)? VN x \/1+7n (2.44)

Dans notre cas, le scintillateur (YAG:Ce) dispose d'un rendement de conversion n = 14 photons

visibles par photon X incident. La modification du rapport signal & bruit vaut donc :

RSB, n
RSBx V1i4+n 7% (2.45)

Le rapport signal a bruit est donc tres peu modifié par la conversion des photons X en photons visibles.

2.2.4 Conclusion

En conclusion, nous avons vu qu’un design basé sur un Schwarzschild uniquement n’est pas réa-
lisable en pratique si 'on souhaite une haute résolution : le fort grandissement nécessaire impose un
encombrement bien trop important. Par ailleurs, les résultats précédents ont montré que le schéma
optique a conversion des photons X en lumiére visible a une meilleure efficacité photométrique que le
schéma a trois miroirs. Ceci est illustré en Figure 2.13, ou 'on a tracé le flux regu par le détecteur

(par pixel) en fonction de la réflectivité que l'on peut atteindre par miroir.

1500 — T T T " T T T T
—%- X — visible avec gscw=-15,1 ésin «, =1
- .. /
g 1250 - X V!S{b|e avec gschw=-20 //
% —B- X — visible avec gscnw=-30 /
~ —8&— 3 miroirs /
2 /
& 1000 /
9 x
< /
2 /
g /
§ 750 //,
g 1
B ,
o 500 v
- e sinik, =0,755
E ¥ .
X 250 -
T Ve N sini &, =0,504
® L L A 1
S T -— - i
0 e i i
10 15 20 25 30 35

Réflectivité par miroir (%)

F1GURE 2.13 — Flux recu par pixel en fonction de la réflectivité par miroir pour plusieurs schémas
optiques (schéma & trois miroirs, schémas avec conversion des rayons X en lumiere visible pour trois

valeurs du grandissement du Schwarzschild : —15,1, —20 et —30).

Le schéma & trois miroirs semble clairement moins efficace. Par ailleurs, I'optimisation du schéma
optique a trois miroirs peut poser probléme en raison de l'inclinaison du troisieme miroir, qui génere
de 'astigmatisme pouvant devenir génant lorsque le grandissement du Schwarzschild est trop élevé.

Nous avons donc choisi d’utiliser le schéma constitué d’un Schwarzschild & grandissement modéré,
suivi d’'un scintillateur en forme de demi-boule (utilisée & son centre de courbure) et d'un systéme

optique visible.
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2.3 Optimisation et design final du microscope

Maintenant que nous avons choisi la famille de design la plus adaptée, nous allons optimiser plus

précisément le design de 1'objectif du microscope.

2.3.1 Prise en compte des erreurs de forme

On a vu au Chapitre 1 (section 1.1.1.3) que les surfaces réelles utilisées pour les substrats des miroirs
du microscope ne seront pas parfaites en pratique et présenteront des erreurs de forme. Ces écarts
par rapport a une sphere parfaite peuvent détériorer les performances de 1'objectif de microscope,
notamment sa résolution. Avant de définir précisément le design optique du microscope, on a donc
cherché a déterminer I'influence des erreurs de forme sur la résolution de I'objectif, et quelle serait la

résolution que l'on pouvait espérer atteindre.

Cette étude a été réalisée en utilisant la forme obtenue pour un miroir superpoli a ’atelier d’optique
du LCF dans le cadre d’une mission spatiale (Solar Orbiter) pour fonctionner & une longueur d’onde
de 17 nm. La forme de ce substrat, mesurée par interférométrie en lumiere visible au LCF (voir le

Chapitre 4 pour plus de détails sur l'interférometre), est tracée en Figure 2.14. Ce miroir est 'un des

ren nm

=
]
-
>
T
T

Nombre de points Y

0 50 100 150 200 250
Nombre de points X

FI1GURE 2.14 — Cartographie de la surface mesurée par interférométrie visible d’un substrat de diametre

54 mm. L’amplitude pic-vallée mesurée est de 7,2 nm et 'amplitude RMS de 1,073 nm.

meilleurs polis par I'atelier d’optique; il constitue I’état de I'art de 'atelier en terme des performances

atteintes pour la rugosité et la forme.

Le but est de générer différentes surfaces de maniere aléatoire représentant des défauts de forme
« raisonnables », c’est-a-dire semblables a ceux de la surface représentée en Figure 2.14. Pour cela, j’ai

utilisé la décomposition de cette surface sur la base des polyndémes de Zernike.

La base des polynomes de Zernike est une base orthogonale sur le disque unité. Elle s’écrit en
utilisant les coordonnées polaires (u, ¢), o u est le module normalisé dans le disque (0 <u < 1) et ¢

I'angle d’azimut (0 < ¢ < 27). La décomposition d’un écart normal A (u, ¢) sur la base des polynomes
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de Zernike Z)"" (u, ) s’écrit :

ZZ Cnm 23" (U, ) (2.46)

(n,m)eN?
n—m pair>0

ou le polynéme Z" (u, ¢) s’écrit :

m _ 2t D) oy
Z (u,p) = T R (u) cosmep (2.47)
et
—m 2n+1) ., .
7" (uy ) = ﬁ R (u) sinmep (2.48)

ot 89 est le symbole de Kronecker : 6%, = 1 si m=0 et 0 sinon. R (u) est la fonction radiale de

Zernike ; elle est définie par :

R;Ln(u) - Z (_1)8 5! (n+m E )_(z)n —-m __ 8)' un—2s (2'49)

2(n+1)
1469,

types de normalisation de cette base de polynomes. Dans la suite de ce document, on utilisera simple-

Le coefficient de normalisation n’est pas toujours utilisé. On rencontre également d’autres

ment la définition suivante :

{ Zy' (u, ) = Ry (u) cosmep (2.50)

Z;™ (u,0) = RI(u) cosmep

Cette définition notamment est celle utilisée par le logiciel OSLO. Une représentation des premiers

polyndémes de Zernike ainsi que leur expression est donnée en Figure 2.15. Pour la suite, les polynémes

1 Rang Expression du polynome 2"
"o 1 Z(()) (ua ()0) =1
o 2 Z1 (u, p) = ucos @
n=1 ‘ ! 3 Zy'(up) =using
4 Z3 (u, @) = u?cos 2¢p
- 5 Zo(u o) =2u? -1
n=2 “!@' 6 ZQ (u, ) = u?sin 2¢
7 Z3 (u, p) = u? cos 3
8 ( ¢) = (3u — 2u) cos ¢
"3 ‘oo 0’ 9 < )= (307 =~ 2u)sing
— : ; \/Z’;\ {,33 -1 10 3 (u, ) = udsin 3¢

FIGURE 2.15 — Les premiers polynomes de Zernike.

de Zernike seront listés dans 'ordre défini par la Figure 2.15.

La surface mesurée précédemment (voir Figure 2.14), qui est I'une des meilleures surfaces optiques
polies a l'atelier d’optique, sera donc décomposée sur la base des polynomes de Zernike. Cette dé-
composition nous permet de déterminer une répartition typique des erreurs de forme obtenues apres

polissage a ’atelier d’optique. Elle nous servira de référence pour simuler d’autres erreurs de formes

2.3 Optimisation et design final du microscope



64 CHAPITRE 2 - Solutions optiques pour la réalisation d’un microscope X

que 'on peut supposer plausibles. On pourra ensuite injecter ces surfaces simulées dans le logiciel
OSLO pour déterminer la résolution que I’on obtiendrait avec de telles surfaces.
La décomposition de cette surface de référence sur les 28 (en bleu) et 561 (en rouge) premiers poly-

nomes de Zernike est donnée en Figure 2.16. Pour la suite, nous avons choisi d’arréter la décomposition

Nombre de points Y

Nombre de points Y
Hauteur en nm

Coefficient de Zernike (en nm)

% ® 28 premiers polyndmes

b ® 561 premiers polynémes

0 100 200 300 400 500 600 0 50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
Numéro du polynéme de Zernike Nombre de points X Nombre de points X

(a) (b) (c)

FIGURE 2.16 — (a) Coefficients de Zernike de la surface mesurée pour les 28 premiers polynoémes de
Zernike (en bleu) et les 561 premiers polynomes de Zernike (en rouge) (b) Surface simulée d’apres la
décomposition sur les 28 premiers polynémes de Zernike (¢) Surface simulée d’apres la décomposition

sur les 561 premiers polynomes de Zernike.

des erreurs de forme jusqu’au 28° polynoéme de Zernike : ceci revient a réduire la décomposition aux
Z" tels que n < 6 (les 561 polynémes correspondent aux Z* avec n < 32). L’ordre 6 est en effet
suffisant pour tenir compte des erreurs de forme. Les coefficients d’ordre supérieurs correspondraient
a des hautes fréquences, dans lesquelles on retrouverait le bruit de la mesure a I'interférometre.

Afin de simuler les défauts de forme que l'on aura sur les miroirs de 'objectif de microscope, j’ai
donc utilisé des fronts d’onde simulés sous MATLAB correspondant a des polynomes de Zernike jusqu’a
n = 6, avec une distribution des coefficients de Zernike proche de celle de la surface qui nous sert ici
de référence. La Figure 2.16(a) semble indiquer que les coefficients |cy,,| varient dans une enveloppe
semblable & une exponentielle décroissante. Les coefficients de Zernike pour une surface ont été tirés
aléatoirement avec une loi gaussienne dont ’écart-type suit une loi exponentielle : 0,635 xexp (—0,01 k),
ou k est le numéro du polynoéme de Zernike considéré. Par ailleurs, certains coefficients ont été annulés,
tels que les coefficients des polynomes 7)), Z1, Z; Let Z9. En effet, ces différents termes correspondent
respectivement au piston (terme constant sans signification physique), aux tilts et au défaut de mise
au point, qui ne sont pas des aberrations intrinseques a la surface optique mais proviennent des
conditions de mesure. L’écart type de la surface est ensuite calculé puis les coefficients sont remis a
I’échelle de maniere a ce que I’écart type soit de 1 nm (pour rester du méme ordre de grandeur que la
« vraie » surface que 1’on a choisi comme référence).

Douze jeux de coefficients de Zernike ont été générés de cette facon. J’ai ensuite cherché a déter-
miner la dégradation, due a ces déformations, des performances d’un Schwarzschild de grandissement
%20, et de distance AC = 60 mm, qui serait utilisé pour la configuration avec conversion des rayons
X en lumiere visible décrite précédemment. Cet objectif de Schwarzschild a été tout d’abord calculé
comme décrit en section 2.2.1. Le rapport des deux rayons de courbure u a ensuite été optimisé de
maniere a annuler le plus possible 'aberration sphérique d’ordre 3. Enfin, une optimisation sur les
rayons de courbure et les distances a été réalisée en utilisant comme fonction d’erreur le rayon RMS

de la tache image sur le scintillateur (voir le paragraphe 2.1.2). La définition par surface du Schwarz-
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schild ainsi obtenu est donnée en Figure 2.17. Ce Schwarzschild montre un fonctionnement en limite
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FIGURE 2.17 — Définition et schéma du Schwarzschild optimisé utilisé pour calculer la résolution

atteignable.

de diffraction avec un écart normal RMS de oa = 0,035\.

Il est possible avec le logiciel OSLO de simuler un défaut de surface via I'injection des coefficients
de Zernike pour cette surface; ceci a été fait pour les deux miroirs du Schwarzschild de la Figure
2.17, chaque miroir ayant son propre jeu de coefficients. Le Schwarzschild a ensuite été ré-optimisé en
modifiant légeérement les distances (positions relatives des deux miroirs, de I'objet et du plan image). La
résolution a été enfin calculée en tracant I’énergie encerclée et en déterminant le rayon contenant 84%
de I’énergie. La Figure 2.18 montre les erreurs de forme qui ont été ajoutées aux miroirs primaires. La
Table 2.9 indique le rayon de la tache image mesurée et la résolution dans le plan objet correspondante

pour les différents jeux de déformations générés.

TABLE 2.9 — Résolution estimée pour les différents jeux de déformations : le rayon de la tache image
est mesuré de sorte qu’il contienne 84% de ’énergie de la tache ; la résolution objet est le rayon de la

tache image ramené dans le plan objet (donc divisé par 20).

Deformation n° | Rayon de la tache image (um) | Résolution objet (nm)
1 4.458 222.9
2 3.64 182
3 4.426 221.3
4 3.698 184.9
) 3.14 157
6 3.84 192

Cette étude nous montre donc que 'on attend une résolution de I'ordre de 150 & plus de 200 nm
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FIGURE 2.18 — Exemples de déformations générées pour le miroir primaire.

en raison des erreurs de forme des substrats. L’utilisation de miroirs pour un objectif de microscope a

une si courte longueur d’onde limite donc tres fortement la résolution que 'on peut espérer atteindre.

2.3.2 Elaboration du design final du microscope

Suite aux résultats précédents, on sait a présent que les défauts de forme ne nous permettent
pas d’obtenir un systéme travaillant en limite de diffraction. Il n’est donc pas possible actuellement
d’obtenir une résolution de 10 nm avec un objectif de microscope a miroirs a une longueur d’onde de
3,14 nm. Afin de définir précisément le schéma optimal du microscope, il faut donc commencer par

adapter le cahier des charges que 'on avait défini initialement.

2.3.2.1 Ajustement du cahier des charges

On a vu au paragraphe 2.3.1 que les simulations prédisent une résolution de 150 nm au mieux.
: 100 nm. En effet, en

pratique, plusieurs miroirs primaires et secondaires seront fabriqués. Il sera donc possible d’appairer

Nous avons choisi cependant de viser une résolution légerement meilleure

les miroirs de maniere a ce que les défauts de forme des miroirs primaire et secondaire se compensent
au moins en partie, également en choisissant bien la rotation d’un miroir par rapport a 'autre autour
de I'axe optique. Or, 'optimisation de 'appairage n’était pas prévue dans les simulations calculant la
résolution attendue en sortie du Schwarzschild. Sur tous les miroirs fabriqués, on espére obtenir au
moins une paire qui permettra une résolution c6té objet de 100 nm.

Par ailleurs, on souhaite avoir un objectif qui soit le plus efficace possible en terme de nombre
de photons. Il sera donc souhaitable d’utiliser une ouverture numérique plus grande que celle corres-
pondant a une résolution de 100 nm pour un systeme optique limité par la diffraction, qui serait de
0,0157. On choisira d’utiliser une ouverture ONgp; > 0,15. 1l faudra veiller a ce que la taille de la
tache image permette de conserver une résolution de 100 nm c6té objet avec les erreurs de forme des

substrats : en pratique, il faudra que le rayon de la tache image reste petit devant 100 nm X ggepe-
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De maniere analogue, on a considéré auparavant que I’ouverture numérique objet du systéme op-
tique visible apres le scintillateur est fixée par la conservation de la résolution au niveau du scintillateur.
Elle peut en fait tout a fait étre plus grande (la encore pour maximiser la collection des photons),
tant que les aberrations du systeme visible restent suffisamment faibles pour permettre de conserver
la résolution souhaitée.

Le grandissement du Schwarzschild est fixé a x20. Le grandissement du systéme optique visible
sera adapté en fonction du détecteur choisi : on préferera en effet choisir un détecteur dont la taille
des pixels est supérieure & celle annoncée au départ (voir Table 2.7) car les détecteurs & grands pixels
sont généralement meilleurs dans le cas ou les signaux sont faibles.

Enfin, pour des questions d’échantillonnage, il est toujours nécessaire d’imager un objet de longueur
100 nm sur deux pixels (voir 2.1.1.3). Si les dimensions du détecteur sont de 2 048 x 2 048 pixels?, cela
revient a avoir un champ objet de c¢6té 1 024 x 100 nm = 102,4 pm. Cette valeur est bien plus grande
que ce dont on a besoin pour observer un échantillon biologique : le diametre typique d’une cellule étant
de l'ordre d’une dizaine de microns (voire quelques dizaines). Pour la suite, nous allons donc considérer
que nous allons travailler avec un détecteur de dimensions 1 024 x 1 024 pixels?. Ceci correspond & un

champ objet (demi diagonale) de yo; = 36,2 pm, le champ complet étant de ~ 50 x 50 pm?.

TABLE 2.10 — Récapitulatif du cahier des charges adapté.

Parametre Valeur
Résolution 100 nm
Ouverture numérique > 0,15
Grandissement du Schwarzschild 20
Champ objet 36,2 pum
Distance de travail quelques cm
Encombrement <2-3m

La Table 2.10 détaille le cahier des charges précisé pour 'optimisation du Schwarzschild, qui
constituera la partie « rayons X » de ’objectif de microscope. La conception du systeme « visible » n’est
pas détaillée dans cette partie. L’étude pour la conception de ce systeme a été démarrée ; elle montre

que, malgré le faible champ, du chromatisme apparait dans le champ et devra étre corrigé.

2.3.2.2 Choix de 'ouverture numérique et optimisation du schéma optique

Afin de répondre & ce nouveau cahier des charges, deux configurations ont été étudiées :
— soit en conservant ’ouverture numérique calculée auparavant : ONy,; = 0,15
— soit en utilisant une ouverture plus élevée permettant de collecter plus de photons : ONy; = 0,3.

Les deux cas ont été étudiés et comparés afin de déterminer le design optimal. Dans la suite de ce

paragraphe, nous nous concentrerons sur la conception de 1'objectif de Schwarzschild.

2.3.2.2.1 Optimisation du design avec une ouverture numérique ON,,; = 0,15
On commence par optimiser un objectif de Schwarzschild de grandissement ggcn,, = —20 et d’ouverture
numérique objet ON,p; = 0,15. Le point de départ pour 'optimisation a été calculé de la méme fagon

que décrit au paragraphe 2.2.1. Le choix de la distance objet — pupille AC a été fait de sorte & obtenir
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des miroirs de taille confortable. En effet, on a vu au paragraphe 2.2.1 que les diamétres des miroirs

peuvent s’écrire :

¢1 ~ 2 X tana X (TC—RQ

_ o (2.51)
9 ~ —2 x tana’ x (C’A’ + Rg) = —2 x tana’ x (_gSchw x AC + Rg)
Or,on a:
Ry=-2x(1—u)xf
R (2.52)
R =2
U
et :
f’:Mx@:MxTC (2.53)
1- gSchw 1- 9Schw
On peut donc écrire :
1-— _
¢1%2tanax(1—2x legschw )xAC
U — gSchw
2% (1—u) o (2.54)
¢ ~2tana X |1 — ——— ) x AC
1- gSchw
Pour une ouverture numérique objet ONy; = 0,15, on peut calculer les diametres des miroirs en

fonction de la distance objet — pupille AC : les valeurs sont indiquées en Table 2.11. Ces valeurs ne sont
que des estimations des diametres des miroirs (la valeur exacte pourra changer suite a I'optimisation

du Schwarzschild). Néanmoins, elles indiquent des tendances pouvant aider au choix de AC :

— pour les faibles valeurs de AC (< 50 mm) : le diameétre du miroir secondaire est tres faible
(inférieur & 15 mm). On peut difficilement espérer qu’il sera possible d’obtenir des erreurs de
forme extrémement faibles (< 1 nm RMS) sur un diametre aussi petit. Or, 'obtention d’erreurs

de forme les plus faibles possibles est nécessaire si I’on veut atteindre une résolution de 100 nm;

— pour les grandes valeurs de AC (> 70 mm) : le diamétre du miroir primaire devient grand. En
pratique, le diametre physique du miroir sera supérieur au diameétre utile de manieére a garantir
la forme la meilleure possible sur la zone utile. Un miroir de trop grand diameétre serait 1a aussi
difficile & fabriquer. Par ailleurs, plus AC est grande, plus 'encombrement (= (1 + |ggenw|) X AC)

sera important.

Nous avons donc choisi AC = 60 mm, qui semblait étre le meilleur compromis entre des diametres de

miroirs raisonnables et un encombrement modéré.

TABLE 2.11 — Estimation du diameétre des miroirs d’apres les calculs paraxiaux.

Diametre (mm) \ AC | 20 mm | 30 mm | 40 mm | 50 mm | 60 mm | 70 mm | 80 mm

Miroir primaire ¢1 24,8 37,2 49,5 61,9 74,3 86,7 99,1
Miroir secondaire ¢2 5,7 8,6 11,4 14,3 17,1 20,0 22,8

Le point de départ pour I'optimisation est donc le suivant :
— distance objet — pupille : AC = 60 mm ;
— rayon de courbure du miroir primaire : Ry = —184,9 mm ;

— rayon de courbure du miroir secondaire : Ry = —70,6 mm;
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— distance entre les deux miroirs : 5159 = Ry — Ry = 114,3 mm;

— distance pupille — image : C' A3 = 1 200 mm.
Dans un premier temps, le rapport des rayons de courbure est optimisé pour annuler ’aberration
sphérique du 3¢ ordre. Il apparait en réalité que I’aberration sphérique du 5° ordre n’est pas négligeable
a cette ouverture. On optimise donc ensuite les distances et rayons de courbure de maniére a minimiser
la taille RMS de la tache dans le plan image du Schwarzschild, correspondant a un point objet sur ’axe,
en bord du champ (y = yo;) et & un champ intermédiaire (y = 0,7yq;). Le systeme optique obtenu
est représenté en Figure 2.19. Le front d’onde pour les trois points du champ étudiés est représenté

en Figure 2.20.

Lens: Schwarzschild x20 Zoom 1 of 1 ET1 E7.129232 -
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FIGURE 2.19 — Définition et schéma du Schwarzschild optimisé avec un grandissement |ggcnw| = 20 et
une ouverture numérique objet ONy; = 0,15. Les longueurs sont exprimées en mm, sauf la longueur

d’onde (en pm).
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FIGURE 2.20 — Performances attendues du Schwarzschild sans erreurs de forme : (a) front d’onde
calculé pour trois points du champ (de gauche & droite : en bord de champ, au champ intermédiaire et
sur I'axe) (b) Rayon de la tache calculée dans le plan image et résolution associée dans le plan objet

du Schwarzschild pour ces trois points du champ.

Les résultats de la Figure 2.20 montrent que sans tenir compte des erreurs de forme, on aboutit
a un Schwarzschild limité par la diffraction, dont la résolution théorique est de I'ordre de 17 nm. En
particulier, la courbure de champ du Schwarzschild optimisé est faible. La résolution finale sera alors
limitée par la qualité des surfaces optiques que 'on aura réussi a atteindre.

Les caractéristiques du Schwarzschild optimisé sont les suivantes :
— distance objet — pupille : AC = 60 mm (inchangée) ;
— miroir primaire :
e rayon de courbure : Ry = —214,1 mm;;

e diameétre maximal de la zone utile : ¢1 = 84 mm ;

2.3 Optimisation et design final du microscope



70 CHAPITRE 2 - Solutions optiques pour la réalisation d’un microscope X

— miroir secondaire :
e rayon de courbure : Ro = —74,5 mm;
o diameétre maximal de la zone utile : ¢ = 17,2 mm;
— distance entre les deux miroirs : S152 = R — Re = —139,6 mm ;

— distance pupille — image : C'A; = 1 200 mm.

2.3.2.2.2 Optimisation du design avec une ouverture numérique ONy; = 0,3

On étudie a présent un Schwarzschild dont 'ouverture numérique est plus élevée : ONy; = 0,3 au
lieu de 0,15. Ce doublement de I'ouverture numérique serait un avantage certain pour l'efficacité
radiométrique du microscope. En effet, on a vu précédemment (voir paragraphe 2.2.2.3) que le flux en
sortie du Schwarzschild est proportionnel au carré de 'ouverture numérique objet. On pourrait alors
augmenter d’un facteur 4 le nombre de photons recus par le détecteur. En revanche, 'augmentation de
I’ouverture numérique signifie I’apparition d’aberrations. Pour conserver la résolution visée de 100 nm,
il faudra s’assurer que la contribution des aberrations résiduelles apres optimisation reste négligeable
devant celle des erreurs de forme.

On a vu au paragraphe précédent que :

o1 < tana x AC

o (2.55)
¢9 x tana’ x AC

Pour conserver les mémes ordres de grandeurs des diamétres des deux miroirs en doublant 'angle
a, on doit donc réduire de moitié la distance AC' (=30 mm). Un avantage non négligeable est que
'encombrement du Schwarzschild sera également réduit de moitié : (1 + |gsehw|) X AC ~ 630 mm.

L’ouverture numérique étant désormais tres élevée, des aberrations d’ordre élevé apparaissent. Le
choix du rapport des rayons de courbure u ne permet plus d’annuler 'aberration sphérique totale,
puisque les termes d’ordre 5 et 7 sont non négligeables. J’ai choisi d’asphériser le miroir primaire pour
réduire les aberrations sphériques d’ordre 5 et 7.

Le Schwarzschild, dont le point de départ a été calculé comme dans le paragraphe 2.2.1, a été

optimisé en utilisant les variables suivantes :
— les deux rayons de courbure, sachant que :
— le grandissement du Schwarzschild est contraint & sa valeur souhaitée (-20);

— les positions des miroirs sont contraintes de sorte a confondre leur deux centres de courbure

et a les placer dans le plan de la pupille;
— les coefficients d’asphérisation du miroir primaire correspondant aux ordres 6 et 8.

L’optimisation a été réalisée en cherchant & minimiser la taille RMS de la tache image sur 1'axe, en
bord de champ et & un champ intermédiaire (y = 0,7y,p;). Le systeme optique obtenu est représenté
en Figure 2.21. Le front d’onde pour les trois points du champ étudiés est représenté en Figure 2.22.

La Figure 2.22 montre que ce Schwarzschild fonctionne en limite de diffraction sur une grande
partie du champ (sans prendre en compte les erreurs de forme bien entendu). A plein champ, on voit
apparaitre de la coma (on n’a plus la symétrie de rotation autour du centre de courbure commun en
raison de l’asphérisation du miroir primaire), mais celle-ci reste raisonnable puis qu’elle conduit & une
résolution de 12 nm, ce qui est faible devant la contribution des erreurs de forme.

En revanche, le miroir primaire a un rayon de courbure de 107 mm pour un diametre de environ

86,5 mm ; sa fleche est donc tres grande : plus de 9 mm. Ce substrat sera donc tres difficile a fabriquer.

2.3 Optimisation et design final du microscope



CHAPITRE 2 - Solutions optiques pour la réalisation d’un microscope X
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FIGURE 2.21 — Définition et schéma du Schwarzschild optimisé avec un grandissement |gscnw| = 20

et une ouverture numérique objet ON,y,; = 0,3. Les longueurs sont exprimées en mm, sauf la longueur

d’onde (en pm).
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FIGURE 2.22 — Performances attendues du Schwarzschild sans erreurs de forme :

(a) front d’onde
calculé pour trois points du champ (de gauche a droite : en bord de champ, au champ intermédiaire et
sur I’axe) (b) Rayon de la tache calculée dans le plan image et résolution associée dans le plan objet

du Schwarzschild pour ces trois points du champ.

Par ailleurs, ’angle d’incidence varie beaucoup entre le centre et le bord des miroirs, particulierement
pour le miroir secondaire (les calculs seront détaillés dans le Chapitre 4 pour le Schwarzschild final).
Sur le miroir primaire, I’angle d’incidence sur la zone utile varie entre 2,1° et 4,5° et sur le miroir
secondaire il varie entre 6° et 12,8° environ. Ces grandes plages de variation de l'angle d’incidence
rendent les revétements multicouches extrémement difficiles & concevoir et mesurer (ces aspects seront
également traités au Chapitre 4 pour le Schwarzschild final). Ces deux limites de fabrication nous ont

conduits a ne pas considérer cette solution a grande ouverture numérique.

2.3.2.2.3 Syntheése et mise aux calibres de la solution choisie

Pour conclure, nous avons choisi d’utiliser un Schwarzschild de grandissement x20 avec une ouverture
numérique objet de ONy,; = 0,15. Cette solution semble étre le meilleur compromis en terme d’effi-
cacité photométrique, de résolution et de faisabilité tant pour le polissage des surfaces que pour les
revétements multicouches qu’elles vont accueillir.

Afin de finaliser la conception de ce systéme, il est nécessaire de le « mettre aux calibres ». Ceci
signifie que I'on va adapter ce systéme a des calibres et outils déja existant a I'atelier d’optique et qui
vont servir a la fabrication des substrats de I'objectif (pour plus d’informations sur la fabrication des
substrats, voir le Chapitre 4). Différents calibres, dont le rayon de courbure est proche de ceux désirés,
sont disponibles a I’atelier d’optique : la Table 2.12 compare leurs caractéristiques a celles des miroirs
du Schwarzschild optimisé.

Pour le miroir primaire, on avait le choix entre deux calibres; le calibre dont le rayon de courbure
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TABLE 2.12 — Rayon de courbure et diametre des miroirs du Schwarzschild et des calibres disponibles.

Miroir primaire Miroir secondaire

Design Calibre 1 Calibre 2 Design Calibre

Rayon de courbure (mm) 214,1 212,61 210 74,5 74,668
Diameétre (mm) 84 60 120 17,2 120

était le plus proche de celui désiré avait cependant un diametre trop petit (60 mm) et ne permettait
donc pas de fabriquer le substrat du miroir primaire. Nous avons donc choisi d’utiliser les rayons de
courbure suivants :

— pour le miroir primaire : —210 mm ;

— pour le miroir secondaire : —74,668 mm.
Les distances (entre la pupille et le miroir primaire ; entre les deux miroirs ; la position du plan image)

ont ensuite été optimisées avec ces nouveaux rayons de courbure. Un schéma du systéme optimisé est

donné en Figure 2.23.

R 74.668 mm
@ 17.3 mm

R 210 mm
@ 83 mm

)
«

60 mm 74.64 mm

135.58 mm

1002.02 mm

270.22 mm

FIGURE 2.23 — Schéma du Schwarzschild apres la mise aux calibres.

Apres la mise aux calibres, les performances du Schwarzschild n’ont été que tres peu modifiées;
sans tenir compte des erreurs de forme, il fonctionne toujours en limite de diffraction. En particulier,
les rayons des taches images pour différents points du champ sont donnés dans la Table 2.13. La

résolution ne devrait donc étre limitée que par les erreurs de forme résiduelles des substrats.

TABLE 2.13 — Rayons des taches images et résolution objet correspondante (en nm) pour différents

points du champ pour le Schwazrschild mis aux calibres et optimisé.

Rayon de la tache (nm)
Champ ) )
image objet
y=20 360 18
Yy = 0,7Yop; 361 18
Y = Yobj 363 18

2.3.2.3 Tolérancement

La derniere étape de la conception du schéma optique de l'objectif est son tolérancement. En

effet, le systeme réel ne peut étre parfaitement identique au systeéme que I'on a congu sur ordinateur
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(par exemple : certaines distances non parfaitement identiques a celles visées, etc.) ; on a donc besoin
de connaitre la précision nécessaire de réglage et de stabilité de I'instrument. Autrement dit, on veut
évaluer la robustesse du systeme auquel on a abouti & d’éventuels écarts par rapport a la solution idéale
que l'on a trouvée suite a ’étape d’optimisation. Ceci nous permettra de déterminer la précision de
fabrication nécessaire pour les surfaces optiques et la mécanique de tenue de 1’objectif.

Le tolérancement a été fait grace au logiciel OSLO, comme décrit au paragraphe 2.1.2, en étudiant

I'influence de la variation de différents parametres :
— les rayons de courbure des deux miroirs
— la position de la pupille par rapport a I'objet ;
— la distance entre les deux miroirs;
— l’excentrement du miroir secondaire par rapport au miroir primaire;
— la position des plans de I'objet et de 'image.

Il faut commencer par définir un critére qui déterminera si la dégradation du systéme engendrée par
des petits défauts est acceptable ou non. Ce critére se basera sur la mesure du rayon RMS de la
tache image, représentée par la fonction d’erreur OSLO associée. On continuera de travailler avec le
Schwarzschild optimisé sans utiliser de déformation sur les miroirs. On souhaite que le Schwarzschild
conserve une résolution proche de 100 nm avec les erreurs de forme des substrats. Nous allons considérer
que la dégradation maximale tolérable correspondra a une taille RMS de la tache image de 1 um coté
image (50 nm c6té objet), ce qui, couplé aux erreurs de forme des miroirs, permettrait de ne pas trop

dégrader la résolution.

RMS

oone = 90 nm; le critere que I'on choisit est

La fonction d’erreur du systeme nominal est Fy = p
le suivant : quelles que soient les modifications du systéme réel par rapport au systeme nominal, sa
fonction d’erreur ne doit pas dépasser Fq; = 0,001 mm. Pour chaque parameétre, on va commencer
par estimer sa tolérance, c’est-a-dire sa plage de variation pour laquelle la fonction d’erreur varie dans
un intervalle [Fy — 6 F; Fy 4+ 6F] ot 6F = (Fyaz — Fo)/V/N avec N le nombre de paramétres devant
étre tolérancés; ici N = 7 ce qui donne 6F = 3,4 -10~* mm. Dans certains cas, on va utiliser une
variable compensatrice (voir paragraphe 2.1.2) : nous allons considérer que le dispositif mécanique

nous permettra de régler la position de I'objet ou de I'image (les deux cas seront étudiés).

On commence par étudier une variation des rayons de courbure. La tolérance sur les rayons
de courbure s’exprime généralement en nombre de franges, en raison de la méthode de fabrication et
métrologie des surfaces (voir Chapitre 4). Ce nombre de franges dépend du diametre ® de la surface ;
il est environ égal & ®2/47R2 x AR, ot Ry est le rayon de courbure de la surface, AR la variation du
rayon de courbure et A la longueur d’onde de mesure. Elle est de quelques franges pour les deux miroirs
si 'on s’autorise a régler la position de I’objet ou de I'image (les deux cas sont équivalent). Or, 'atelier
d’optique est tout & fait capable de polir les surfaces avec une précision sur le rayon de courbure de
l'ordre de 0,1 frange. Par ailleurs, il sera toujours possible, une fois les surfaces optique fabriquées,
de mesurer précisément leur rayon de courbure et ré-optimiser en fonction les distances (positions des
miroirs et du plan image par rapport a la pupille). On a d’ailleurs vérifié & la main qu’une erreur de
40,1 frange sur les rayons de courbure ne détériore pas la résolution du Schwarzschild : lorsque le
rayon de courbure du miroir primaire varie de 40,1 frange ou —0,1 frange et que les distances sont
ré-optimisées, on obtient un Schwarzschild fonctionnant en limite de diffraction avec la méme fonction

d’erreur que le systéme nominal (F = 9 - 107 mm). Nous allons donc considérer pour la suite que
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les rayons de courbures ne sont pas critiques pour le tolérancement et n’allons plus en tenir compte
dans la suite de ce paragraphe : il reste donc N = 5 parametres a tolérancer, ce qui correspond a
§F =4-107* mm.

On étudie ensuite 'influence de la variation de la position de la pupille le long de ’axe optique
par rapport a la position du centre de courbure commun aux deux miroirs. Une variation de la
position de la pupille de 10 mm autour de sa position nominale induit de trés faibles variations
de la fonction d’erreur (de I'ordre de 1-107® mm). La position de la pupille n’est donc pas du
tout sensible; on l'ignorera également dans la suite du tolérancement. Il reste donc 4 parametres a
tolérancer ; en réalité, un parametre (soit la position de I'objet, soit celle de 'image) sert de variable
compensatrice pour le calcul des tolérances sur les trois autres parametres. Pour la suite des calculs,
on va donc prendre N = 3 soit §F = 5,25 - 107% mm. Dans la suite de ce paragraphe, on utilisera
le terme « interstice » pour désigner la distance entre les deux miroirs (voir Figure 2.24) et le terme
« excentrement », ou « décentrement » pour qualifier la distance, dans le plan perpendiculaire a 'axe
optique, entre le sommet du miroir secondaire et 1’axe optique (I’axe optique étant défini ici comme
étant celui du miroir primaire).

Interstice
—

Décentrement

/Excentrement

Miroir

secondaire Miroir primaire

FIGURE 2.24 — Illustration de l'interstice et du décentrement.

Premier cas : la position de 'objet est fixe On utilise la position du plan de I'image
comme variable compensatrice; dans la pratique, cela signifie que soit le scintillateur (et ce qui le
suit), soit I'ensemble {objet + Schwarzschild} devra pouvoir étre déplacé pour optimiser la mise au
point de 'image. Les tolérances ainsi calculées sont regroupées dans la Table 2.14. La premiere colonne
montre les tolérances sans prendre en compte la variable compensatrice : elle représente les tolérances
pour la stabilité du systeme pendant la prise d’'une image. La deuxieme colonne tient compte du
compensateur : par exemple, une erreur de moins de +140 pym sur la position de 'objet peut étre
rectifiée en déplagant le plan image, tout en gardant une qualité optique de 'image convenable. Le

détecteur devra alors pouvoir étre déplacé sur une longueur donnée dans la troisiéme colonne.

TABLE 2.14 — Tolérances calculées pour le Schwarzschild en utilisant la position de I'image comme

variable compensatrice (comp. = compensateur/variable compensatrice).
. Tolérance (um) Plage de variation
Parametre )
sans comp. | avec comp. | du compensateur (mm) | du grandissement |gscpuw|
Position de 'objet 0,4 140 de —53,80 a 59,33 de 19,07 a 21,03
Interstice 0,16 535 de —365,36 a 965,93 de 13,78 a 36,44
Décentrement 4,94 4,94 - -
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Ces calculs montrent que le centrage du miroir secondaire par rapport au miroir primaire est le
parametre le plus contraignant. La tolérance de 5 pm n’est cependant pas irréalisable. En revanche,
en raison de la faible ouverture numérique c6té image, le Schwarzschild a une trés longue profondeur
de champ image. Ainsi, si la position du plan image est utilisé comme variable compensatrice, celui-ci
doit pouvoir étre déplacé sur une distance considérable (plusieurs dizaines, voire centaines de centi-
metre), ce qui n’est pas tres réaliste. Par ailleurs, on peut noter que le grandissement varie beaucoup,

notamment lorsque le déplacement du plan image compense une variation de 'interstice.

Second cas : la position de I’image est fixe On utilise la position du plan de 'objet comme
variable compensatrice ; dans la pratique, cela signifie que soit 1’échantillon, soit le Schwarzschild et
tout ce qui le suit, devra pouvoir étre déplacé pour optimiser la mise au point de I'image formée par

le Schwarzschild. Les tolérances ainsi calculées sont regroupées dans la Table 2.15

TABLE 2.15 — Tolérances calculées pour le Schwarzschild en utilisant la position de ’objet comme

variable compensatrice (comp. = compensateur/variable compensatrice).
. Tolérance (um) Plage de variation
Parametre )
sans comp. | avec comp. | du compensateur (mm) | du grandissement |gscnuw|
Interstice 0,16 64 de —0,157 a 0,157 de 19,99 a 20,01
Décentrement 4,94 4,94 - -
Position de I'image 160 59 - 103 de —0,139 a 0,154 de 18,99 a 21,02

Dans ce cas, le décentrement reste le parametre le plus critique, avec la tolérance de 5 pym sur
le centrage entre les deux miroirs (cette valeur n’a pas changé par rapport au cas précédent car la
variable compensatrice ne peut diminuer la coma introduite par le décentrement du miroir). La préci-
sion requise pour le réglage de 'interstice est a présent de 64 pm. La plage de variation associée de la
position du plan de I’échantillon est relativement faible (=~ 0,3 mm au total). De méme qu’auparavant,
la position du plan image est peu sensible grice a la faible ouverture numérique image (donc longue
profondeur de champ). Ici, la compensation par le déplacement du plan objet induit des variations du
grandissement beaucoup plus acceptables (5% au maximum). Cette solution semble donc étre celle a
privilégier. La précision requise de mise au point sur I’objet sera de 400 nm (voir Table 2.14 : précision

sur la position de l'objet sans utiliser de compensateur).

Pour finir, une analyse de Monte Carlo a été faite. Le logiciel OSLO peut générer un certain
nombre de systéemes aléatoires pour lesquels les parameétres dont on a calculé les tolérances ont été
modifiés aléatoirement dans des intervalles définis par les tolérances. Par défaut, le décentrement a une
distribution gaussienne et les rayons de courbure et distances ont une distribution uniforme. Suite aux
calculs des tolérances présentés auparavant, 200 systeémes ont été générés; pour chacun, la fonction
d’erreur a été calculée et comparée au critere initial que 'on avait choisi : F' < Fyq. = 0,001 mm.
Pour chaque systéme, la fonction d’erreur est comparée a celle du systeme nominal. On peut tracer la
proportion de systémes dont la fonction d’erreur a varié de moins de AF, en fonction de AF. Cette
courbe est représentée en Figure 2.25. Elle nous permet de déterminer la probabilité que le systéme
réel respecte le critére que 1’on a fixé au départ. Dans notre cas, on voit que 97% des systémes générés
respectent notre critére; on peut donc supposer que la probabilité d’obtenir en pratique un systéme

bon est de 97% avec les tolérances calculées.
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FIGURE 2.25 — (a) Probabilité cumulée en fonction de la variation de la fonction d’erreur calculée

pour 200 systemes (b) Répartition des systemes calculés en fonction de I’écart en leur fonction d’erreur

et la fonction d’erreur du systéme nominal.

Afin de vérifier que le critere choisi était bien cohérent, j’ai ajouté les déformations aux miroirs de

certains systémes générés et ai calculé la résolution obtenue (voir Table 2.16). On voit en Table 2.16

les résultats obtenus pour deux des 200 systémes : le Schwarzschild n°1 correspond au dernier systéme

respectant le critere (F=8,738 - 10~* mm) et le Schwarzschild n°2 correspond & un des systémes dont

la fonction d’erreur est la plus probable, soit autour de F=4 - 10~% mm (voir ’histogramme Figure

2.25(b)). Les résultats de la Table 2.16 montrent que pour les deux systémes présentés la résolution

TABLE 2.16 — Résolution calculée (rayon contenant 84% de ’énergie de la tache) dans le plan image

et le plan objet pour le systéme nominal et deux systemes perturbés.

Nominal, Fy=9-107° mm | Schw. 1, F=8,7-10* mm | Schw. 2, F=44-10~* mm
Déform. Résolution : Résolution : Résolution :
image (um) | objet (nm) | image (um) | objet (nm) | image (um) | objet (nm)
1 4,458 2229 4,691 234,55 4,193 209,65
2 3,64 182 3,664 183,2 3,661 183,05
3 4,426 221,3 4,309 215,45 4,699 234,95
4 3,698 184.,9 4,221 211,05 3,884 194,2
5 3,14 157 3,95 197,5 3,724 186,2
6 3,84 192 4,296 214,8 3,428 171,4

change relativement peu par rapport au systéme nominal. Le critére que 1’on a choisi pour les calculs

des tolérances est donc bien pertinent.

Pour

récapituler :

— le réglage de la mise au point se fera sur l'objet ; il nécessitera une précision de 400 nm et une

plage de variation de quelques dixiémes de millimeétres ;

— la précision sur l'interstice doit étre de 64 pym (ou moins);

— le centrage des deux miroirs devra étre précis a moins de 5 pm;

2.3 Optimisation et design final du microscope



CHAPITRE 2 - Solutions optiques pour la réalisation d’un microscope X 77

— les tolérances sur les rayons de courbure, la position de la pupille et la position du plan image

ne sont pas critiques.

2.3.3 Récapitulatif du design choisi
En conclusion, nous avons étudié trois familles de solutions possibles pour la construction d’un
objectif de microscope pour la fenétre de I’eau a une longueur d’onde de 3,14 nm :
— un Schwarzschild seul ;
— un Schwarzschild suivi d’un troisieme miroir sphérique ;
— un Schwarzschild suivi d’un scintillateur et d’un systéme optique fonctionnant dans le visible.

En raison du fort grandissement, le Schwarzschild s’avere tres difficile a réaliser car il nécessite
un tres fort encombrement (de 1'ordre de plusieurs dizaines de meétres). Le schéma & trois miroirs est
quant a lui relativement peu efficace du point de vue du nombre de photons.

Nous avons donc choisi de baser le schéma de 1’objectif de microscope sur :

— un objectif de Schwarzschild, d’ouverture numérique objet ONy,; = 0,15 et de grandissement

gschw = —20. Les miroirs du Schwarzschild ont les caractéristiques suivantes :
1. miroir primaire : rayon de courbure R; = —210 mm, diameétre utile ¢; = 83 mm ;
2. miroir secondaire : rayon de courbure Ry = —74,668 mm, diameétre utile ¢o = 17,3 mm ;

— un cristal de YAG:Ce, qui convertit les photons X en photons visibles, en forme de demi-boule

de maniere a limiter les aberrations géométriques et chromatiques;

— un objectif visible d’ouverture numérique objet ON, > 0,0755, dont le design n’est pas encore
fixé (probablement un Schwarzschild également). Son grandissement sera adapté aux dimensions

du pixel du détecteur (non encore choisi).

Les miroirs du Schwarzschild constituant la partie « rayons X » du microscope vont étre fabriqués
par 'atelier d’optique du laboratoire.

Pour la suite, nous allons donc nous focaliser sur la partie « rayons X » de ’objectif du micro-
scope, a savoir le Schwarzschild. Nous étudierons notamment les revétements multicouches dédiés au
Schwarzschild (voir Chapitre 3 et 4), ainsi que la fabrication et la métrologie des surfaces optiques
correspondant aux miroirs primaire et secondaire et la conception du schéma mécanique pour la tenue
du Schwarzschild (voir Chapitre 4).
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Chapitre 3

Revétements multicouches de treés

faible période

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser a des revétements multicouches contenant des couches
de trées faible épaisseur. Dans un premier temps, nous présenterons les moyens a notre disposition pour
la fabrication et la métrologie de revétements multicouches. Nous détaillerons ensuite les résultats de
deux études de revétements a faible période : tout d’abord des revétements chrome — carbure de bore
(Cr/B4C) pour lesquels nous nous intéresserons en particulier au comportement des matériaux aux

interfaces ; puis des revétements & base de chrome et de scandium pour la fenétre de ’eau.

3.1 Fabrication et caractérisation de revétements multicouches

3.1.1 Fabrication des revétements multicouches au Laboratoire Charles Fabry

La fabrication de composants tels que les miroirs & revétement multicouche requiert de travailler
dans un environnement trés propre. Au Laboratoire Charles Fabry, dans le cadre de la centrale CEMOX
(CouchEs Minces pour I’Optique XUV), nous disposons d’une salle blanche de classe 1000 (ISO 6 de la
norme ISO 14644-1; moins de 1000 particules de plus de 0,5 ym de diameétre par pied cube d’air). Afin
de satisfaire les exigences de propreté, la salle blanche doit étre maintenue en légere surpression de
maniere a empécher les poussiéres de pénétrer. L’air y est tres fréquemment renouvelé apres filtrage
et la salle blanche est également controlée en température et en humidité. Dans la salle blanche
sont installés plusieurs batis permettant la fabrication de revétements multicouches. Nous disposons

également de sorbonnes de chimie pour le nettoyage des échantillons avant dépot.

Les revétements multicouches peuvent étre déposés par plusieurs méthodes, physique (& partir de
matériaux solides) ou chimique (& partir de matériaux liquides ou gazeux), la voie physique étant la
plus répandue. Différentes techniques de dépo6t par voie physique existent, parmi lesquelles la pulvéri-

sation cathodique, la pulvérisation ionique, I’évaporation assistée et ’ablation laser.

Durant ma theése, j’ai eu l'occasion de travailler avec deux techniques de dép6t de couches minces :
la pulvérisation cathodique magnétron et la pulvérisation ionique. Ces deux méthodes sont détaillées

dans la suite de cette section.
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3.1.1.1 Dépdt par pulvérisation cathodique magnétron

La pulvérisation cathodique est une méthode de fabrication de couches minces par voie physique.
Nous présentons dans cette partie son principe de fonctionnement, puis le bati de dépdt par pulvéri-

sation cathodique dont nous disposons au laboratoire.
3.1.1.1.1 Principe du dépdt de couches minces par pulvérisation cathodique

La pulvérisation cathodique est une technique de dépo6t de couches minces basée sur la pulvérisation
d’un matériau solide via la génération d’un plasma dans un gaz a basse pression. Le matériau a déposer
est sous forme de « cible », c’est-a-dire de plaque de quelques millimetres d’épaisseur, la composition
de la cible devant étre trés pure (le plus souvent mieux que 99,9%) de maniére a garantir autant
que possible la pureté de la couche déposée. Il existe deux modes de pulvérisation cathodique : un
mode « DC » en courant continu, et un mode « RF » radio-fréquence. Le choix du mode dépend du
matériau a déposer : s’il s’agit d’'un matériau isolant, on ne peut pas utiliser le mode DC.

La Figure 3.1 illustre le principe de dépot par pulvérisation cathodique. Dans le cas d’un dépot en
mode DC, une tension continue négative est appliquée a la cible (cathode), et le substrat sur lequel on
veut déposer le matériau est relié a la masse (anode). On introduit dans le bati de dépdt, préalablement
maintenu & une pression résiduelle de 'ordre de 10 mTorr ', un gaz & trés basse pression de I'ordre
de quelques mTorr. La différence de potentiel entre les deux électrodes entraine 'ionisation du gaz, ce
qui va créer un plasma, composé d’électrons, d’ions positifs et d’atomes neutres. Un courant apparait
entre 'anode et la cathode : les électrons sont attirés par I'anode et vont au passage entrer en collision
avec des atomes neutres de gaz pour créer d’autres ions positifs. Les ions positifs sont attirés par
la cathode, c’est-a-dire la cible, dont ils vont arracher des atomes en la percutant. Ces atomes ainsi
arrachés de la cible vont étre pulvérisés dans toute l’enceinte, et en particulier sur le substrat. Une

couche du matériau de la cible est donc déposée sur le substrat.

FIGURE 3.1 — Principe de fonctionnement de la pulvérisation cathodique

Ceci n’est cependant possible que si le matériau de la cible est conducteur. Dans le cas contraire,
aucun courant ne peut traverser le matériau de la cible et les ions positifs vont s’accumuler sur sa
surface, ce qui annule tres rapidement le courant entre anode et cathode. Afin de contourner ce

probleme, on va utiliser le mode « RF », ou radio-fréquence : dans ce cas, on n’applique plus une

1. On rappelle que : 1 mTorr ~ 0.13 Pa ~ 1,3 - 10~ mbar
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tension continue a la cible, mais une tension alternative au travers d’une capacité de découplage, dont
la fréquence est dans le domaine radiofréquence (en général 13,56 MHz). Il y a alors 'apparition d’une
tension d’auto-polarisation continue et négative sur la cible et la pulvérisation du matériau de la cible
peut s’effectuer.

Parallelement, on peut également équiper la cible d’un dispositif magnétron, composé de différents
aimants de polarité opposée qui vont créer un champ magnétique au dessus de la cible. Les électrons
et le plasma vont alors étre confinés dans une zone proche de la cible. La probabilité qu’il y ait une
collision entre un électron et un atome de gaz est alors augmentée, ce qui va permettre d’augmenter
la vitesse de dépot du matériau sur le substrat. Dans ce cas en revanche, la cible du matériau sera
érodée de maniere inhomogene puisque le bombardement par les ions se fera selon les lignes de champ
magnétique, et elle devra donc étre remplacée alors qu’elle ne sera que relativement peu consommeée.

Le processus de dépdt décrit précédemment utilise en regle générale un gaz inerte pour la création
du plasma, tel que 'argon. Il existe également un autre mode de dépdt, dit en atmosphere réactive,
pour lequel on va introduire pendant le dépdt en plus du gaz inerte, un gaz chimiquement actif, en
général du diazote Ny ou du dioxygene Os. Le gaz réactif va réagir avec la cible et sera ensuite pulvérisé
sur le substrat en méme temps que les atomes de la cible. Les molécules de gaz réactif dissociées par
le plasma réagissent également avec la surface du film en cours de croissance. La couche ainsi déposée

aura donc une composition différente de celle de la cible.

3.1.1.1.2 Le bati de pulvérisation cathodique du LCF (Plassys MP800S)

La machine de dép6t de couches minces par pulvérisation cathodique disponible au laboratoire a été
congue par la société Plassys® (voir Figure 3.2). Il s’agit d’un modele MP800, composé d’une enceinte
cylindrique de 800 mm de diametre (voir [Gautier2005a] et [Gautier2005b]). La machine MP800 dispose
d’un sas de transfert, qui permet d’introduire le substrat a revétir dans le bati de dépot sans casser
le vide a 'intérieur (voir la Figure 3.2(a) et 3.2(b)). Elle est équipée de deux pompes : une pompe a
membranes pour réaliser un vide primaire et une pompe cryogénique, qui permet d’obtenir un vide
résiduel de l'ordre de 10~® Torr. La pression de travail utilisée pendant le dépot est typiquement
comprise entre 0,6 mTorr et 10 mTorr. Le gaz utilisé est ’argon ; il est également possible de réaliser
des dépots en atmosphere réactive (O ou Na).

La MP800 comporte quatre supports de cibles (voir Figure 3.2(c) et 3.2(d)), dont deux fonctionnant
en mode DC et deux en mode RF. Les courants appliqués aux cibles DC sont généralement compris
entre 50 mA et 200 mA, et les puissances appliquées aux cibles RF sont comprises entre 80 W et 150
W. Chaque cible, de dimensions 80 mm x 200 mm, est équipée d’une « boite », c’est-a-dire d’un cache
tout autour de la cible afin de limiter la contamination entre cibles.

L’échantillon & revétir est placé dans un porte-échantillon dans le sas de transfert. Une fois que le
vide est fait dans le sas, le porte-échantillon est transféré dans ’enceinte via la canne de transfert, puis
vient se positionner dans un plateau situé & 10 cm au dessus des cibles. Ce plateau peut tourner sur
lui-méme autour de l'axe central du bati de dépdt (rotation planétaire), et le porte-échantillon peut
également tourner autour de son axe (rotation satellitaire ; voir Figure 3.2(b) et 3.2(d)). Si la vitesse de
rotation satellitaire est suffisamment grande, elle permet d’assurer un dépot a symétrie de révolution.
Pour cela, on utilise pendant les dépots une vitesse satellitaire de 50 tours par minute. La rotation
planétaire permet de disposer le substrat au dessus de la cible désirée pour déposer une couche du
matériau correspondant. La vitesse de rotation planétaire peut varier de 0,2°/s a 3°/s. Elle détermine

la durée que va passer le substrat au-dessus d’une cible, donc I’épaisseur de la couche déposée du
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FIGURE 3.2 — Présentation de la machine de dépot par pulvérisation cathodique magnétron MP800.

matériau correspondant.

Lors d'un dépot, on commence toujours par réaliser une « pré-pulvérisation » : il s’agit de pulvé-
riser le matériau des cibles a utiliser sans « arroser » I’échantillon pour nettoyer les cibles avant de
démarrer le véritable dépot. Ceci permettra d’obtenir un revétement contenant des couches les plus
pures possibles.

La MP800 ne dispose pas de moyen direct permettant la mesure en temps réel de 1’épaisseur
déposée. Le controle des épaisseurs des couches se fait donc griace a une étape d’étalonnage, qui va
déterminer la relation précise, pour chaque matériau et & une pression du gaz donnée, entre 1’épaisseur
effectivement déposée et la vitesse de passage du substrat au dessus de la cible correspondante. Par
ailleurs, la vitesse de dépot d’un matériau évolue au cours du temps, avec I'usure des cibles et des
aimants. Il est donc nécessaire de bien calibrer la vitesse de dépot des matériaux avant toute fabrication
d’un revétement multicouche [Emprin2014].

L’étalonnage se fait par allers-retours entre la fabrication d’échantillons et la mesure des épaisseurs

déposées (méthodes de mesure détaillée au paragraphe 3.1.2.1). Elle est effectuée en deux étapes :

— calibration en couches simples : pour un matériau donné, on dépose plusieurs couches minces
du matériau, chaque échantillon correspondant a une vitesse de passage différente. On mesure
alors I'épaisseur de la couche déposée pour chaque échantillon par réflectométrie X rasant (voir

paragraphe 3.1.2.1), ce qui donne un premier lien entre vitesse de passage et épaisseur de la
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couche du matériau. On reproduit cette étape pour tous les matériaux dont on a besoin pour le

revétement final ;

— calibration en multicouches : cette étape est nécessaire en raison des effets d’interface qui peuvent
apparaitre entre deux matériaux (par exemple interdiffusion) et donc modifier la correspondance
entre vitesse de passage au dessus d’une cible et épaisseur déposée. On va donc fabriquer plusieurs
échantillons multicouches, pour lesquels est modifiée uniquement 1'épaisseur d’un matériau (donc
la vitesse de passage au dessus de la cible correspondante). On mesure alors les épaisseurs
obtenues par réflectométrie X rasant pour obtenir la nouvelle relation vitesse—épaisseur. La méme
procédure est utilisée pour calibrer I’épaisseur de I'autre matériau (ou des autres matériaux) de

la multicouche.

En raison de la non-uniformité du procédé de dépot [Gautier2005a], le profil d’uniformité, c’est-
a~dire le profil radial d’épaisseur sur I’échantillon, n’est pas constant mais parabolique si I’échantillon
passe & vitesse constante au dessus de la cible [Gautier2005a]. Afin de corriger ce gradient latéral
d’épaisseur, il est possible avec la MP800 de changer la vitesse de rotation du plateau lorsque I’échan-
tillon passe au dessus de la cible [Hardouin2007, Montcalm1998]. Expérimentalement, on remarque
que pour un substrat plan, ’épaisseur déposée au centre est plus grande qu’au bord. Afin de corriger
cette non-uniformité, on va donc augmenter la vitesse de passage lorsque le centre de ’échantillon
verra le dépdt (en pratique : la vitesse sera modifiée lorsque le substrat dépassera le cache pour arriver
au dessus de la cible). La vitesse planétaire sera ensuite diminuée a sa valeur initiale lorsque le centre
de I’échantillon aura atteint 'autre extrémité de la cible (voir Figure 3.3(b)). Un choix judicieux du
rapport des deux vitesses peut permettre de corriger le profil radial d’uniformité en minimisant la

variation d’épaisseur sur I’échantillon, comme le montre la Figure 3.3(a).
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FIGURE 3.3 — (a) Profils d’uniformité mesurés (points) et simulés (traits) pour différents pourcentages
de changement de vitesse pour une multicouche Mo/Si (b) Profil de variation de vitesse utilisé. La
zone de dépot correspond a la zone délimitée par le cache placé autour de la cible.

Cette figure est extraite de I’Habilitation a diriger des Recherches de Franck Delmotte [Delmotte2010)

Par ailleurs, I’épaisseur déposée varie en fonction de la distance entre la cible et ’échantillon. Le
profil d’épaisseur peut la aussi varier sur 1’échantillon si celui-ci n’est pas plan, mais sphérique par

exemple. Dans certains cas, il peut également étre souhaitable de déposer un revétement a gradient
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latéral d’épaisseur (profil radial non uniforme).
Afin d’avoir un profil radial d’épaisseur le plus proche possible de celui souhaité, il est donc néces-

saire de tenir compte des différents parameétres cités auparavant, soit :
— la non-uniformité naturelle due a la technique/géométrie de dépot ;
— la forme du substrat utilisé, et notamment sa fleche ;
— le profil radial d’épaisseur effectivement désiré (uniforme ou non).

On pourra alors adapter les vitesses de passage au dessus des cibles en fonction des contraintes précé-

dentes.

3.1.1.2 Dépot par pulvérisation ionique

La pulvérisation ionique, ou pulvérisation par faisceau d’ions, est une autre technique de dépot de
couches minces par voie physique. Nous présentons ici le principe de fonctionnement de cet méthode,

puis le bati de dépot par pulvérisation ionique dont on dispose au laboratoire.

3.1.1.2.1 Principe de la pulvérisation par faisceau d’ions

La pulvérisation ionique est également basée sur la pulvérisation d’atomes d’une cible sur un échan-
tillon. Ici, la cible est bombardée par un faisceau d’ions provenant d’un canon & ions. De maniére
analogue a la pulvérisation cathodique, les ions incidents sur la cible vont arracher des atomes qui
vont étre pulvérisés dans un céne d’émission, donc en particulier sur ’échantillon a revétir. La pul-
vérisation ionique dispose généralement d’un neutraliseur qui va envoyer un faisceau d’électrons dans
I'enceinte (dans une zone proche de la cible) afin d’éviter 'accumulation de charges positives au niveau

de la cible pour permettre le dépdt de matériaux isolants.

3.1.1.2.2 La machine de pulvérisation ionique du LCF (bati IBS)
La machine de pulvérisation ionique IBS (fon Beam Sputtering) est représentée en Figure 3.4(a). De
maniere analogue au bati MP800, le bati IBS dispose d’un systeme de pompage ultra-vide composé
d’une pompe primaire pour un vide grossier et d’'une pompe cryogénique pour un vide plus poussé
(pression résiduelle inférieure & 1078 mbar). Le bati est composé d'une enceinte de forme cylindrique
(schéma en Figure 3.4(b)). Il dispose également d’un sas afin de rapidement transférer 1’échantillon a
revétir dans le bati de dépot. Apres ouverture de la vanne de transfert, I’échantillon est disposé dans
son support via la canne de transfert. Le porte échantillon est équipé d’'un mouvement de rotation
afin de réaliser un dépdt a symétrie de révolution. Dans le bati de dépo6t sont installés un canon a
ions de marque Veeco (3 cm Hallow Cathode Ion Gun), un neutraliseur (cf. paragraphe 3.1.1.2.1) et
une microbalance a quartz pour contrdler 1’épaisseur du dép6t. Les ions délivrés par le canon & ions
sont principalement des ions ArT. La position de ’échantillon est fixe ; le choix du matériau a déposer
se fait grace a la rotation d’un porte-cible, situé sous le porte-échantillon, qui peut accueillir jusqu’a
quatre cibles simultanément. On peut également choisir ’angle de la cible. La position de I’échantillon
et du canon & ions étant fixe, cela permet a la fois de modifier I'orientation du céne d’émission du
matériau pulvérisé, ainsi que 'angle d’attaque des ions sur la cible. L’optimisation de 'angle de la
cible peut permettre la réduction de la rugosité des couches déposées.

On controdle ici ’épaisseur de la couche déposée grace a une microbalance a quartz : le quartz
oscille a une fréquence fondamentale de 6 MHz. Lorsque la pulvérisation a lieu, des atomes se déposent

également sur le quartz. Sa fréquence va alors étre modifiée, et la variation de fréquence d’oscillation
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FIGURE 3.4 — Présentation de la machine de dépdt par pulvérisation ionique IBS.

donne une indication sur I’épaisseur de la couche de matériau déposée. On controle donc I’épaisseur a
déposer en indiquant une fréquence désirée. Un autre mode de commande de dép6t est possible : on
peut définir une durée de dépot par matériau. Cela n’est cependant pertinent que lorsque la fréquence
d’oscillation du quartz varie linéairement avec le temps de dépot.

De maniere analogue au dépot sur le bati MP800, il est nécessaire de réaliser une phase d’étalon-
nage en épaisseur afin de déterminer quelle est la relation pour chaque matériau entre la fréquence
d’oscillation du quartz (ou la durée de dépot) et I’épaisseur déposée. Cette étape de calibration est la
méme que celle décrite au paragraphe 3.1.1.1.2.

Un cache escamotable est disposé juste en dessous du porte-échantillon. Lorsqu’il est placé au

dessus de ’échantillon, il peut servir a réaliser des prépulvérisations sans « polluer » 1’échantillon.

3.1.2 Métrologie des revétements multicouches

Parallelement a la fabrication des couches minces, on a besoin de controler précisément ce qui a été
déposé. Nous présentons dans cette section différents moyens de caractérisation des couches minces

optiques.

3.1.2.1 Réflectométrie a rayons X

La principale méthode de caractérisation de couches minces est la réflectométrie a rayons X : le
principe de cette méthode est la mesure de la réflectivité du revétement dans la gamme spectrale des
rayons X, en fonction de 'angle d’incidence a une longueur d’onde fixe, ou inversement en fonction de
la longueur d’onde (ou de ’énergie de photon) a angle d’incidence fixe. La modélisation de la courbe
mesurée va permettre de déduire la structure de I’échantillon déposé (épaisseurs des couches, rugosités,
etc.). Durant ma these, j’ai eu 'occasion de réaliser de telles mesures sur le réflectometre X rasant du
laboratoire, ainsi que sur la branche XUV de la ligne de lumiere Métrologie du synchrotron SOLEIL.

Ces deux techniques de mesure sont détaillées dans la suite de cette section.
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3.1.2.1.1 Réflectométrie en incidence rasante avec une source Cu Ka (Bruker D8 Dis-
cover)

Au LCF, nous disposons d’'un réflectometre X rasant de modele D8 Discover, con¢u par la société
Bruker (voir Figure 3.5). Il permet de mesurer la réflectivité d’échantillons en fonction de I'angle de

rasance, a une énergie de photon de l'ordre de 8048 eV (raie Ka du cuivre).

Source
CuKa

L —

Echantillon Détecteur

~
~

(a) Le réflectometre X rasant (b) Détail et schéma de principe du réflectometre

FIGURE 3.5 — Présentation du réflectometre X rasant du laboratoire.

Il est composé d’une source X, d’un détecteur et d’une platine porte échantillon. Le tout est placé
dans une cage protégeant 'utilisateur des radiations. La source est composée d’un tube a rayons X,
composé d'un filament alimenté par une haute tension (40 kV; courant de 40 mA) et d’une cible
de cuivre. Du fait de la tres forte différence de potentiel entre le filament (cathode) et la cible, des
électrons sont accélérés et bombardés vers la cible. Plusieurs cas de figure se présentent alors : les
électrons peuvent étre ralentis et déviés par les noyaux des atomes de la cible, ce qui va produire
un rayonnement continu (la décélération n’étant pas la méme pour tous les électrons); ils peuvent
également expulser des électrons de coeur d’atomes de la cible, qui vont alors étre dans un état excité.
La désexcitation de ces atomes va se faire via I’émission d’un photon. Le rayonnement émis par la
source contient donc une composante continue, le rayonnement continu de freinage ou Bremsstralung,
et des composantes discréetes : les raies d’émissions de la cible, ici du cuivre.

Un miroir de Gobel est placé a la suite du tube a rayons X. De forme parabolique, il permet a la
fois de collimater le faisceau mais aussi son revétement multicouche permet de sélectionner la raie Ka
du cuivre (E=8048 eV, A=0,154 nm). La raie Kf n’est pas complétement annulée : son intensité est
de Pordre de 1/400 de celle de la raie Ka. Il peut donc arriver que cette raie fasse apparaitre des pics
légerement visibles. Ces pics ne sont pas génants en pratique car on peut tres facilement les attribuer
a la raie KB du cuivre. Il est possible de supprimer la contribution de la raie K en insérant un filtre
de Ni avant le détecteur mais cela se fait au détriment du rapport signal sur bruit. Des fentes peuvent

étre placées devant la source et/ou le détecteur afin de réduire la dispersion angulaire du faisceau. La

3.1 Fabrication et caractérisation de revétements multicouches



CHAPITRE 3 - Revétements multicouches de tres faible période 87

source et le détecteur sont montés chacun sur un bras équipé d’un moteur permettant d’obtenir une
précision angulaire meilleure que 0,01°. Dans les conditions de mesures habituelles (en utilisant des
fentes de 0,1 mm), le flux direct mesuré est de 1’ordre de 15-10° coups par seconde. Pendant la mesure,
I’échantillon est fixe, sa position ayant été réglée préalablement. La source se déplace pour éclairer
I’échantillon avec un angle de rasance 6. Parallelement, le détecteur se déplace de facon synchronisée
pour récupérer le faisceau réfléchi par I’échantillon (angle 26 par rapport au faisceau incident ; voir
Figure 3.5(b)). Ce type de mesure est généralement désigné par « scan 6 — 20 ». L’appareil est relié a
un ordinateur permettant le controle des moteurs et 'acquisition des courbes de réflectivité mesurée

en fonction de ’angle du détecteur.

3.1.2.1.2 Réflectométrie sur ligne de lumiére synchrotron

Historiquement, le rayonnement synchrotron a été découvert grace a 1’observation de pertes d’énergie
des électrons dans des anneaux de stockage. Il provient du rayonnement émis par une particule accélérée
a une vitesse relativiste. En effet, il est bien connu qu’une particule chargée soumise & une accélération
va émettre un rayonnement électromagnétique. Lorsque la vitesse de la particule est relativiste, le cone
d’émission du rayonnement est tres fin.

Dans la pratique, un synchrotron (représenté en Figure 3.6) est constitué d’un accélérateur, dans
lequel vont étre accélérés des électrons, qui vont ensuite graviter a une vitesse relativiste dans un
anneau de stockage d’une centaine de métres de diametre. Le long de ’anneau, on trouve différents
dispositifs magnétiques (aimants de courbure, onduleurs, wigglers) permettant d’orienter la trajectoire
des électrons, et ainsi leur appliquer une accélération pour produire le rayonnement synchrotron. La

lumiere produite est collectée pour étre envoyée et mise en forme dans différentes lignes de lumiere.

FIGURE 3.6 — Schéma de principe d’un synchrotron.

Source : site internet du synchrotron SOLEIL

Au synchrotron SOLEIL, les électrons dans 'anneau de stockage ont une énergie de 2,75 GeV. Il
permet de produire de la lumiére allant de 1 eV (infrarouge) & 50 keV (rayons X durs). Les perfor-
mances radiométriques d’un synchrotron sont déterminées par sa brillance, ou flux de photons par
unité d’angle solide, de surface transverse et de bande passante. Au synchrotron SOLEIL, elle atteint
10%° photons/s/mm?/mrad?/0,1% AN/

Au cours de ma these, j’ai eu l'occasion de travailler sur la branche XUV de la ligne de lumiere
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Métrologie du synchrotron SOLEIL [Idir2006]. Cette branche couvre une gamme spectrale allant de
30 eV a 1800 eV. Elle est représentée en Figure 3.7.
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FIGURE 3.7 — Schéma de la branche XUV de la ligne Métrologie. Source : site internet du synchrotron
SOLEIL

La ligne de lumiere Métrologie est installée sur un aimant de courbure. Aprés un diaphragme au
début de la branche XUV pour pouvoir obturer le faisceau, deux miroirs (M1 et M3 sur la Figure
3.7) permettent la focalisation respectivement horizontale et verticale du faisceau dans le plan image,
situé & 31 m de la source. Entre ces deux miroirs est inséré un monochromateur, composé d’un miroir
sphérique, d’un réseau plan « Variable Line Spacing » ou VLS (réseau d pas variable) et d’une fente
de sortie. Le réseau VLS est composé de trois réseaux, dont le choix détermine la gamme spectrale
d’utilisation (75 traits/mm pour 45-600 eV ; 300 traits/mm pour 300-1600 eV ; 1200 traits/mm pour
600 eV—-1,8 keV). A la suite du réseau plan VLS est placée la fente de sortie, dont on peut choisir
la largeur pour régler la finesse spectrale : plus la fente est fermée, meilleure sera la résolution spec-
trale, mais au détriment du flux. Apres le miroir de focalisation verticale, le coupeur d’ordre permet
d’éliminer les harmoniques d’ordre élevé pour ne garder que la composante souhaitée. Pour cela, il est
composé d’un jeu de filtres en transmission et d’un filtre basse-bas en énergie, contenant trois miroirs
plan. Le filtre peut étre choisi en fonction de la gamme d’énergie de travail (parmi lesquels des filtres
de bore, carbone, titane). De méme, on peut choisir ’ensemble de trois miroirs (revétement et angle).

A la suite de ces différentes étapes de mise en forme spatiale et spectrale du faisceau est placé
le réflectometre (voir Figure 3.8) : situé dans une enceinte cylindrique sous vide cryogénique, il est
composé d’une platine porte-échantillon motorisée (translations x, y et z plus une rotation), et d’un
bras « détecteur » orientable. Il est possible de choisir le détecteur a utiliser : une photodiode nue,
une photodiode en silicium revétue aluminium ou une photodiode en silicium revétue zirconium. Le
courant de la photodiode est mesuré grace a un électrometre Keithley 6517B; c’est la grandeur qui
nous permettra de mesurer des réflectivités. Il est également possible d’utiliser une fente a placer
devant la diode utilisée.

Le dispositif de métrologie de la branche XUV permet donc de réaliser des mesures de réflectivité
de miroirs via des mesures 8 — 20, comme décrit au paragraphe 3.1.2.1.1. Ici, la position du faisceau
est fixe. Pour faire la mesure 6 — 26, on tourne donc I’échantillon d’un angle 6 et on mesure le courant
du détecteur, tourné d’un angle 20 (voir Figure 3.9(a)).

Afin de normaliser la mesure et calculer la réflectivité de I’échantillon étudié, on doit aussi mesurer

3.1 Fabrication et caractérisation de revétements multicouches



CHAPITRE 3 - Revétements multicouches de tres faible période 89

FI1GURE 3.8 — Vue de l'intérieur du réflectometre de la branche XUV de la ligne Métrologie & SOLEIL

le courant du faisceau direct : pour cela, on 6te ’échantillon du trajet du faisceau et on place la diode
en face du faisceau (Figure 3.9(b)) pour acquérir le courant de la diode en fonction du temps. Suivant
I’échantillon a analyser, les mesures dans la gamme XUV peuvent donner acces a de faibles valeurs
de courant ; il est donc également nécessaire de tenir compte du bruit dans le calcul de la réflectivité.
Pour cela, on va donc mesurer le bruit de la mesure du faisceau direct ainsi que le bruit de la mesure
0 — 20, en utilisant les mémes dispositions qu’en Figure 3.9(b) et 3.9(a), mais en fermant 1’obturateur

pour masquer le faisceau et ne mesurer que le signal parasite.

D Diode
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Echantillon /_6 Faisceau

(b) Schéma de I’acquisition d’un faisceau direct

(a) Schéma de l'acquisition d’une mesure

FIGURE 3.9 — Principe des mesures sur ligne de lumiere synchrotron

Ainsi, en notant Lyesure €t Igirect respectivement le courant de la mesure et le courant du faisceau
direct, et en notant byesure €t bgirect T€SpPectivement le courant du bruit de mesure et le courant du

bruit du faisceau direct, la réflectivité Rgchantition de ’échantillon étudié sera donc :

Imesure - bmesure (3 1)

Réchantillon = b
Idirect — Udirect

Dans le cas d'une mesure 0 — 20, Igieet €t bgirect correspondent aux moyennes temporelles des
courants mesurés.

En plus des mesures 6 — 26 décrites précédemment, il est également possible de réaliser des mesures
a angle d’incidence fixe en faisant varier ’énergie des photons incidents. L’échantillon est alors tourné

d’un certain angle 6, et le détecteur placé a la position 260 correspondante. On acquiert ainsi le courant
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de la photodiode en variant uniquement 1’énergie des photons incidents. Ici, pour normaliser la mesure,
on acquiert un faisceau direct (Figure 3.9(b)) en faisant varier 1’énergie dans la gamme spectrale de
la mesure. De maniere analogue a précédemment, on mesure aussi les bruits : moyenne temporelle
pour le bruit de la mesure (le détecteur étant placé a une position 26 fixe avec 'obturateur fermé) et
le bruit du faisceau direct (détecteur en face du faisceau et obturateur fermé). La méme formule que
précédemment s’applique pour le calcul de la réflectivité de 1’échantillon en fonction de I’énergie de

photons.
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FIGURE 3.10 — Schéma de la ligne de lumiere 6.3.2 de I’ Advanced Light Source (ALS). Source : site
internet du CXRO (Center for X-Ray Optics)

Dans le cadre d’une étude de revétements multicouches que j’ai effectuée pendant ma these, cer-
taines mesures ont également été faites sur la ligne de lumiére 6.3.2 (ligne dédiée a la métrologie)
du synchrotron ALS (Berkeley, Californie). La ligne de lumiére est schématisée en Figure 3.10. Son
fonctionnement est tout a fait analogue a celui de la branche XUV de la ligne Métrologie de SOLEIL.
Elle est décrite en références [Underwood1998] et [Gullikson2001]. I1 a été déterminé (voir [Soufli2012])
que la diffusion sur le réseau & 1200 lignes/mm du monochromateur de la ligne 6.3.2 de ’ALS était
responsable de pertes sur le spéculaire a hauteur de 2% en valeur relative. Cette correction a été

effectuée pour les scans en énergie effectués a I’ALS.

3.1.2.1.3 Analyse des résultats

L’analyse des résultats des mesures de réflectivité X va nous permettre de modéliser ’échantillon
étudié. En effet, en simulant un modele dans les conditions des mesures, et en comparant le résultat
de la simulation aux mesures effectuées, on peut ajuster le modele initial de maniére a ce que la
simulation soit en adéquation avec les mesures.

L’analyse des résultats des mesures a 8 keV sur le réflectometre D8 Discover a été faite grace au
logiciel Leptos (logiciel commercial de la société Bruker, fourni avec le réflectometre). Nous avons
notamment utilisé ’algorithme génétique pour ’ajustement de la simulation & la mesure.

Pour analyser les mesures effectuées sur synchrotron, nous avons utilisé le logiciel IMD [Windt1998]
(voir Figure 3.11). Ce logiciel permet la simulation de revétements multicouches en se basant sur
les constantes optiques tabulées (CXRO). Il est également possible de définir un matériau via les
facteurs de diffusion atomique en indiquant une composition chimique et une densité. Le logiciel IMD

permet également une modélisation du comportement des couches aux interfaces grace par exemple a
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plusieurs modeles de rugosité. Il est également possible de simuler le phénomene d’interdiffusion entre
deux couches, grace au modele « graded interface ». Ce modele propose d’introduire une ou plusieurs
couches & l'interface entre les deux matériaux afin de simuler un gradient d’indice. Les constantes
optiques de chaque couche d’interface seront la moyenne pondérée des constantes optiques des couches

principales.
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FIGURE 3.11 — Interface graphique du logiciel IMD et un exemple de courbe de réflectivité simulée.

Le réflectometre X rasant étant a disposition au laboratoire, la premiere étape de la métrologie
d’un revétement est effectuée a 8 keV sur 'appareil Discover D8. Un premier ajustement du modele
de I’échantillon est donc fait, en prenant comme point de départ les épaisseurs que 'on visait pour
I’échantillon. La mesure est généralement effectuée pour des angles tres rasants, typiquement entre 0°
et 10° de rasance. On détecte donc bien I'angle critique de I’échantillon, puis différents pics de Bragg
suivant la composition et la qualité du revétement multicouche. Pour I'ajustement de la simulation aux
mesures, il faut porter une attention particuliere a la position de 'angle critique et a la position et la
hauteur des différents pics de Bragg (les positions des pics de Bragg de la simulation sont ajustables en
modifiant la période du revétement ; les hauteurs des pics de Bragg évoluent en fonction des rugosités
et des épaisseurs relatives des matériaux qui composent la multicouche). Ce premier ajustement du
modele est effectué grace au logiciel Leptos.

Une fois qu’un modele s’approchant bien de la mesure & 8 keV a été obtenu, on peut mesurer
I’échantillon sur ligne de lumiere synchrotron afin de confirmer le modele obtenu, voire essayer d’ac-
quérir des informations supplémentaires. L’ajustement des mesures synchrotron se fait de la fagon
suivante. Dans un premier temps, on simule 1’échantillon dans les conditions de mesure (angles d’in-
cidence, énergies) avec le modeéle qu’on a obtenu via la mesure a 8 keV. Le cas échéant, on peut avoir
besoin de retoucher ce modele afin de simuler correctement a la fois les mesures a 8 keV et les mesures
synchrotron avec le méme modele. Pour cela, on procede par itérations entre les différentes mesures.
Les parametres du modele (épaisseurs, rugosités aux interfaces, éventuellement densité du matériau,
ajout d'une « couche d’interface » pour simuler I'interdiffusion) sont ajustés manuellement a chaque
étape : d’abord pour coller au mieux aux mesures synchrotron, puis le nouveau modele est simulé a 8
keV et ajusté en cas de besoin.

Un schéma synthétique de la procédure d’analyse des courbes de réflectivité est représenté en
Figure 3.12.
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FIGURE 3.12 — Schéma simplifié de la démarche d’analyse des courbes de réflectivité.

Dans certains cas, plusieurs types de mesures sur synchrotron ont été faites (mesures en angles a
différentes énergies, en plus de mesures a angle fixe en fonction de I’énergie). Il est alors plus difficile
de trouver un modeéle commun qui convienne simultanément pour toutes les mesures effectuées. C’est
d’autant plus difficile pour les mesures synchrotron pour lesquelles I’angle de mesure peut étre est
trés proche de l'incidence normale, ou pour des énergies de mesure proche d’un seuil d’absorption
d’un des matériau de la multicouche étudiée. En effet, dans le premier cas, la réflectivité va davantage
dépendre de la rugosité qu’a 8 keV, ou I’échantillon est étudié en incidence rasante. Dans le second cas,
la réflectivité simulée peut étre erronée si les constantes optiques ne sont pas trés bien connues proches
du seuil d’absorption du matériau. Dans ces deux cas, il peut arriver soit de garder deux modeles
distincts pour modéliser I’échantillon (un fonctionnant & 8 keV, l'autre pour les mesures proches
incidence normale), soit de choisir de ne pas tenter d’adapter le modeéle aux mesures problématiques

(... en attendant de mesurer les véritables constantes optiques du matériau proches du seuil).

3.1.2.2 Microscopie électronique

La microscopie électronique est un type de microscopie dans lequel un faisceau d’électrons illu-
mine un échantillon pour en faire une image. La longueur d’onde de De Broglie de électrons étant
trés courte, la microscopie électronique permet d’obtenir de trés hautes résolutions, bien meilleures
qu’en microscopie photonique, permettant par exemple de résoudre des atomes de silicium. Diffé-
rentes techniques de microscopie électronique existent, parmi lesquelles la microscopie électronique

en transmission (TEM, Transmission Electron Microscopy), la microscopie électronique en réflexion
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ou la microscopie électronique a balayage en transmission (STEM, Scanning Transmission Electron
Microscopy).

Pour I’étude de multicouches Cr/B4C (détaillée a la section 3.2) menée pendant ma these, les
mesures en microscopie électronique ont été effectuées chez EAG Labs (Sunnyvale, Californie). Les
images TEM ont été réalisées avec un instrument Tecnai TF20 de la société FEI, qui permet d’obtenir
une résolution spatiale de 0,2 nm.

Dans le cadre de I'analyse de revétements multicouches, on peut vouloir utiliser la microscopie
électronique pour visualiser une section transverse de 1’échantillon, et donc observer 'alternance des
couches, par exemple pour la mesure directe de leur épaisseur. Les échantillons a observer doivent tout
d’abord étre préparés de maniere & en obtenir une section. Il faut donc pour ces échantillons que les
revétements multicouches aient été déposés sur un substrat pouvant étre découpé (typiquement un
wafer de silicium). Une couche protectrice d’environ 2 pm de platine est déposée sur I’échantillon. Les
sections sont ensuite préparées par sonde ionique focalisée (FIB, Focused Ion Beam). Les images en
champ brillant ont été faites en utilisant ’ordre central de diffraction uniquement. Les images & haute
résolution utilisent tous les ordres de diffraction.

Des mesures STEM ont également été réalisées en utilisant la méthode de « champ sombre annu-
laire », ou « High Angle Annular Dark-Field imaging » (HAADF). De cette fagon, le détecteur collecte
les électrons fortement diffusés dans un anneau autour du faisceau d’illumination. Ces électrons dif-
fusés a un angle élevé correspondent a de la diffusion de Rutherford, pour laquelle la section efficace
différentielle de diffusion est proportionnelle au carré du numéro atomique Z. Ce dispositif permet
donc de visualiser le contraste de Z des éléments composant I’échantillon. Contrairement aux images
TEM, les matériaux a Z élevés apparaissent donc clairs sur les images STEM, alors que les matériaux

a faible Z apparaissent sombres.

3.1.2.3 Microscopie a force atomique

La microscopie a forme atomique (AFM, Atomic Force Microscopy) est une technique de micro-
scopie en champ proche permettant la mesure de la topographie d’une surface. Elle est basée sur le
principe suivant : on vient placer 'extrémité (ou apezr) d’une pointe trés proche de la surface étudiée.
La pointe balaye la zone de ’échantillon & analyser pour en faire une image. La pointe est fixée a ’ex-
trémité d’'un « levier » flexible, dont on mesure la déformation, en général grace a un laser éclairant
Iextrémité du levier, ce qui permet de déduire le parcours de la pointe donc donne acces au relief de la
surface. L’apex de la pointe étant tres fin (idéalement, un atome unique), la technique de microscopie
a force atomique utilise les interactions d’attraction et répulsion entre les atomes de I'extrémité de la
pointe et ceux de la surface, afin de détecter le relief de la surface sans 'endommager ni endommager

la pointe. Ainsi, il existe trois modes de fonctionnement :

— le mode contact : la pointe et I’échantillon sont en contact permanent. Dans ce régime, les forces
répulsives dominent, ce qui va dévier le levier. On va donc mesurer la direction de la déviation

du levier;

— le mode « tapping », ou intermittent : la pointe oscille & une fréquence proche de la fréquence
de résonance du levier. La pointe entre en contact avec la surface de ’échantillon de maniére
intermittente a chaque oscillation. L’amplitude de I'oscillation varie avec le relief de la surface ; la

mesure de 'amplitude d’oscillation du levier permet donc I'acces a la topographie de la surface ;

— le mode non contact : la pointe oscille & une fréquence proche de la fréquence de résonance du
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levier, au dessus de la surface. La pointe et la surface ne sont jamais en contact. Dans ce régime

d’utilisation, ce sont les forces attractives qui dominent.

Dans le cadre de I'analyse de revétements multicouches, I'utilisation d’un microscope a force ato-
mique peut permettre de mesurer la rugosité de surface d’un échantillon. Cette mesure pourra ensuite
étre comparée aux valeurs de rugosité utilisées dans les modéles obtenus a partir des mesures de
réflectivité X.

Dans le cadre de ma thése, nous avons pu bénéficier de mesures réalisées sur le microscope a force
atomique du synchrotron SOLEIL. 1l s’agit d’un modeéle NX20, de la société Park Company. Ce modele
utilise des pointes AC160 TS (Olympus). Il a été utilisé en mode intermittent.

3.2 Etude de revétements multicouches en Cr/B; C

3.2.1 Présentation de I’étude
3.2.1.1 Contexte

Avec cette étude, nous avons pu étudier en détail les interfaces entre Cr et B4C, et plus parti-
culierement pour de tres fines épaisseurs des couches. Mieux connaitre le comportement de ces deux
matériaux aux interfaces est d’autant plus intéressant que le B4C peut étre utilisé comme barriere
de diffusion pour augmenter la réflectivité de revétements multicouches, notamment pour des multi-
couches Cr/Sc pour la fenétre de 1'eau.

Cette étude a été également 'occasion de comparer les performances des deux machines de dépo6t
de revétement multicouches disponibles au laboratoire (MP800 et IBS) ; certains échantillons ont en

effet été déposés par pulvérisation cathodique, d’autres par pulvérisation ionique.

3.2.1.2 Liste des échantillons déposés et parameétres utilisés

Différents échantillons Cr/B4C ont été déposés par pulvérisation ionique (échantillons « IO ») et par
pulvérisation cathodique magnétron (échantillons « MP »). La liste et la composition des échantillons
étudiés est détaillée dans la Table 3.1.

Pour la suite de cette étude, I'accent a été mis sur six échantillons en particulier : MP14030,
MP14031, MP14032, 101409, 101414 et 101415. Les différents échantillons fabriqués avec le bati IBS
ont été déposés en utilisant le controle des épaisseurs en temps et non en fréquence. Les échantillons
MP ont été déposés a une pression d’argon de 0,7 mTorr. Le B4C a été déposé en mode RF (puissance
150 W) et le Cr en mode DC (courant de 50 mA).

Les échantillons étudiés ont des périodes, un nombre de périodes et des substrats différents (wafer
de silicium pour les échantillons déposés en pulvérisation cathodique, et float glass pour les échan-

tillons déposés en pulvérisation ionique).

Pour tous les échantillons, le dépdt Cr/B4C commence par une couche de chrome directement sur
le substrat puis est suivie d’'une couche de B4C. Pour certains échantillons, une couche protectrice
en B4C a été ajoutée au dessus du dépot afin de limiter 'oxydation de la multicouche. Cette couche
protectrice est indiquée par la mention « cap » (« capping layer »).

La réflectivité de ces échantillons a été mesurée par réflectométrie X rasant a 8 keV puis sur la
branche XUV de la ligne Métrologie du synchrotron SOLEIL. Les mesures ont ensuite été simulées et

le modele a été optimisé de maniere a ce qu’il soit cohérent entre les différents échantillons et le plus
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TABLE 3.1 — Liste des échantillons Cr/B4C étudiés et leurs épaisseurs visées (FG : Float Glass).

Nom de I’échantillon  Substrat Nombre de périodes  Période Cr B4C B4C cap
MP14030 Si 10 7,9 nm 2,5 nm 5,4 nm -
MP14031 Si 35 7,9 nm 2,5 nm 5,4 nm -
MP14032 Si 35 3,98 nm  2,5nm 1,08 nm -
MP14033 Si 35 421 nm 0,97 nm 3,24 nm -

101409 FG 10 6,18 nm 2,82 nm 3,36 nm -
101410 FG 10 3,94nm 2,82nm 1,12 nm -
101411 FG 10 431 nm 0,95 nm 3,36 nm -
101412 FG 10 2,12nm 0,92 nm 1,20 nm -
101413 FG 50 212nm  0,92nm 1,20 nm 2,17 nm
101414 FG 35 3,07nm 187 nm 1,2 nm 1,87 nm
101415 FG 35 259mtm 1,87nm 0,72nm 2,35 nm
101416 FG 35 3,30nm  0,92nm 238nm 1,10 nm
101417 FG 35 289 nm 051lnm 238 nm 110 nm

proche possible des mesures. Pour cela, plusieurs modéles ont été utilisés (détaillés dans la suite de
cette section) suivant les épaisseurs des couches, notamment en introduisant une couche d’interface
IL-1 a l'interface B4C-sur-Cr, et une couche d’interface « a composition modifiée » IL-2. Les couches
IL-1 et IL-2 sont simulées par une couche dont les constantes optiques sont la moyenne pondérée
des constantes optiques du Cr et du B4C, avec un rapport respectivement de 50/50 et 70/30. Les
indices utilisés pour les différents matériaux aux différentes énergies de mesures sont regroupés dans
la Table 3.2. Pour le chrome et 'oxyde de bore, les constantes optiques utilisées correspondent aux
tables d’indice de Henke [Henkel1993]. Pour le carbure de bore, les constantes optiques utilisées sont

celles mesurées par R. Soufli et collegues [Soufli2008].

TABLE 3.2 — Constantes optiques des matériaux utilisées pour les simulations.

. 8052 eV 170 eV 172,4 eV
Matériau

d B d B 0 B
Cr 2,116x107° | 2,162x107% | 0,02460 0,01065 0,02405 0,01026
B4C [Soufli2008] | 6,93x107° 9,27x1072 | 0,006883 | 0,0008266 | 0,006371 | 0,0007892
IL-1 1,404x107° | 1,084 x107% | 0,01574 | 0,005739 | 0,01521 | 0,005523

IL-2 1,702 x107° | 1,536 x1076 - - - -
B,03 7,733 x1076 | 2,506x1078 | 0,01160 | 0,002321 0,01114 | 0,002221

3.2.2 Analyse en réflectivité des échantillons
3.2.2.1 Mesure de la réflectivité en incidence rasante a 8 keV

La mesure des échantillons & 8 keV permet de donner acceés aux épaisseurs effectivement dépo-
sées avec une bonne précision. Les courbes mesurées a 8 keV pour quelques échantillons (MP14031,
MP14032 et 101414), ainsi que les simulations associées sont données en Figure 3.13.

La Figure 3.13 représente la réflectivité mesurée a 8 keV en fonction de I’angle de rasance pour dif-
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FicURE 3.13 — Courbes de réflectivité mesurée et simulée en réflectométrie X rasants a 8 keV, pour
’échantillon MP14031 avec (a) un modele & 2 couches (Cr/B4C), (b) un modele & trois couches (Cr/IL-
1/B4C), (c) I’échantillon MP14032 avec un modele a 2 couches (Cr/IL-2) et (d) I’échantillon 101414
avec un modele a 3 couches (Cr/IL-1/B4C). Les points en rouge représentent la réflectivité mesurée

et les traits bleu la réflectivité simulée.

férents échantillons (MP14031, MP14032 et 101414). La courbe de réflectivité mesurée pour MP14031
(Figure 3.13(a)) montre un grand nombre de pics de Bragg (jusqu’a l'ordre 9). Pour les pics d’ordre
élevé, on remarque un léger élargissement. Celui-ci peut étre di a un léger décalage de la période
de la multicouche survenant au cours du dépét. Par simulation, ce décalage est estimé a 2,5 pm par
période. On voit également sur la Figure 3.13(a) la présence de petits pics vers 1,8° et 3°. Ces pics
correspondent aux pics de Bragg d’ordre 3 et 5 pour la raie K-8 du cuivre, qui n’est pas parfaitement
filtrée par le miroir Gobel (voir paragraphe 3.1.2.1.1).

Sur ces courbes sont également tracées les simulations de ces échantillons. Les parameétres utilisés
pour les simulations (épaisseurs et rugosités) sont regroupés dans la Table 3.3.

Pour I’échantillon MP14031, on voit dans la Table 3.3 que les interfaces de la multicouche sont
trés asymétriques pour le modele simple a deux couches (Cr/B4C). La valeur simulée de la rugosité
a linterface B4C-sur-Cr est en effet plutot élevée (0,6 nm), alors que lautre interface est plus lisse
(rugosité de 0,2 nm). Cette asymétrie peut s’expliquer par un phénomene d’interdiffusion a l'inter-
face B4C-sur-Cr. Nous avons donc également simulé cet échantillon en utilisant le modele « graded

interface » du logiciel IMD pour cette interface. Comme décrit au paragraphe 3.1.2.1.3, ce modele
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TABLE 3.3 — Paramétres des multicouches utilisés pour les simulations ; unités : nm; Ep. = épaisseur,

o = rugosité, c. = couches, cap = capping layer (couche de protection)

. _ Période | Cr (nm) IL (nm) B4C (nm) | B4C cap (nm) | B2Os (nm)
Echantillon , ., , . ,
(nm) Ep. ‘ o Ep. ‘ o Ep. ‘ o Ep. ‘ o Ep. ‘ o
MP14031 2 c. 6,69 2,14 | 0,6 - - 4,55 | 0,2 - - 0,5 0,2
MP14031 3 ¢. | 6,69 | 1,52 03 | 15 | 03 | 366 | 02 | - - 05| 02
MP14030 68 | 163| 04 | 15| 04 | 367] 02 | - i 05| 02
MP14032 3 1,35 | 0,3 | 1,65 | 0,23 — - - 1,5 | 0,2
101409 502 | 247 04 | 11| 04 | 235 027] 17| 03 | 06| 025
101414 2,8 1,36 | 0,25 | 1,2 | 0,25 | 0,24 | 0,25 | 0,95 0,25 0,6 | 0,25
101415 937 | 128 035 | 1,09 | 0,28 ~To9] 03 o6 03

introduit une « couche d’interface » notée IL-1 entre la couche de Cr et la couche de B4C (voir Figure
3.14(a)). Il simule donc un revétement multicouche périodique composé de trois couches par période :
une premiére couche de Cr, suivie de la couche d’interface IL-1, puis de la couche de B4C. La couche
d’interface IL-1 est simulée par une couche dont les constantes optiques sont la moyenne de celles du
Cr et du B4C (voir Table 3.2).

FIGURE 3.14 — Schéma des modeles utilisés : (a) modele & trois couches Cr/IL-1/B4C et (b) modele a
deux couches Cr/IL-2.

Les résultats des simulations de ’échantillon MP14031 pour les deux modeles sont montrés en
Figure 3.13(a) et 3.13(b). La Figure 3.13(a) montre les résultats de la simulation avec le modele simple
a deux couches (Cr/B4C). On peut voir que pour ce modele, la hauteur des deuxiéme et quatriéme
pics de Bragg n’est pas bien représentée. La hauteur de ces pics de Bragg est mieux décrite avec le
modele & trois couches (Cr/IL-1/B4C) tenant compte de linterdiffusion a I'interface B4C-sur-Cr (voir
Figure 3.13(b)).

Pour cette raison, les autres échantillons ont donc également été simulés en utilisant la couche
d’interface. Les deux échantillons MP14032 et 101415, ayant une couche de B4C tres fine, ont été
simulés avec un modele a deux couches Cr/IL-2 (voir la courbe pour MP14032 en Figure 3.13(c)).
La couche IL-2 a une composition légerement différente de IL-1 : on considére que le B4C présent
dans la multicouche a été entierement consommé pour former la couche IL-2; le Cr est donc déposé
directement sur une couche d’interface (voir Figure 3.14(b)), et IL-2 contiendra plus de Cr que IL-1
(voir section 3.2.1.2 et Table 3.2).

Comme on peut le voir sur la Table 3.3, la couche d’interface est présente pour tous les échantillons,

3.2 Etude de revétements multicouches en Cr/By C



98 CHAPITRE 3 - Revétements multicouches de tres faible période

et ce, quelle que soit la technique de dépot. On remarque néanmoins qu’elle semble légerement plus fine
pour les échantillons déposés par pulvérisation ionique (de l'ordre de 1 nm) que pour les échantillons
déposés en pulvérisation cathodique (de 'ordre de 1,5 nm).

Parallelement, les résultats montrent que I’épaisseur de la couche d’interface ne varie pas ou peu
avec le nombre de périodes : ceci est visible pour les échantillon déposés en pulvérisation cathodique
MP14031 (35 périodes) et MP14030 (10 périodes), mais aussi pour les échantillons déposés en pulvé-
risation ionique 101409 (10 périodes) et 101414 (35 périodes). Le phénomeéne d’interdiffusion semble
donc ne pas varier beaucoup pendant le dépot (en pulvérisation cathodique ou ionique).

On peut comparer les épaisseurs visées aux épaisseurs estimées par les simulations (voir Tables
3.1 et 3.3). Ceci nous enseigne que pour les échantillons MP environ 1,7 nm de B4C participe a la
formation de la couche d’interface, contre environ 1 nm pour les échantillons IO. On s’attend donc
a ce que pour les échantillons dont ’épaisseur de B4C est inférieure & 1,7 nm (pour les échantillons
MP) ou 1 nm (pour les échantillons 10), le B4C déposé soit entierement consommé dans la couche
d’interface. Ceci est bien le cas pour I’échantillon MP14032, dont I’épaisseur visée de B4C était de 1,08
nm, et pour I’échantillon 101415, dont ’épaisseur de B4C visée était de 0,72 nm. Ceci est donc bien
cohérent avec le fait que pour ces deux échantillons, on retrouve un modele a deux couches Cr/IL, sans
B4C pur. Par ailleurs, ceci indiquerait qu’il n’y a pas suffisamment de B4C pour former une couche
d’interface IL-1. Il serait donc logique d’utiliser une couche d’interface & composition modifiée (IL-2),
dont la proportion de Cr est plus importante.

Les résultats précédents semblent indiquer que, pour les échantillons MP, la quantité de B4C
dépensée pour former la couche d’interface est plus épaisse d’environ 1 nm que pour les échantillons
10. Les deux techniques de dépdt peuvent peut-étre induire des propriétés légérement différentes
pour un ou les deux matériau(x), telles que la densité, la stoechiométrie ou la cristallinité. On peut
également supposer que les effets de mélange entre les deux matériaux aux interfaces peuvent étre
différents entre les deux techniques de dépo6t. Néanmoins, il semble dans les deux cas que 1’épaisseur
de la couche d’interface soit proche de I’épaisseur de B4C utilisée pour former la couche IL.

Pour tous les échantillons étudiés, la derniere couche, au contact de I’air, est une couche de B4C.
Excepté pour I’échantillon MP14032, I’épaisseur de cette couche vaut au moins 3 nm pour tous les
échantillons. Il a été montré que cette derniére couche de B4C s’oxyde au contact de I'air [Soufli2008].
Afin de simuler 'oxydation de la derniére couche de B4C, la partie supérieure de la multicouche a été
modélisée par une couche de BoOg disposée sur la derniere couche de B4C. L’épaisseur de la couche
de B2Oj3 a été calculée de sorte a approcher le plus possible la simulation de la mesure. On remarque
que pour tous les échantillons sauf MP14032, I’épaisseur de la couche d’oxyde est de 'ordre de 0,5-0,6
nm.

Pour I’échantillon MP14032 en revanche, on note que la couche d’oxyde simulée est plus épaisse
que pour les autres échantillons : de 'ordre de 1,5 nm d’épaisseur. Une explication a ce phénomene
pourrait étre le fait que la derniére couche pour cet échantillon est la couche « d’interface » IL-2, et

non une couche de B4C.

3.2.2.2 Mesure de la réflectivité a basse énergie

Les trois échantillons ayant les périodes les plus épaisses ont été ensuite mesurés sur synchrotron
(MP14031, MP14030 et 101409). Des mesures de type 6—260 ont été faites pour une énergie de photon
autour de 170 eV, soit juste en dessous du seuil d’absorption K du bore (188 e¢V). En effet, cette énergie

de mesure a été choisie car elle permet de maximiser la réflectivité des multicouches, qui contiennent
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du bore. Les autres échantillons de 1’étude en cours n’ont pu étre mesurés a cette énergie car leur

période était trop courte. Les résultats de ces mesures sont tracés en Figure 3.15.
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FIGURE 3.15 — Mesure de la réflectivité obtenues au synchrotron SOLEIL (points) pour trois échan-
tillons. La simulation avec le modele & trois couches Cr/IL-1/B4C pour chaque échantillon est tracée
en traits pleins. Pour ’échantillon MP14031, la simulation avec le modele & deux couches Cr/B4C est

tracée en trait plein gris.

On peut voir que les premiers pics de Bragg ont bien été mesurés aux positions attendues, ce
qui est en accord avec les parametres des modeles listés dans la Table 3.3. Les échantillons MP14031
et MP14030 ont été mesurés a 172,4 eV ; ’échantillon 101409 a été mesuré a 170 eV. Bien qu’ils
aient les mémes épaisseurs visées, les échantillons MP14031 et MP14030 présentent des pics de Bragg
légerement décalés, ce qui s’explique par la légere différence de période réelle mis en évidence dans la
Table 3.3. Le pic de Bragg de I’échantillon 101409 est lui aussi décalé par rapport aux deux autres
en raison d’une différence de période et parce qu’il n’a pas été mesuré exactement a la méme énergie
que MP14031 et MP14030 (170 eV, contre 172,4 eV pour les deux autres). L’échantillon MP14031 (35
périodes) a plus de périodes que MP14030 et 101409 (10 périodes) ; son pic de Bragg est donc plus
étroit et plus haut que celui des deux autres échantillons.

Afin de mieux quantifier les performances de ces différents échantillons, on peut comparer leur
ratio entre la réflectivité pic mesurée et la réflectivité pic théorique, c’est-a-dire celle qu’on aurait
sans tenir compte ni de la rugosité aux interfaces ni de l'interdiffusion. Ainsi, la réflectivité pic me-
surée pour MP14031, MP14030 et 101409 est de respectivement 24,6%, 10,8% et 7,4%. Le ratio
Ronesurée/ Rinéorique vaut donc respectivement 0,775, 0,725 et 0,738. Ces trois échantillons ont donc des
performances similaires.

On a également tracé sur la Figure 3.15 les courbes de réflectivité simulée pour les trois échantillons
en utilisant les parametres donnés en Table 3.3. En particulier, on a tracé pour I’échantillon MP14031
la simulation pour les deux modeéles présentés : modele & deux couches Cr/B4C (gris) et modele a
trois couches Cr/IL-1/B4C (bleu foncé). On peut voir qu’il y a une différence non négligeable entre
les hauteurs des pics simulés avec les modeles a deux et trois couches : le modéle a deux couches

ne parvient pas a approcher suffisamment la mesure, bien que ce modele soit le meilleur compromis
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obtenu pour simuler a la fois la mesure a 8 keV et la mesure a 172,4 eV. Les modeles a trois couches
semblent quant a eux bien décrire le comportement des trois échantillons aux énergies de mesure. Ceci

confirme donc la validité du modeéle & trois couches que nous avons utilisé pour simuler les échantillons.

Afin de pouvoir caractériser également les autres échantillons faisant partie de cette étude et
compléter I’étude pour les échantillons analysés a 170 eV, des mesures additionnelles ont été faites sur

la ligne Métrologie a SOLEIL a plus haute énergie :

— proche du seuil d’absorption L du Cr (hv &~ 574 eV) : mesures réalisées pour les échantillons
MP14032, MP14033, 101410, 101415 et 101417

— a 600 eV : pour les échantillons MP14031, MP14032, MP14033, 101410, 101415 et 101417 (les
simulations permettant de prédire une réflectivité suffisante a cette énergie pour les échantillons
étudiés).

Les résultats de ces mesures ont montré un certain désaccord avec les simulations : pour de nom-
breux échantillons, les pics mesurés (voire 'angle critique le cas échéant) étaient décalés. On a éga-
lement observé une différence significative de hauteur des pics mesurés par rapport aux simulations.
En particulier, pour ’échantillon MP14032 & 600 eV, on s’attendait a obtenir une réflectivité pic de
4,5%, alors que le pic mesuré sortait a peine du bruit de mesure (réflectivité pic estimée & moins de
0,4%, bruit de l'ordre de 0,1%).

Cependant, il est a noter que les simulations pour prédire les résultats de ces mesures ont été faites
a partir des premiers modeles issus des mesures a 8 keV. Ces modeles ne tenaient donc pas compte
de l'interdiffusion aux interfaces B4C-sur-Cr, ce qui peut expliquer la différence de hauteur des pics
entre simulation et mesure a 600 eV et 574 eV. Néanmoins, I'ajustement des simulations aux mesures
proches du seuil du Cr n’ont pas abouti et n’ont pas permis d’obtenir un modeéle cohérent avec les
autres mesures effectuées (a4 8 keV et proche du seuil du bore). Nous avons supposé que ceci était di
a I'inexactitude des constantes optiques du Cr proche de son seuil d’absorption L.

Des mesures additionnelles ont été faites sur la ligne de lumiere 6.3.2 de I’ALS pour I’échantillon
MP14031. Les résultats sont détaillés dans la section 3.2.4.

3.2.3 Analyse en microscopie électronique

Afin de corroborer les résultats obtenus précédemment, certains échantillons ont également été
analysés en microscopie électronique (voir section 3.1.2.2).

Deux échantillons ont été sélectionnés pour étre analysés en microscopie électronique : I’échantillon
MP14031, dont la réflectivité autour de 170 eV était la plus haute, et 1’échantillon MP14032, qui
comporte des couches de B4C beaucoup plus fines. Les échantillons 10 n’ont malheureusement pas pu
étre analysés en microscopie électronique car ils ont tous été déposés sur du float glass. Pour les deux
échantillons, des images TEM, TEM haute résolution et STEM ont été réalisées.

La Figure 3.16 montre une juxtaposition des images TEM et STEM de I’échantillon MP14031.
L’image STEM a été modifiée de sorte a ce que I'épaisseur apparente de la multicouche soit la méme
que sur 'image TEM, et son contraste a été inversé de maniere a voir les couches de Cr sombres
et les couches de B4C claires, comme sur 'image TEM. Cette figure met en évidence le fait que la
structure de cet échantillon est bien périodique et composé de couches homogenes, ce qui confirme

bien les résultats vus aux sections précédentes.
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FIGURE 3.16 — Juxtaposition pour ’échantillon MP14031 d’une image TEM en champ clair de gran-
dissement 64K (a gauche) et d’'une image STEM de grandissement 320K (a droite). Pour plus de
visibilité, le contraste de 'image STEM a été inversé. Les couches de Cr apparaissent foncées et les

couches de B4C apparaissent claires sur les deux images.

La Figure 3.17 montre une juxtaposition des images TEM et STEM de ’échantillon MP14032,
de maniére analogue a la Figure 3.16 (échelle adaptée et contraste inversé pour I'image STEM). Ici,
on observe bien une structure périodique, particulierement visible sur I'image STEM (Figure 3.17,
a droite), mais les couches semblent plutdot inhomogenes et le contraste est plus faible que pour
I’échantillon MP14031.

Les profils d’intensité des différentes images TEM et STEM ont été calculés (moyenne du profil
sur I'image entiére). Les profils correspondant aux images des Figures 3.16 et 3.17 sont représentés
en Figures 3.18(a) et 3.19. La Figure 3.18(b) représente les profils des images TEM et STEM de
I’échantillon MP14031 avec les mémes grandissements que les images de la Figure 3.19 (respectivement
180K et 900K pour les images TEM et STEM).

Le profil tracé en Figure 3.19 pour I’échantillon MP14032 montre qu’il n’y a pas de couches bien
distinctes. De maniere équivalente, ce phénomene est bien visible en notant la chute du contraste
entre les Figures 3.16 et 3.17. Ceci est tout a fait cohérent avec les résultats des sections précédentes,
notamment que pour ’échantillon MP14032, la couche de B4C a disparu et est entiérement utilisée
pour former la couche IL-2.

Le profil en intensité de I'image TEM de I’échantillon MP14031 en Figure 3.16(b) montre quant &
lui une structure bien périodique avec des couches tres régulieres. Les maxima représentent les couches
de B4C, et les minima représentent les couches de Cr. On peut également noter la présence d’épau-
lements aux interfaces B4C-sur-Cr. Ces épaulements correspondent a la couche d’interface IL-1. On
peut remarquer également la présence d’épaulements a l'autre interface (Cr-sur-B4C), mais ceux-ci

sont beaucoup moins marqués, ce qui tend a valider notre modele & trois couches Cr/IL-1/B4C.

L’analyse des profils des images TEM a permis de déterminer une estimation de I’épaisseur des
différentes couches composant les deux échantillons étudiés. Pour cela, différents points sont repérés

sur le profil de I'image étudié de maniere & déterminer les bornes des différentes couches (Cr, IL-1 et
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20 nm

FIGURE 3.17 — Juxtaposition pour ’échantillon MP14032 d’une image TEM en haute résolution de
grandissement 180K (& gauche) et d’une image STEM de grandissement 900K (a droite). Pour plus
de visibilité, le contraste de I'image STEM a été inversé. Les couches de Cr apparaissent foncées et les

couches de B4C apparaissent claires sur les deux images.

B4C).
Suivant les cas :
— i l’on voit bien les épaulements sur le profil, on repére la position :
1. du minimum correspondant a la couche de Cr,
2. du centre du plateau correspondant au B4C,
3. du centre de la bosse correspondant a la couche IL-1, et
4. du centre du creux apres la bosse au niveau de l'interface B4C-sur-Cr.
Ces différents points sont indiqués par les traits rouges verticaux dans l’encart de la Figure
3.16(Db).
— si l’on ne distingue pas, ou pas suffisamment les épaulements d l’interface By C-sur-Cr, on repére
la position :
1. du minimum correspondant & la couche de Cr,
2. du centre du plateau correspondant au B4C, et
3. du centre de la couche IL-1, défini par le point & mi-hauteur entre les deux précédents (pour

I'interface B4C-sur-Cr uniquement).

Les bornes des différentes couches sont alors définies comme étant a mi-hauteur entre les points
précédents. Ils sont représentés par les traits noirs horizontaux dans I’encart de la Figure 3.16(b), pour
le cas ot les épaulements sont suffisamment visibles.

Les épaisseurs des couches de Cr, IL-1 et B4C ont donc été ainsi calculées sur différentes images,
puis moyennées. On obtient en moyenne pour MP14031 une épaisseur de Cr de 2,17 nm, de 1,36 pour

IL-1 et de 3,13 nm pour B4C. La valeur moyenne de la période mesurée est de 6,68 nm. Les résultats
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FIGURE 3.18 — (a) Profils superposés de I'image TEM de grandissement 64K (pointillés bleu) et de
I'image STEM de grandissement 320K (trait rouge) pour ’échantillon MP14031. Ces deux images sont
représentés en Figure 3.16. (b) Profils superposés de I'image TEM de grandissement 180K (pointillés
bleu) et de I'image STEM de grandissement 900K (trait rouge) de I’échantillon MP14031. En encart :
détail du profil d’'une image TEM haute résolution de grandissement 255K de ’échantillon MP14031,
montrant la méthode de détermination des épaisseurs des couches. Le substrat est situé sur la gauche
de la figure (visible uniquement sur (a)); la partie quasi-constante de la courbe représente la couche
de platine déposée sur le dessus de la multicouche pendant la préparation de 1’échantillon pour les
images TEM.
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FIGURE 3.19 — Profils superposés de I'image TEM de grandissement 180K (pointillés bleu) et de
I'image STEM de grandissement 900K (trait rouge) de 1’échantillon MP14032. En encart : détail du
profil d’'une image STEM de grandissement 900K de 1’échantillon MP14032, montrant la méthode de

détermination des épaisseurs des couches.
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sont donc bien compatibles avec le modele trouvé via les mesures de réflectivité, pour lequel on avait
une couche d’interface d’épaisseur de 'ordre de 1,5 nm.

La méme méthode a ensuite été utilisée afin de déterminer les épaisseurs des couches pour I’échan-
tillon MP14032. On a utilisé dans ce cas le modele & deux couches Cr/IL-2. Ici, les épaisseurs des
couches ont été calculées en se basant sur les profils des images STEM, bien moins bruitées pour
MP14032 que les images TEM. De maniére analogue a I’étude sur 1’échantillon MP14031, les minima
et maxima correspondant respectivement aux couches de Cr et IL-2 ont été repérés (traits rouges ver-
ticaux dans ’encart de la Figure 3.19). Les bornes utilisées pour les calculs d’épaisseurs des couches
sont données comme étant les points a mi-hauteur des minima et maxima (traits noirs horizontaux
dans lencart de la Figure 3.19). On trouve ainsi en moyenne pour MP14032 une épaisseur de Cr de
1,42 nm et une épaisseur de IL-2 de 1,57 nm; la période moyenne est de 2,98 nm. Ces valeurs sont
donc trés proches de celles trouvées via I’étude en réflectométrie (voir Table 3.3). On peut donc noter
un bon accord entre les mesures en microscopie électronique de ces deux échantillons et les mesures

de réflectivité a 8 keV et proche du seuil K du bore.

3.2.4 Mesures proches du seuil Ly 3 du Cr

Comme indiqué en fin de section 3.2.2.2, des mesures additionnelles ont été effectuées a ’ALS sur

la ligne 6.3.2. Les résultas sont représentés en Figures 3.20, 3.21 et 3.22.
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FI1GURE 3.20 — Réflectivité en fonction de I’énergie pour 1’échantillon MP14031 & un angle de rasance

N

variant de 8,6° & 9,6°, mesurée sur la ligne 6.3.2 a4 ’ALS.

La Figure 3.20 montre plusieurs mesures de la réflectivité en fonction de I’énergie des photons
incidents, proche du seuil L 3 du Cr, pour différentes angles de rasance variant entre 8,6° et 9,6°. On
peut voir clairement sur cette figure que la réflectivité maximale augmente lorsque I'on se rapproche
du seuil et que la largeur du pic diminue. On peut remarquer également la présence d’un pic plus petit
autour de 585 eV, dont la position ne varie pas avec ’angle d’incidence.

Sur la Figure 3.21, on a tracé la courbe mesurée pour laquelle la réflectivité pic est la plus élevée
(51,5% pour une énergie de 572,94 eV). Ceci correspond & un angle de rasance de 9,2°. On a également

représenté sur cette figure une courbe de réflectivité simulée s’appuyant sur le modele a trois couches
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(Cr/IL-1/B4C) de la Table 3.3 et utilisant les constantes optiques tabulées [Henke1993]. On peut voir
que ’accord n’est pas bon entre la simulation et la mesure : notamment, la simulation ne prédit pas
le second pic observé a une énergie de 'ordre de 585 eV. On considére que cette particularité, non
incluse dans les tables des constantes optiques, est dii au seuil Ly du Cr. Les constantes optiques du

Cr ne sont donc pas décrites de maniére tout a fait exactes autour du seuil Ly 3.
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FIGURE 3.21 — Réflectivité en fonction de 1’énergie pour I’échantillon MP14031 & un angle de rasance
de 9.2° mesurée sur la ligne 6.3.2 a ’ALS. La réflectivité mesurée (pointillés bleu) est comparée & une

simulation d’apres le modele a 3 couches décrit dans la Table 3.3 en utilisant les constantes optiques

tabulées [Henke1993].

La réflectivité de MP14031 a également été mesurée a énergie fixe (572,94 eV et 600 eV) en fonction
de I'angle d’incidence a I’ALS. En particulier, la mesure a 600 eV est tracée en Figure 3.22 (points bleu).
Sur cette figure est également tracée une simulation de ’échantillon avec le modele a trois couches
Cr/IL-1/B4C (trait rouge; voir la Table 3.3 pour les parameétres du modele). On voit donc a nouveau
une différence non négligeable entre la mesure et la simulation, notamment sur ’angle critique, et la
forme et la position des pics de Bragg. Nous avons donc optimisé les valeurs des constantes optiques du
Cr, en conservant le méme modele & trois couches (parametres identiques & ceux de la Table 3.3). Les
valeurs calculées sont comparées aux constantes optiques des tables [Henke1993] dans l’encart de la
Figure 3.22. L’optimisation des constantes optiques permet donc d’obtenir une simulation tres proche

de la mesure (trait noir sur la Figure 3.22), ce qui tend encore & confirmer la validité du modele a

trois couches.

La méme analyse a été faite pour la mesure de ’échantillon & 572,94 eV (voir Figure 3.23) : la
encore, on note une différence significative entre la mesure (en bleu) et la simulation utilisant les
constantes optiques des tables (en rouge). Les constantes optiques du Cr ont donc été optimisées de
manieére a approcher au mieux la simulation des mesures. Les valeurs obtenues sont les suivantes :
6 = —0,003713 et B = 0,0005701, alors que les tables indiquent § = —0,002509 et 5 = 0,0003354

pour cette énergie [Henkel1993].
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hv = 600 eV
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FIGURE 3.22 — Réflectivité en fonction de I'angle de rasance mesurée sur la ligne 6.3.2 & ’ALS a 600
eV (points bleu). En rouge est représentée la simulation avec le modeéle a 3 couches donné en Table
3.3. En trait noir est tracée la simulation utilisant le méme modele mais en recalculant les constantes
optiques de maniere & mieux s’approcher de la courbe mesurée. Les constantes optiques ainsi calculées

sont données dans le tableau en encart et comparées aux valeurs tabulées (voir [Henkel993]).
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FIGURE 3.23 — Réflectivité en fonction de I’angle de rasance mesurée sur la ligne 6.3.2 a ’ALS & 572,9
eV (points bleu). En rouge est représentée la simulation avec le modeéle a 3 couches donné en Table
3.3. En trait noir est tracée la simulation utilisant le méme modele mais en recalculant les constantes
optiques de maniere & mieux s’approcher de la courbe mesurée. Les constantes optiques ainsi calculées

sont données dans le tableau en encart et comparées aux valeurs tabulées (voir [Henke1993]).
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3.2.5 Conclusion

En conclusion, cette étude a donc permis de mettre en évidence et modéliser la présence d’interfaces
asymétriques pour des multicouches Cr/B4C. Ces résultats ont été confirmés a la fois par 'analyse
de courbes de réflectivité a 8 keV et plus basse énergie sur ligne de lumiere synchrotron, mais aussi
via l'imagerie de sections transverses de revétements multicouches en microscopie électronique. Par
ailleurs, cette étude a également été ’occasion de mettre en évidence une certaine lacune de constantes
optiques du chrome proche de son seuil d’absorption Lg 3. Les résultats de cette étude ont fait I’objet
d’une publication dans le Journal of Applied Physics [Burcklen2016]. La mesure de ces constantes
optiques devrait nous permettre d’affiner encore le modele que nous avons obtenu lors de I’étude.

Cette étude a pu servir pour un autre projet avec le synchrotron SOLEIL. Il s’agissait de réaliser
des optiques, notamment un monochromateur a réseau, pour la ligne de lumiere SIRIUS. Un réseau
devait étre traité par un revétement multicouche, de maniére a former un réseau multicouche alterné,
c’est-a-dire que les épaisseurs du revétement multicouche sont proches de la profondeur du réseau. Le
monochromateur doit fonctionner dans la gamme spectrale 1000 — 4000 eV. Afin que le monochroma-
teur fonctionne correctement dans cette gamme d’énergie, les matériaux utilisés pour le revétement
multicouche sur le réseau ne doivent pas avoir de seuils d’absorption dans cette gamme spectrale. Re-
lativement peu de matériaux répondent a ce critére. Pour cette raison, le couple de matériaux Cr/B4C
a été choisi. Il était donc particulierement intéressant pour ce projet de modéliser correctement les
revétements multicouches, et notamment leurs interfaces pour pouvoir simuler les performances du
réseau.

Enfin, la connaissance du comportement du chrome et du B4C aux interfaces est particulierement
intéressante car elle devrait nous permettre de mieux modéliser des multicouches Cr/Sc contenant des

barrieres de diffusion en B4C.

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de 1’eau

3.3.1 Contexte de I’étude

Apres cette étude détaillée des multicouches contenant du chrome a faible période, et en particulier
les interfaces entre le Cr et le B4C, notre objectif était de déterminer un design optimal pour des
revétements multicouches a faible période dans la fenétre de ’eau. Pour cela, une étude de multicouches
contenant du chrome et du scandium a été réalisée. De maniére analogue a 1’étude décrite a la section
3.2, de nombreux échantillons ont été déposés, puis analysés dans un premier temps sur le réflectometre

a rayons X rasants puis a la longueur d’onde sur la ligne de lumiere Métrologie du synchrotron SOLEIL.

3.3.2 Optimisation des revétements multicouches pour la fenétre de I’eau

On a vu dans la littérature (voir le paragraphe 1.2.3.2 du Chapitre 1 ainsi que les références
[Gullikson2008] et [Ghafoor2008] par exemple) que la réflectivité de revétements Cr/Sc dans la fenétre
de l'eau pouvait étre augmentée soit en ajoutant des couches barrieres en B4C, soit en modifiant la
composition en augmentant la pression résiduelle pendant le dép6t. Nous avons donc ici voulu étudier
ces deux effets de maniere approfondie en vue de déterminer la maniere d’obtenir une réflectivité
la plus haute possible. Pour cela, différents types d’échantillons ont été fabriqués par pulvérisation

cathodique magnétron sur la machine MP800 :

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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— des échantillons Cr/Sc purs : ces échantillons nous servent de référence. Le détail de ces échan-

tillons ainsi que leur étude en réflectivité est décrite au paragraphe 3.3.2.2;

— des échantillons Cr/Sc avec des couches barriére en B,C : 'influence de la couche barriére
de B4C sur la réflectivité a été étudiée, et notamment sa position (interface « Sc-sur-Cr » ou

« Cr-sur-Sc ») et son épaisseur. Les résultats sont décrits au paragraphe 3.3.2.2;

— des échantillons CrN, /Sc : ces échantillons ont été fabriqués en introduisant un débit contrdlé
de diazote dans le bati pendant le dépét du chrome. Les résultats sont décrits au paragraphe
3.3.2.3;

— des échantillons CrN,/B4C/Sc : ces échantillons correspondent & une combinaison des deux
techniques d’amélioration de la réflectivité du Cr/Sc, c’est-a-dire avec une couche barrieére en
B4C a linterface appropriée (voir 3.3.2.2) et en introduisant de 'azote pendant le dépot du

chrome. Les résultats sont synthétisés au paragraphe 3.3.2.4.

Tous les échantillons ont été déposés sur des substrats en silicium, a une pression de 0,7 mTorr. Le
débit d’argon était fixé a 20 sccm ; lorsque le mode réactif a été utilisé, le débit de diazote était de 5
sccm. Le Cr a été déposé en mode DC avec un courant de 50 mA ; le Sc et le B4C ont été déposés en
mode RF & une puissance de respectivement 50 W et 150 W. On utilise ici la méme notation que pour
I'étude Cr/B4C (section 3.2) : Cr/Sc veut dire que le premier matériau déposé sur le substrat est le
chrome ; le dépot se finit donc au dessus par une couche de Sc, puis une couche de protection en B4C,
qui sera indiquée par la mention « cap » (comme capping layer).

Pour la modélisation des échantillons, on utilise les indices suivant :
— Cr : les tables de Henke [Henkel993] ;

— CrNy, : les facteurs de diffusion atomiques du chrome et de ’azote, en utilisant la valeur de densité
ajustée d’apres la mesure a 8 keV d’un échantillon CrN, pur et la composition correspondante
(voir 3.3.2.3);

— Sc : les tables de Henke [Henke1993] ;
— B4C : les mesures de R. Soufli et collegues [Soufli2008].

3.3.2.1 Multicouches Cr/Sc

Différents échantillons Cr/Sc ont été déposés, correspondant & différentes valeurs de la période
(entre 1,6 nm et 2 nm), différents ratios d’épaisseurs I' et différents nombres de périodes (entre 100 et
400 périodes). La liste des échantillons Cr/Sc étudiés est donnée en Table 3.4.

TABLE 3.4 — Liste des échantillons Cr/Sc pur étudiés.

Epaisseurs visées (nm) Période
Nom Structure ;

Cr Sc Période | mesurée (nm)
MP14081 |  [Cr/Sclio0 + B4C cap 0,8 0,8 1,6 1,6185
MP14082 |  [Cr/Sclioo + B4C cap 0,6 1 1,6 1,583
MP14083 |  [Cr/Sclioo + B4C cap 0,6 14 2 1,999
MP14084 [Cr/Sclio0 + B4C cap 1 1 2 1,987
MP15002 [Cr/Sc]200 + B4C cap 0,6 1,4 2 1,983
MP15006 |  [Cr/Sclao0 + B4C cap 0,6 1,4 2 1,083

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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Ces différents échantillons ont été mesurés par réflectométrie X rasant pour en déduire la période
effectivement déposée ainsi que les rugosités aux interfaces. On représente en Figure 3.24 les courbes
de réflectivité mesurée a 8 keV pour les échantillons MP14081, MP14082, MP14083 et MP14084.
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FIGURE 3.24 — Réflectivité mesurée pour différents échantillons Cr/Sc : MP14081, MP14082, MP 14083
et MP14084.

Ces quatre échantillons ont le méme nombre de périodes; les échantillons MP14081 et MP14082
ont la méme période (1,6 nm) mais un rapport d’épaisseur différent (I' = 0,5 et 0,375 respectivement) ;
c’est le cas également des échantillons MP14083 et MP14084 (période de 2 nm, I' = 0,3 et 0,5 respecti-
vement). La Figure 3.24 montre des courbes de réflectivité tres similaires pour ces quatre échantillons.
La rugosité moyenne semble relativement proche pour tous ces échantillons : les ajustements des me-
sures aboutissent a des rugosités moyennes variant entre 0,35 et 0,43 nm. La variation du rapport
d’épaisseur I' semble également ne pas avoir une tres grande influence sur la rugosité moyenne.

Ils ont ensuite été mesurés au synchrotron SOLEIL sur la branche XUV de la ligne Métrologie
pour différentes énergies de photons comprises entre 320 eV et 395 eV. On donne en Table 3.5 la valeur
des réflectivités pics mesurées pour ces échantillons Cr/Sc. La Figure 3.25 montre quelques courbes
mesurées a une énergie de photons de 320 eV pour les échantillons MP14083, MP15002 et MP15006.

TABLE 3.5 — Réflectivité maximale mesurée pour les échantillons Cr/Sc mesurés au synchrotron
SOLEIL.

320 eV | 370 eV | 395 eV | 380-410 eV

MP14081 - - 3,7% 3,7%
MP14083 | 2,2% - 5,9% 6,4%
MP15002 | 4,6% 6% 12% 12,2%
MP15006 | 6,2% 8,3% 15,7% 15,8%

Ces trois échantillons ont tous environ les mémes épaisseurs de couches, seul le nombre de périodes
change. Les résultats des mesures de réflectivité montrent que la réflectivité croit toujours malgré

le fort nombre de période pour le dernier échantillon (MP15006). Avec 400 périodes, on n’a donc

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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FI1GURE 3.25 — Réflectivité mesurée en fonction de I’angle de rasance & une énergie de 320 eV pour les
échantillons [Cr/Sc|100 (MP14083; en rouge), [Cr/Sc|200 (MP15002; en vert) et [Cr/Sclapo (MP15006 ;
en bleu).

vraisemblablement pas encore atteint la saturation et le dépot de 400 périodes permet donc un gain
significatif de réflectivité. On mesure ainsi une réflectivité pic de 6,2% a un angle d’incidence de
11,4° et a une énergie de 320 eV. Cette valeur est relativement proche des résultats obtenus dans la
littérature pour cette énergie. A titre de comparaison, on peut noter que A. Guggenmos et collegues
[Guggenmos2014] ont obtenu une réflectivité pic de 8% autour de 300 eV pour un angle d’incidence de
5° (400 périodes également). Cette réflectivité de 8% a été obtenue en utilisant du polissage ionique

toutes les 10 périodes pour limiter la rugosité interfaciale.

3.3.2.2 Ajout de B4,C aux interfaces

E. Gullikson et collegues ont mesuré de trés bonnes réflectivités pour des multicouches Cr/Sc
contenant du B4C [Gullikson2008]. Nous avons donc étudié 'influence de la présence de couches
barrieres de B4C. Pour cela, nous avons choisi de fabriquer des échantillons avec différentes épaisseurs
de B4C et en positionnant la couche barriere soit & I'interface « Sc-sur-Cr » (échantillons Cr/B4C/Sc;
voir la Figure 3.26(a)), soit a I'interface « Cr-sur-Sc » (échantillons B4C/Cr/Sc ; voir la Figure 3.26(b)).
La liste des échantillons Cr/B4C/Sc et B4C/Cr/Sc étudiés est donnée en Table 3.6.

TABLE 3.6 — Liste des échantillons Cr/B4C/Sc et B4C/Cr/Sc étudiés (mes. = mesurée).

Epaisseurs visées (nm) Période
Nom Structure
Cr Sc B4C | Période | mes. (nm)
MP15004 | [Cr/B4C/Scl100 + BaC cap 0,6 1 0,3 1,9 1,645
MP15005 | [B4C/Cr/Sclioo + B4C cap 0,6 1 0,3 1,9 1,633
MP15007 [Cr/B4C/SC]100 + B4C cap 0,6 1 0,54 2,2 1,72
MP15008 | [B4C/Cr/Sc|io0 + B4C cap 0,6 1 0,54 2,2 1,718
MP15009 [B4C/CI‘/SC]100 + B4C cap 0,6 1 0,79 2.5 1,833

Les mesures & 8 keV ne montrent pas une différence significative de la rugosité moyenne entre
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(a) (b)

FIGURE 3.26 — Schéma des échantillons contenant des couches barrieres en B4C : (a) échantillon
Cr/B4C/Sc (b) échantillon B,C/Cr/Sc.

ces différents échantillons et leur « équivalent » Cr/Sc (par exemple, on peut comparer MP15004 et
MP15005 & MP14081 qui a une période tres proche). En particulier, I’épaisseur de la couche barriere
de B4C ne semble pas avoir un effet flagrant sur la qualité du revétement multicouche. On a tracé par
exmple en Figure 3.27 les courbes mesurées de réflectivité a 8 keV pour I’échantillon Cr/Sc MP14081
ainsi que les trois échantillons de structure B4C/Cr/Sc (MP15005, MP15008 et MP15009) présentant

des épaisseurs de couche de B4C de 0,3 nm a 0,9 nm.
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FI1GURE 3.27 — Réflectivité en fonction de 'angle de rasance mesurée a 8 keV pour différents échan-
tillons B4C/Cr/Sc et un échantillon Cr/Sc.

En revanche, on voit tres nettement une différence sur la hauteur du pic de Bragg d’ordre 1 mesuré
par exemple sur un scan en fonction de I’énergie (voir Figure 3.28) au synchrotron SOLEIL. On donne
également en Table 3.7 les réflectivités pic mesurées au synchrotron SOLEIL pour les échantillons
Cr/B4C/Sc et B4C/Cr/Sc.

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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FI1GURE 3.28 — Réflectivité mesurée en fonction de 1’énergie de photon pour les échantillons MP14081,
MP15004, MP15007 et MP15008. L’angle de rasance utilisé pour la mesure de chaque échantillon est

indiqué dans la figure.

TABLE 3.7 — Réflectivités maximales mesurées pour les échantillons Cr/B4C/Sc (MP15004 et
MP15007) et B4C/Cr/Sc (MP15008).

370 eV | 395 eV | 380-410 eV
MP15004 - 5, 7% 5,8%
MP15007 | 2,9% 7,3% 7,4%
MP15008 1% 2,7% 2,6%

La Figure 3.28 montre que 1’ajout d’une fine couche de B4C a l'interface « Sc-sur-Cr » (voir I’échan-
tillon MP15004 par rapport a 1’échantillon MP14081) permet d’augmenter significativement la réflec-
tivité : on mesure une réflectivité pic de 3,7% pour 1’échantillon Cr/Sc, contre 5,8% pour I’échan-
tillon Cr/B4C/Sc. L’augmentation de I’épaisseur de la couche de B4C (voir I’échantillon MP15007 vs.
MP15004) permet également de gagner un peu en réflectivité : on mesure 7,4% avec une épaisseur
visée de 0,54 nm de B4C, contre 5,8% pour une épaisseur visée de B4C de 0,3 nm. Néanmoins, I’angle
de mesure n’est pas le méme a cause d’une différence de période entre ces deux échantillons. On peut
donc supposer également qu’une partie de la différence de réflectivité vient du fait que I’angle est plus
rasant pour MP15007, ce qui rend la mesure moins sensible a la rugosité.

On peut comparer également la réflectivité des échantillons MP15007 et MP15008 : ces deux
échantillons ont les mémes épaisseurs visées mais 'ordre des matériaux est différent (voir Table 3.6).
Ainsi, on observe que I’échantillon Cr/B4C/Sc (MP15007) réfléchit beaucoup plus que 1’échantillon
B4C/Cr/Sc (MP15008) : ce dernier a une réflectivité maximale de 2,6%, soit presque 3 fois moins que
son semblable Cr/B4C/Sc. On remarque méme que 'ajout de B4C & cette interface (« Cr-sur-Sc »)
réduit la réflectivité par rapport & un revétement Cr/Sc simple (voir I’échantillon MP14081). Dans le
cas ol 'on souhaite augmenter la réflectivité en ajoutant des couches barrieres en B4C, il est donc

primordial de le faire pour la bonne interface, sous peine d’avoir l'effet inverse. L’optimisation de la

réflectivité se fait donc via un design du type « Cr/B4C/Sc ».
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On verra au paragraphe 3.3.2.5 que la simulation des échantillons basés sur du Cr/Sc indique que la
rugosité aux interfaces « Sc-sur-Cr » est élevée et peut étre simulée également par de l'interdiffusion.
Suite aux résultats de I’étude des revétements Cr/B4C (voir section 3.2), on peut en conclure que
le B4C interagit avec le Cr pour former une couche d’interface. On peut supposer que cette couche
d’interface permet de limiter I'interdiffusion entre Cr et Sc ou de limiter la cristallisation du Cr, et
donc réduire ’épaisseur de 'interface. Dans le cas de revétements B4C/Cr/Sc, 'épaisseur de l'interface
« Sc-sur-Cr » n’est donc pas modifiée par rapport a un revétement Cr/Sc, et 'ajout de B4C a l'interface

« Cr-sur-Sc » ne permet donc pas d’augmenter la réflectivité.

3.3.2.3 Nitruration du chrome

Nous avons ensuite étudié 'influence de la nitruration du Cr sur la réflectivité des multicouches
Cr/Sc dans la fenétre de I’eau. Pour cela, des échantillons contenant du chrome nitruré ont été fabriqués
en introduisant du diazote dans la chambre de dépot lorsque le substrat se situe au dessus de la cible
de chrome. La proportion de gaz dans le bati de dépot est la suivante : 80% d’argon et 20% de diazote.
Le matériau déposé est alors un mélange de Cr et de N, que nous noterons par la suite « CrN, ».

Afin de correctement étalonner la nouvelle vitesse de dépot correspondant au CrN,, un échantillon
de CrN, a été fabriqué puis mesuré en réflectométrie X rasants a 8 keV (voir 3.1.2.1). Cela nous
a permis également de calculer la densité de la couche déposée afin d’obtenir des informations sur
ses constantes optiques. Ainsi, un ajustement de la courbe mesurée pour cet échantillon a permis de
calculer une densité de 6,42 g/cm? pour une épaisseur de 45,68 nm. Cette densité correspondrait & une
composition de CroN. Pour la suite, les échantillons contenant du CrN, ont été simulés en utilisant

les facteurs de diffusion atomiques [Henkel993] avec les parameétres suivants :
— densité : 6,42 g/cm3;
— composition : CroN.

La liste des échantillons CrN, /Sc étudiés est donnée en Table 3.8.

TABLE 3.8 — Liste des échantillons CrN, /Sc étudiés.

Epaisseurs visées (nm) Période
Nom Structure
CrN, Sc Période | mesurée (nm)
MP15013 | [CrN,/Sclio0 + BaC cap 0,6 1 1,6 1,657
MP15015 | [CrN,/Scligo + B4C cap 0,7 1 1,7 1,723
MP15069 | [CrN,/Sclaoo + B4C cap | 0,688 0,88 1,568 1,572
MP15071 | [CrN,./Sclarz 4+ B4C cap 0,7 0,88 1,58 1,584
MP15072 | [CrN,/Sclago + BaC cap | 0,681 0,88 1,561 1,561
MP15089 | [CrN,/Sclaoo + B4C cap 0,737 0,88 1,617 1,616

La Figure 3.29 montre quelques résultats issus des mesures de réflectivité en fonction de 1’énergie
a angle d’incidence fixe au synchrotron SOLEIL. Sur cette figure, on a comparé les performances de
deux échantillons [CrN,/Sc|i00 (MP15013 et MP15015) & un échantillon [Cr/Sc|i00 (MP14081), dont
la période est proche de celle de I’échantillon MP15013, et & un échantillon Cr/B4C/Sc 100 périodes
(MP15007) dont la période est proche de celle de MP15015. On voit ici clairement que I’ajout d’azote

pendant le dépdt du chrome permet bien d’augmenter la réflectivité, d’'une part par rapport a un
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revétement Cr/Sc simple (6,4% pour MP1513 contre 3,7% pour MP14081), d’autre part aussi par
rapport au revétement Cr/B4C/Sc (9,5% pour MP15015 contre 7,4% pour MP15007).
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FI1GURE 3.29 — Réflectivité mesurée en fonction de ’énergie de photon pour les échantillons MP14081,
MP15007, MP15013 et MP15015. L’angle de rasance utilisé pour la mesure de chaque échantillon est

indiqué dans la figure.

Une étude supplémentaire de revétements CrN,/Sc a été faite en fonction du nombre de périodes
pour une période tres courte. La période de ces échantillons (MP15069, MP15071, MP15072) a été
calculée pour une énergie trés proche du seuil L du scandium (395 eV) et un angle d’incidence quasi
normal. Ainsi, pour une énergie de 395 eV et un angle d’incidence de 3°, la loi de Bragg (voir équation
(1.38) Chapitre 1) donne une période de 1,57 nm. Différents échantillons ont été fabriqués pour une
période proche de 1,57 nm, avec plusieurs nombres de périodes (200, 273 et 400 périodes) afin d’avoir
une estimation de la réflectivité maximale que ’on peut atteindre. Ces échantillons, dont les parametres
de dépdts sont regroupés en Table 3.8 (échantillons MP15069 a MP15089), ont ensuite été mesurés a
8 keV par réflectométrie X, puis proche du seuil L du scandium au synchrotron SOLEIL. Des mesures
sont représentées en Figure 3.30. On obtient (voir I’échantillon MP15089) une réflectivité maximale

de presque 11% pour un angle d’incidence de ’ordre de 15°.

3.3.2.4 Combinaison des deux méthodes d’optimisation

Nous avons enfin déposé des échantillons, en utilisant & la fois I'introduction d’azote pendant le
dépdt du chrome et les couches barrieres de B4C a l'interface adaptée (échantillons CrN,/B4C/Sc).
Différents échantillons ont été déposés avec plusieurs nombres de périodes. La période des échantillons
était la aussi proche de 1,57 nm afin d’obtenir un pic de Bragg proche de I'incidence normale pour une
énergie de photons juste en dessous du seuil L du scandium. La liste des échantillons CrN,/B4C/Sc
étudiés est donnée en Table 3.9. Lors de ces dépots, nous avons rencontré des problemes de stabilité
du plasma. Pour régler cela, la pression dans le bati pendant le dépot du B4C a été augmentée a 0,8
mTorr.

La réflectivité de ces échantillons a également été mesurée par réflectométrie X a 8 keV et autour

du seuil L du Sc vers 398 eV. On montre en Figure 3.31 la réflectivité maximale mesurée a 398 eV pour

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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FI1GURE 3.30 — Réflectivité mesurée en fonction de 'angle de rasance a 398 eV pour les échantillons

MP15069, MP15071, MP15072 et MP15089

TABLE 3.9 — Liste des échantillons CrN, /B4C/Sc étudiés (mes. = mesurée).

Epaisseurs visées (nm) Période
Nom Structure
CrN, Sc B,C Période | mes. (nm)
MP15084 | [CrN,/BsC/Sclao0 + B4C cap | 0,491 0,8 0,28 1,571 1,571
MP15086 | [CrN,/B4C/Sclsoo + B4C cap | 0483 | 0,8 028 | 1,563 1,563
MP15087 | [CrN,/B4C/Sclaoo + B4C cap | 0,488 0,8 0,28 1,568 1,568

différents échantillons CrN,/Sc (ronds bleus) et CrN,/B4C/Sc (carrés rouges) en fonction du nombre
de périodes. On voit clairement que la réflectivité des multicouches CrN,/B4C/Sc est grandement
améliorée par rapport aux multicouches CrN,/Sc (presque un facteur 2). La réflectivité maximale
atteinte & 398 eV est de 21% pour I’échantillon & 400 périodes pour un angle d’incidence de 6,1°. Par
ailleurs, on remarque sur la Figure 3.31 que les points correspondant aux échantillons CrN,/B4C/Sc
sont alignés; cela semble signifier que la saturation n’est pas encore atteinte avec 400 périodes. On

peut donc espérer une réflectivité encore plus élevée en augmentant le nombre de périodes au dela de

400 périodes.

3.3.2.5 Modélisation des échantillons

Afin de mieux comprendre les résultats obtenus, les échantillons ont été simulés d’apres les courbes
de réflectivité mesurées a 8 keV et autour du seuil L du Sc. Par exemple, la Figure 3.32 montre la courbe
de réflectivité mesurée (points rouges) a 8 keV pour I’échantillon dont la réflectivité a 397 eV était la
plus élevée ([CrN,/B4C/Sc| 400 périodes — MP15087) ainsi que des simulations correspondantes (voir
notamment la courbe en pointillés bleus).

Cette simulation décrit relativement bien le comportement en réflectivité de cet échantillon. Néan-
moins, on peut voir que les pics de Bragg sont un peu élargis par rapport a la simulation; ceci est
particulierement visible dans ’encart de la Figure 3.32, qui montre un zoom sur le troisiéme pic de
Bragg. L’élargissement des pics a été attribué a une dérive de la période qui survient au cours du

dépdt. En effet, cet échantillon possede beaucoup de couches (400 périodes) et le dépot a donc été

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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FI1GURE 3.31 — Réflectivité pic mesurée a une énergie de photons de 398 eV en fonction du nombre
de périodes pour les échantillons [CrN,/Sc| en bleu et [CrN,/B4C/Sc] en rouge. L’angle de rasance

du sommet du pic mesuré est indiqué a c6té du point correspondant.

tres long (plus de 20h). L’échauffement des cibles pendant la fabrication de ’échantillon a pu induire
une légere variation de la vitesse de dépot avec le temps, donc une variation progressive des épaisseurs
effectivement déposées. Ce phénomene a été modélisé par un gradient en profondeur de I’épaisseur des
couches de CrN,. Cette variation d’épaisseur a été ajustée de maniere a simuler au mieux la largeur
des pics de Bragg, notamment l'ordre 3, sur la courbe mesurée a 8 keV (voir la courbe noire sur la
Figure 3.32). On a ainsi estimé la dérive moyenne sur la période a environ 0,025 pm/période pour cet
échantillon 2.

Les autres échantillons étudiés ayant eux aussi beaucoup de couches (100 périodes minimum), la
dérive de période a été également simulée pour les autres échantillons. On trouvera en Table 3.10 les
épaisseurs estimées par 'ajustement de la simulation aux mesures de plusieurs échantillons contenant
les différentes structures présentées dans les paragraphes précédents. On a notamment trouvé que le
gradient de période pour les échantillons MP15069 et MP15084 était de l'ordre de 0,05 pm/période
et de 'ordre de 0,04 pm/période pour MP15086.

On a tracé en Figure 3.33 la réflectivité en fonction de I'angle de rasance a 397 eV pour les
échantillons MP15069, MP15084 et MP15087. Ici, les mesures sont représentées par les points; les
simulations avec gradient de période sont tracées en pointillés. On a également tracé sur cette figure
la simulation sans tenir compte du gradient de période pour I’échantillon MP15087 (en trait plein).
On voit ainsi que la dérive de la période permet de simuler a la fois 1’élargissement du pic mais
aussi la perte de réflectivité. En effet, la réflectivité pic mesurée est de 22,9% pour cet échantillon ;
la réflectivité pic simulée en tenant compte de la dérive de période est de 24,1% alors qu’elle est de

30,5% sans dérive de période.

2. Cette variation moyenne d’épaisseur par période est faible devant la précision de dépot de la machine MP800S.
Elle semble donc difficilement compensable par période. Il est cependant envisageable de réaliser une compensation par
bloc.

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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FIGURE 3.32 — Réflectivité en fonction de ’angle de rasance a 8,05 keV pour I’échantillon MP15087.
Sur ce graphe sont tracés la réflectivité mesurée (points rouges), la courbe de réflectivité simulée (points
bleus) et la courbe de réflectivité simulée en tenant compte de la dérive de période (trait plein noir).
En encart, on voit un grossissement du troisieme pic de Bragg qui met en évidence 1’élargissement du

pic mesuré et la simulation de cet élargissement par une variation de la période au cours du dépét.

TABLE 3.10 — Epaisseurs et rugosités ajustées pour les échantillons MP14083, MP15069, MP15084,
MP15086 et MP15087. Les épaisseurs (ép.) et rugosités (o) sont données en nm.

, ) CrN, ou Cr 1L B4C Sc B4C cap

Structure Echantillon ) ) ) i ,
ép. o |ép.| o |ép. | o ép. o ép. | o
Cr/Sc MP14083 | 0,617a 0,623 |06 | — | — | — | — 1,38 10,25 | 2,4 | 0,3
CrN,/Sc MP15069 | 0,2594 0,269 | 0,3 |12(03| — | — [0,1082 | 0,18 | 25 |04
MP15084 | 0,725a4 0,735 | 0,6 | — | — | 0,3 ] 0,4 | 0,541 | 0,21 | 2,3 | 0,3
CrN,/B4C/Sc | MP15086 | 0,806 40,818 | 06 | — | — | 0,3 ] 0,3 | 0,4505 | 0,21 | 2,3 | 0,3
MP15087 | 0,772a4 0,782 | 0,7| - | — 03] 0,4 | 0,478 | 0,2 | 2,35 | 0,3

Les simulations des échantillons étudiés (voir la Table 3.10) utilisent une rugosité tres élevée pour
l'interface « matériau-sur-Cr » (ou « matériau-sur-CrN, »). Ces valeurs ne sont d’ailleurs pas phy-
siques puisqu’elles sont de 'ordre de I’épaisseur de la couche de Cr(N,). L’utilisation d’interfaces tres
asymétriques avec une forte rugosité sur la couche de Cr (ou CrN,)? est néanmoins nécessaire pour
simuler la hauteur des différents pics de Bragg sur les mesures a 8 keV, ainsi que pour décrire une partie
de la perte de réflectivité sur les pics mesurés proche du seuil L du Sc. Pour de nombreux échantillons
cependant, tels que MP14083 (Cr/Sc), ou MP15071 et MP15089 (CrN, /Sc), cette rugosité élevée ne
suffit pas a expliquer par la simulation la forte perte de réflectivité en incidence quasi normale proche
de 398 eV.

Par ailleurs, la prise en compte a la fois de cette forte rugosité a une interface en méme temps que
la dérive de période (gradient en profondeur) ne suffit pas toujours pour expliquer totalement la perte
de réflectivité du pic mesuré par rapport au pic simulé. Pour I’échantillon MP15069, j’ai utilisé une

couche d’interface qui simulerait de l'interdiffusion, justifiable par la tres haute rugosité a 'interface

3. Par abus de langage et pour alléger les notations, on pourra utiliser dans la suite I’expression « rugosité de la

couche X » pour désigner la rugosité a l'interface entre ce matériau X et le matériau déposé au dessus.

3.3 Etude de revétements multicouches pour la fenétre de I'eau
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FIGURE 3.33 — Réflectivité en fonction de 'angle de rasance a 397 eV pour des revétements CrN, /Sc
et CrN,/B4C/Sc. Les courbes mesurées sont représentées par les points. La courbe en trait plein
correspond a la simulation de I’échantillon MP15087 sans tenir compte de la dérive de période. Les
courbes en pointillés représentent les simulations des trois échantillons en tenant compte de la dérive

de période.

concernée. Ce modele est tout a fait semblable a celui utilisé dans ’étude Cr/B4C (voir section 3.2) :
une couche d’interface IL est introduite entre la couche de CrN, et la couche de Sc et ses constantes
optiques sont la moyenne de celles de CrN,. et Sc. Les épaisseurs déterminées en utilisant ce modeéle pour
I’échantillon MP15069 sont détaillées dans la Table 3.10. La courbe de réflectivité correspondante est
donnée en Figure 3.33 (pointillés rouges) : elle semble bien décrire le comportement de cet échantillon &
397 eV. La modélisation de I'interdiffusion & cette interface pour d’autres échantillons semblables (tels
que MP15071 ou MP15089) ne permet cependant pas de simuler complétement la perte de réflectivité
du pic autour de 397 e€V. En particulier, une simulation de l'interdiffusion entre les couches de CrN,
et B4C pour I’échantillon MP15087 ne change quasiment pas la simulation présentée en Figure 3.33
et Table 3.10.

On peut supposer que l'on arrive a la limite du modele utilisé pour décrire 'influence de la rugosité
sur la réflectivité des multicouches dans le cas présent, dans lequel les couches ont une épaisseur
de l'ordre du nm ou en dessous. Des analyses supplémentaires seraient nécessaires afin de pouvoir

comprendre plus en détail la raison de cette tres forte perte de réflectivité.

Parallélement, un autre probléme survient lors de la modélisation des échantillons contenant du
chrome nitruré. Cette simulation est difficile car on connait mal les constantes optiques de CrN, ainsi
que sa composition exacte. On est particulierement sensible a cette non exactitude des constantes
optiques vers 400 eV en raison de la proximité du seuil d’absorption Ko de 'azote (hv =~ 409,9
eV). Ainsi, lors des simulations de ces échantillons & des énergies proches de 400 eV, l'utilisation des
épaisseurs déterminées via les mesures a 8 keV ne permet pas toujours de simuler correctement la

position du pic de Bragg mesuré.
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3.3.3 Conclusion sur I’étude

Nous avons donc effectué ici une étude détaillée de deux méthodes d’optimisation de la réflectivité
de multicouches pour la fenétre de ’eau basées sur du Cr/Sc. Nous avons notamment étudié I'in-
fluence de ’ajout de barrieres en B4C, en particulier I'influence de leur position (a une interface ou
lautre). Cette étude, jamais réalisée auparavant, a permis de montrer quel était le design optimal :
Cr/B4C/Sc et non B4C/Cr/Sc. Nous avons également montré que l'introduction d’azote au cours du
dépdt du chrome permettait d’augmenter davantage la réflectivité. Par ailleurs, nous avons proposé
pour la premieére fois de combiner 'utilisation de diazote pendant le dépo6t et des barrieres de B4C a
I'interface adaptée. Cette étude a montré un nouveau type de design optimal pour des multicouches
dans la fenétre de 1’eau proche du seuil L du scandium, qui a permis d’atteindre une réflectivité de 23%
proche de 'incidence normale. On peut espérer augmenter encore la réflectivité de telles multicouches
en augmentant le nombre de périodes (la saturation ne semble pas atteinte) et/ou en limitant le phéno-
mene de dérive de période lors du dépdt. Ceci a donc permis de sélectionner le design des revétements
multicouches a utiliser pour le microscope : il s’agira donc de multicouches CrN,/B4C/Sc.

En revanche, la simulation de ces échantillons dans I’état actuel est difficile. On a pu voir qu’a la
fois rugosité et dérive de la période sont des parametres critiques pouvant faire chuter la réflectivité
maximale atteinte. Il serait nécessaire de mieux connaitre les constantes optiques de la couche de
chrome formée en présence d’azote dans le bati de dépdt et de réaliser des études complémentaires

pour mieux modéliser la structure de ces échantillons.
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Chapitre 4

Vers la réalisation et la métrologie des

composants

Dans ce chapitre, nous allons appliquer les résultats obtenus aux chapitres précédents pour la
réalisation de l'objectif de microscope. Dans un premier temps, nous nous intéresserons & la fabrica-
tion et la métrologie des surfaces optiques composant ’objectif de Schwarzschild ; nous présenterons
notamment les techniques de fabrication et de métrologie des surfaces, puis les résultats qui ont été
obtenus. Les surfaces optiques ont été fabriquées par Christian Beurthe et Sophie Coumar de l’atelier
d’optique. Elles ont été mesurées par Raymond Mercier et Marc Roulliay. Nous mentionnerons ensuite
le schéma mécanique pour tenir les miroirs du Schwarzschild, qui a été étudié et dessiné par André
Guilbaud, de 'atelier de mécanique. Enfin, nous développerons les besoins et les tolérances pour les

revétements multicouches qui vont étre utilisés sur le Schwarzschild.

4.1 Fabrication et métrologie des surfaces optiques pour le micro-

scope

Nous allons présenter dans cette partie la fabrication et la métrologie des surfaces optiques destinées
au Schwarzschild X pour le microscope. Dans un premier temps, nous présenterons les techniques de
fabrication des surfaces utilisées pour le Schwarzschild, puis les différentes techniques de métrologie
pour mesurer leur forme et leur rugosité. Nous terminerons cette section en présentant les résultats

obtenus pour les surfaces fabriquées.

4.1.1 Fabrication des surfaces optiques au LCF

La fabrication d’une surface optique nécessite différentes étapes pour aboutir, a partir d’un bloc
de matiere brut, & un élément répondant aux exigences de 'utilisateur. Nous parlerons dans la suite
brievement de la fabrication de surfaces optiques sphériques a ’atelier d’optique, en s’appuyant sur les
références [Dodin1984, Marioge2012], puis de la rectification ou I’asphérisation de surfaces par érosion

ionique.

4.1.1.1 Superpolissage manuel a la poix a ’atelier d’optique

Une fois la matiere (silice, Zerodur, etc.) choisie pour fabriquer I’élément optique désiré, 1'opticien

doit dans un premier temps découper le bloc de matiere pour lui donner une forme relativement
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proche de la forme souhaitée. L’élément sera ensuite érodé a la main sur un outil tournant en utilisant
différentes qualités d’abrasif, dont le grain sera de plus en plus fin de maniére a s’approcher de plus
en plus pres de la surface idéale tout en respectant les autres contraintes de fabrication de la piece :
rugosité la plus faible possible, parallélisme des faces, etc..

Ce procédé se compose de différentes étapes, la premiere étant la phase d’ébauche, a 'issue de
laquelle I’élément va avoir des cotes proches de celles désirées. Le composant est usiné sur un tour
grace a un outil tournant en fonte sur lequel I'opticien insére un abrasif. L’outil utilisé doit avoir la
forme complémentaire de la forme souhaitée pour la surface a usiner : soit plan pour une surface plane,
soit sphérique (concave ou convexe) avec le bon rayon de courbure. Durant cette phase d’ébauche,
différents abrasifs sont utilisés, dont les grains sont de plus en plus petits (de 150 pm a 40 pm). Vient
ensuite la phase de doucissage, similaire a la phase d’ébauche, mais qui utilise des abrasifs de grains
plus faibles (de 15 pym & 3 pum) et des outils en laiton. La derniére étape est I’étape de polissage et
est I’étape la plus longue, car elle permettra, suivant 'expertise de 'opticien, d’aboutir & des erreurs

L gur des diametres

de forme aussi faible que 1 nm RMS, ou des rugosités de l'ordre de I'angstrom
de plusieurs dizaines de millimétres. Pour réaliser des optiques a ce tres haut niveau de précision,

I’opticien utilise une résine particuliere : la poix, pour réaliser son polissoir.

FIGURE 4.1 — (a) Polissage a la poix d’une surface optique, et (b) visualisation des franges d’interfé-

rence entre une surface et le calibre associé.

Pendant la fabrication du composant optique, I'opticien vérifie si la forme de 1’élément est conforme
a celle souhaitée. Pour cela, il utilise un calibre (étalon dont il connait précisément la forme et le
rayon de courbure) de forme complémentaire & celle souhaitée qu’il superpose a la piece en cours
de fabrication. L’observation des franges d’interférence (voir Figure 4.1(b)) qui apparaissent entre la
surface a controler de la piece et le calibre permet de qualifier la forme de la piece et quantifier le
défaut qui apparait le cas échéant. L’opticien peut alors continuer le polissage de la piece pour réduire
le défaut qu'’il a observé. Cette méthode permet de visualiser des défauts jusqu’a A/40.

Enfin, certains composants optiques peuvent nécessiter une étape de débordage (littéralement : pour
oter le bord). La débordeuse (représentée en Figure 4.2) dispose d’une meule au contact de laquelle on
amene le bord de la piece a déborder, collée & 'extrémité du mandrin (support non représenté sur la

photographie). Le mandrin tourne autour de son axe, ce qui permet de réaliser des pieces a symétrie

1. On rappelle que 1A = 0,1 nm

4.1 Fabrication et métrologie des surfaces optiques pour le microscope
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o

FIGURE 4.2 — La débordeuse : la piece a déborder (voir le détail & droite) est collée sur un support

(absent de la photographie) placé a l'extrémité du mandrin.

de révolution et permet également une translation le long de son axe. Il est possible de donner un
angle a I'axe du mandrin par rapport a ’axe de la meule qui va usiner les bords de la piece. Dans

notre cas, cela sera utilisé pour créer la forme conique des bords du miroir secondaire.

4.1.1.2 Erosion ionique

Le groupe de recherche dispose d’un bati d’érosion ionique [Mercier2008], permettant de réaliser des
surfaces asphériques. Cette machine est représentée en Figure 4.3. Le substrat a éroder est bombardé
par des ions argon a travers un masque. Les ions argon vont arracher des atomes du substrat. La
quantité de matiére enlevée au substrat va dépendre du temps d’exposition aux ions argon. La forme
du masque est calculée de maniere a ce que les ions argon érodent le substrat avec la forme désirée.
Cette méthode a 'avantage d’éroder la surface du substrat selon la forme désirée sans dégrader sa
rugosité.

Une surface asphérique est décrite par sa fleche qui peut s’écrire de la maniére suivante en fonction

de la distance au centre h :

2
Z(h) = & = + Agh* + Ah® + Agh® + .., (4.1)

- R+ Ry\/1— el

ol le terme A;h' sera désigné par I'expression « terme d’ordre i ».

Dans le cas du Schwarzschild, nous n’avons pas besoin de surfaces asphériques (les deux miroirs
composant le Schwarzschild sont sphériques). Néanmoins, I’érosion ionique peut étre utile pour corriger
les défauts de forme résiduels apres polissage des substrats. Par exemple, ’aberration sphérique d’ordre
3 pourra étre corrigée par l'introduction d’un coefficient d’asphérisation d’ordre 4 A, d’amplitude
adaptée. Les erreurs de forme seront tres faibles ; par conséquent, I’érosion que nécessitera un substrat
sera tres faible, de I'ordre de quelques nm tout au plus. Le temps d’érosion correspondant sera tres
court. L’érosion ionique pour corriger la forme des substrats ne sera utilisée que si elle apporte un
gain significatif pour la forme du substrat. Dans le cas contraire, elle risque davantage de détériorer

la forme du substrat.

4.1 Fabrication et métrologie des surfaces optiques pour le microscope
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FIGURE 4.3 — Le bati d’érosion ionique : (a) schéma de principe (b) photo de la machine.

4.1.2 Meétrologie des surfaces optiques

La fabrication de surfaces optiques & une précision nanométrique nécessite des moyens de mesure
adaptés pour controler les surfaces a ce niveau de précision. Nous parlerons dans ce paragraphe des
méthodes de métrologie utilisées pour le contrdle de forme des substrats fabriqués (interférométrie en
lumieére visible) et pour la mesure de la rugosité (profilometre hétérodyne Zygo 5500). Dans la suite, le

terme de « forme » d’une surface optique désignera sa surface a laquelle on a 6té le terme de courbure.

4.1.2.1 Mesure de forme par interférométrie en lumiere visible

Le principe de cette méthode consiste en la mesure de la surface d’onde apres réflexion sur la
surface grace a un interférometre de type Fizeau & décalage de phase [Picart1995]. C’est une étape
nécessaire et qui doit étre faite parallelement a la fabrication du substrat, afin de constamment mesurer
ses défauts de forme pour, le cas échéant, les rectifier a 'atelier d’optique.

Un schéma de l'interférometre est donné en Figure 4.4, ainsi que quelques photos en Figure 4.5
Il est composé d’une source laser HeNe fonctionnant a la longueur d’onde de 632,8 nm. Le principe
de l'interférometre consiste a faire interférer un front d’onde de référence, créé par réflexion sur une
surface de référence, et le front d’onde issu de la réflexion sur 'optique que I’on souhaite mesurer. Les
franges d’interférence sont formées dans le plan d’un dépoli tournant, et observées via un zoom sur
une caméra CCD. La différence de phase mesurée permet de remonter a la forme de la surface. Le
décalage de phase est réalisé grace a une cale piézoélectrique qui va déplacer légerement la référence
lors d’acquisitions successives. La reconstruction de la phase se fait ensuite par I’algorithme de Carré
[Carré1966, Picart1995], associé & une méthode des moindres carrés [Morgan1982] afin de réduire la
sensibilité de I'algorithme au bruit. La mesure d’une phase a ainsi été faite avec 16 acquisitions.

Pour la mesure de surfaces sphériques, la référence utilisée est un objectif aplanétique fabriqué par
la société Zygo. Le schéma du montage de la référence et de I’échantillon est donné en Figure 4.6.

L’échantillon doit étre positionné de sorte que le centre de courbure de la surface & mesurer coincide
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FIGURE 4.4 — Schéma de l'interférométre de Fizeau a décalage de phase. Source : [Picart1995]

FIGURE 4.5 — Photo de linterféromeétre de Fizeau :

(a) laser avec la mise en forme du faisceau

(& droite), et détection des franges apres la lame séparatrice (& gauche) (b) banc pour accueillir la

référence et ’échantillon & mesurer.
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avec le foyer de la référence. Dans le cas ou l'on souhaite mesurer une surface convexe, il faut que
la distance frontale de ’objectif servant de référence soit plus grande que le rayon de courbure de la
surface. Dans le cas ou 'on veut mesurer une surface concave, il n’y a a priori pas de contrainte sur le
choix de l'objectif de référence. Néanmoins, on veut éviter que la cavité (espace entre la référence et
I’échantillon) soit trop grande pour limiter les sources de bruit (fluctuations de température, vibrations)

[Picart1995]. Pour la mesure des miroirs primaires et secondaire, un objectif ouvert a F /1,5 a été utilisé.

Objectif aplanétique Objectif aplanétique

Surface a mesurer

ﬂ\/\
i

Surface a mesurer

(b)

FIGURE 4.6 — Schéma de principe du controle de surfaces sphérique a l'interférometre (détail sur
I'ensemble {référence + échantillon}) : (a) mesure d’'une surface concave (b) mesure d’une surface

convexe

Il a été démontré [Picart1995] que l'interférometre atteint une exactitude excellente, meilleure que
A/300 P-V?2 (soit environ 2 nm), ce qui est donc compatible avec la mesure de défauts & I’échelle
nanométrique. Le bruit de I'interférometre est également tres faible, de 'ordre de A/3 000 ou A/1 500
suivant la méthode de dépouillement des interférogrammes.

La connaissance de la surface que l'on souhaite mesurer dépend cependant de la qualité de la
référence. Afin de s’affranchir de cela mais également diminuer le bruit, la surface est mesurée dans
plusieurs orientations : cela signifie que N mesures de phase sont réalisées en tournant autour de son
axe le substrat a mesurer d’'un méme angle 0 = QW“ Si I'on veut prendre 4 mesures de phase par
exemple, il faudra tourner I’échantillon de 360/4 = 90° entre chaque mesure. Pour chaque orientation,
la phase est calculée puis une rotation inverse lui est appliquée de sorte a se remettre a la position
« 0 = 0°». Les différentes phases obtenues sont ensuite moyennées, ce qui permettra d’annuler certains

termes d’aberrations dues a l'interférometre et non a la surface mesurée :
— deux mesures a 0° et 180° permettront d’annuler des termes de coma du 3¢ ordre ;
— deux mesures a 0° et 90° permettront d’annuler des termes d’astigmatisme ;
— etc.

On peut généraliser de la fagon suivante : plus le nombre d’orientations selon lesquelles la surface sera

mesurée est élevé, plus la mesure s’affranchira des défauts de I'interférometre et sera exacte.

Dans le cadre de la métrologie des miroirs pour le Schwarzschild, il a été choisi de mesurer chaque
miroir selon 8 orientations, soit une mesure tous les 45°. Pour cela, la tranche des miroirs primaires et
secondaires ont été gravés de huit traits, repérant les positions des huit orientations séparées de 45°.

Pour chaque mesure (i.e. une orientation pour un miroir), la phase a été mesurée 6 fois puis moyennée.

2. Le terme P-V signifie « pic-vallée ». Il désigne 'amplitude maximale entre le minimum et le maximum.
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De cette mesure ont ensuite été déduits la forme RMS o et la pente de la surface RMS op. On va
ensuite calculer la moyenne de ces deux quantités issues de différentes combinaisons :
1. les phases des huit orientations
2. les huit phases moyennes entre deux orientations séparées de 90° (par exemple : la moyenne entre
0 =0°et  =90° entre § = 45° et § = 135°, etc.);
3. les deux phases issues de la moyenne entre 4 orientations « orthogonales » (soit : 0°/90°/180°/270°
ou 45°/135°/225°/315°) ;
4. la moyenne entre les phases des huit orientations.
Le carré des formes RMS et pentes RMS ainsi obtenues est tracé en fonction de 8/N, N étant le nombre
de phases moyennées donnant un o ou op : dans le cas n°1, N=1; pour le cas n°2, N=2; pour le cas
n°3, N=4 et pour le cas n°4, N=8. Ces courbes sont représentées en Figure 4.7 pour le cas de I'un des

miroirs primaires.

<1 [ S N A AT T T T T T

® mesure ® mesure

—— interpolation — interpolation /
2.5 3

N’g /.
£ 2
‘o
15N
(Forme estimée)’ ~— )
(Pentes estimées)
1 0
0 2 4 6 8 0 2 4 6 8
8/N 8/N
(a) (b)

FIGURE 4.7 — Carré de (a) la forme RMS et (b) la pente RMS en fonction de 8/N pour un miroir.

Dans les deux cas, la courbe de 0% ou 0% en fonction de 8/N est une droite. Au fur et & mesure
que ’on moyenne les phases, le bruit est réduit et 'on diminue également I’influence des imperfections
dues A l'interférometre (la référence notamment). Ainsi, plus N est grand, plus 0% ou 0% est faible.
On suppose que si I'on peut faire une infinité de mesures, on pourrait obtenir une valeur dénuée des
aberrations résiduelles de 'interféromeétre et aboutir a la valeur en % = 0. Pour la suite, le terme
de pentes estimées ou forme estimée désignera 'ordonnée a l'origine de telles courbes et sera donc

considérée comme les pentes ou la forme réelle du miroir mesuré.

L’interférometre permet également la mesure de rayons de courbure. Pour cela, il faut repérer

la position de la surface dans deux cas :
— le centre de courbure de la surface coincide avec le foyer de la référence;
— le sommet de la surface coincide avec le foyer de la référence.

La position de la surface dans ces deux cas est repérée grace a un interférometre laser. Le rayon de

courbure est la différence entre les deux valeurs. En pratique (voir la Figure 4.8), pour repérer le
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centre de courbure ou le sommet de la surface, il faut chercher a s’approcher de la teinte plate (peu
de franges sur linterférogramme). Le pointé de la position de ces deux points n’est donc pas tres
précise. Afin d’améliorer la précision du positionnement de ces deux points, on choisit de mesurer
Iintérférogramme un peu avant et un peu la position du sommet et du centre de courbure. Quelques
franges sont observées sur l'interférogramme : il est possible d’en déduire la courbure du front d’onde,
et donc la distance par rapport au point cherché (sommet ou centre de courbure). On peut ainsi

mesurer le rayon de courbure d’une surface avec une précision de moins d’un micron.

Interféromeétre

Référence Surface
laser

Foyer de la \

référence F’
U I | !

N

Foyer de la Interférométre

Référence Surface

référence F’ laser

FIGURE 4.8 — Schéma du procédé de mesure du rayon de courbure d’une surface : le front d’onde est
mesuré lorsque le centre de courbure de la surface est placé au point P;, puis en P», ce qui permet
de repérer la position de I’échantillon telle que le centre de courbure de la surface est au foyer F’
de la référence. On procede de méme pour repérer la position du sommet de la surface : on mesure
les interférogrammes lorsque le sommet est en P puis Py et on en déduit la position de I’échantillon
lorsque le sommet de la surface coincide avec F’. Le rayon de courbure est la distance entre les deux

positions estimées.

4.1.2.2 Mesure de la rugosité

Au LCF, les mesures de rugosité sont faites grace a un profilometre hétérodyne Zygo 5500, qui peut
mesurer des fréquences spatiales de quelques mm™! & quelques centaines de mm-. Le profilometre Zygo
5500 utilise comme source un laser He-Ne émettant deux longueurs d’onde proches de polarisations
perpendiculaires. Les deux polarisations, séparées par un prisme de Wollaston, se focalisent grace
a un objectif de microscope sur ’échantillon a étudier en deux points distants d’environ 0,2 mm.
L’échantillon est placé sur un plateau tournant sur coussin d’air. Un des deux faisceaux est focalisé
sur la surface a étudier au niveau de ’axe de rotation de I’échantillon ; 'autre, étant décalé légerement
par rapport au premier faisceau, va décrire un cercle sur I’échantillon de circonférence 1 mm. Les deux

faisceaux, apres réflexion sur ’échantillon, vont interférer ensemble. Le faisceau qui se focalise sur ’axe
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de rotation sert de référence; les interférences mettront donc en évidence toute différence de phase
entre les deux faisceaux, et donc toute variation de hauteur sur le trajet du second faisceau. On donne
quelques caractéristiques techniques du profilometre hétérodyne Zygo 5500 en Table 4.1. Le dispositif

de mesure est représenté en Figure 4.9.

TABLE 4.1 — Caractéristiques techniques du profilomeétre hétérodyne Zygo 5500

Fréquences spatiales accessibles | De 1 mm™ & 500 mm-!

Plage de mesure verticale De 0,01 nm a 150 nm P.V. en rugosité
Bruit statique de mesure ~ 5 pm

Diametre du faisceau ~ 2,0 pm

Echantillonnage 1,0 um

Répétabilité verticale < 0,01 nm RMS ou 2% de la valeur RMS
Longueur de balayage 1,0 mm de circonférence

Vitesse de balayage 30 secondes/tour

Nous avons vu plus tot que le diametre du miroir primaire est relativement grand (110 mm sur
la partie sphérique) avec une fleche non négligeable (7,3 mm). Il a été nécessaire d’adapter le mon-
tage mécanique du plateau tournant du profilometre afin de permettre la mesure de la rugosité pour

différents points répartis dans la zone utile pour tous les miroirs primaires.

(a) (b)

FIGURE 4.9 - Montage de mesure de la rugosité (a) du miroir primaire (b) du miroir secondaire (le

miroir secondaire a été mesuré avant débordage et était placé dans la monture en laiton).

4.1.3 Fabrication et métrologie des miroirs pour le Schwarzschild

Nous présentons dans cette section les différentes étapes de fabrication et de métrologie des surfaces
optiques composant le futur Schwarzschild. On définit dans un premier temps le cahier des charges
précis pour le polissage des surfaces a I’atelier d’optique (cotes, matériau a utiliser, nombre de substrats
a fabriquer, etc.). Nous présenterons ensuite les résultats obtenus ainsi qu'un indice sur le choix des

surfaces qui seront sélectionnées pour le Schwarzschild final.
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4.1.3.1 Cabhier des charges pour le polissage des surfaces optiques

Suite au design optique défini au Chapitre 2, le rayon de courbure des deux miroirs a été défini.
Il reste a décider des cotes completes des deux miroirs pour leur fabrication a 'atelier d’optique. Il
faut notamment déterminer : les diametres physiques des deux miroirs, leur épaisseur, le diametre du

trou du miroir primaire. On doit aussi définir le niveau de qualité de surface requis (forme et rugosité).

Le miroir primaire a un diametre utile de 83 mm. Lors du polissage d’une surface optique, il est
treés difficile d’obtenir une bonne forme jusqu’aux bords de la piéce, dont les bords peuvent souvent
étre « rabattus » (bord trop érodé) ou « relevés » (bord pas assez érodé). Or, on a vu qu’il est critique
d’avoir la forme la meilleure possible sur la surface utile des deux miroirs du Schwarzschild. Le diameétre
physique du miroir sera donc plus grand que nécessaire de maniere a garder une marge dans le cas
ou il y a des défauts (rabat ou relevé) aux bords. Nous avons choisi un diametre physique de 114 mm
pour le miroir primaire, ce qui laisse environ 15 mm de marge au bord. Le schéma mécanique pour la
tenue du miroir primaire n’étant pas défini a ce stade, le diameétre de 114 mm inclut un plat de largeur
2 mm au bord qui peut simplifier la tenue du miroir primaire suivant le schéma mécanique choisi. Le
diametre de la partie sphérique du miroir sera donc de 110 mm. Il y aura également un chanfrein de
0,5 mm au bord pour ne pas avoir d’arréte vive.

De maniére analogue, le miroir secondaire a un diameétre utile de 17,3 mm. Pour ce miroir, on ne
peut pas prendre de marge tres élevée sur le diametre, puisque le miroir secondaire crée ’obturation
du Schwarzschild : plus il est grand, moins le détecteur collectera de photons. Nous avons calculé qu’en
choisissant une marge de 0,5 mm au bord (diameétre de 18,3 mm), le flux en sortie du Schwarzschild
ne sera diminué que de 2,7%, et en choisissant une marge de 1 mm au bord (diametre de 19,3 mm),
le flux en sortie du Schwarzschild ne sera diminué que de 5,5% ce qui reste acceptable et laisse une
marge suffisante. Le diameétre exact sera affiné par la suite en fonction de ce qu’il est possible de faire
au niveau du débordage du miroir. Le miroir secondaire devra également disposer d’un chanfrein pour
éviter les arétes vives.

En pratique, les miroirs ont une certaine épaisseur. Nous avons choisi pour le miroir primaire une
épaisseur au bord de 30 mm. Compte tenu de son diametre de 110 mm sur la partie sphérique et de
son rayon de courbure de 210 mm, sa fleche est donc de 7,3 mm, ce qui donne une épaisseur au centre
de 22,7 mm. On a dit auparavant que le miroir secondaire constitue I’obturation du Schwarzschild.
Il devra donc étre réalisé dans une portion de cone afin de ne pas couper davantage de rayons (voir

Figure 4.10). Le demi-angle du céne doit étre au minimum :

P2
2 % (E— RQ)

= arctan ~ 4° 4.2
Y

En pratique, le miroir secondaire sera fabriqué dans un diametre beaucoup plus grand que spécifié (30
mm) puis il sera débordé de maniére a la ramener au diametre désiré tout en lui donnant une forme
de cone avec 'angle souhaité.

Enfin, le miroir primaire doit étre percé pour laisser passer les rayons apres réflexion sur le miroir
secondaire. Le diametre intérieur de la zone utile sur le miroir primaire est défini par le rayon passant

au bord du miroir secondaire. Ce rayon arrive dans le plan du miroir primaire avec une hauteur hy :

P2 x AS)y

= — 4.3
! 2 X ASQ ( )
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FIGURE 4.10 — Forme du miroir secondaire Ms.

Apres réflexion sur le miroir secondaire, le rayon passant en bord de la zone utile arrive dans le plan

du miroir primaire avec un hauteur :
p = 92 x S1d2 (4.4)
2 x S9As
Le diameétre du trou doit donc étre compris entre 2 x hy = 34,7 mm et 2 x b} = 15,4 mm. Nous avons
choisi un diametre de trou le plus faible possible : de maniére analogue au choix du diametre physique,
il est nécessaire de garder une marge suffisamment confortable entre la zone utile et le bord du trou
car des défauts de forme seront présents preés du trou. Son diametre sera donc de 16 mm. On retrouve

en Figure 4.11 un schéma des deux miroirs.

30 mm
10 mm
110 mm 16 mm 114 mm
~4°
(b)
22.7 mm

(a)

FIGURE 4.11 — Schéma des miroirs a fabriquer par 'atelier d’optique.

Plusieurs miroirs primaires et secondaires ont été fabriqués. Ceci nous permet de choisir les sub-
strats ayant les meilleurs formes et les plus faibles rugosités, ainsi que d’optimiser 'appairage des
miroirs. Par ailleurs, il sera plus confortable d’avoir des miroirs supplémentaire en cas de probleme
durant les différentes étapes de fabrication de 'objectif de Schwarzschild (polissage des surfaces, métro-
logie, fabrication des revétements multicouches, collage pour I'installation dans la monture) en raison
des risques de casse a chaque étape. Nous avons choisi de fabriquer cing miroirs primaires et sept

miroirs secondaires, la fabrication des miroirs secondaires étant plus « dangeureuse », car elle requiert

4.1 Fabrication et métrologie des surfaces optiques pour le microscope



132 CHAPITRE 4 - Vers la réalisation et la métrologie des composants

une étape supplémentaire de débordage.

Nous avons vu auparavant que les erreurs de forme peuvent avoir un effet désastreux sur la résolu-
tion du microscope a une longueur d’onde de 3,14 nm. Il est donc primordial que ces erreurs de forme
soient les plus faibles possible. On s’intéressera plus particulierement aux pentes de la surface. Les
erreurs de forme engendrant de tres fortes déformations du front d’onde devant la longueur d’onde,
on considere que l'on est dans le régime géométrique : la diffraction a une influence négligeable. On
considére alors que les dimensions de la tache image (donc la résolution) sont principalement décrites
par les impacts dans le plan image des différents rayons traversant le systéme (voir aussi au Chapitre 2,
paragraphe 2.1.2). Les rayons étant perpendiculaires a la surface d’onde, I’étude des pentes de celle-ci
est donc particulierement adaptée pour quantifier la qualité des surfaces optiques. Les substrats polis
a l'atelier d’optique devront donc avoir des pentes les plus faibles possibles (quelques urad).

Nous avons vu au Chapitre 1 que I'on pouvait calculer le T'IS [Bennett1961], c’est-a-dire la pro-
portion de lumiere diffusée, en fonction de la rugosité RMS de la surface o, de angle d’incidence ¢

et de la longueur d’onde A :

(4.5)

2
TIS =1—exp [— <47TURCOS¢> 1

A

Quelques valeurs sont données en Table 4.2 pour la longueur d’onde d’utilisation (A = 3,14 nm).

TABLE 4.2 — Total Integrated Scatter calculé a la longueur d’onde d’utilisation du microscope et pour

différentes valeurs de la rugosité RMS o de la surface et pour différentes valeur de I’angle d’incidence

¢.

TIS Rugosité RMS de la surface op (nm)
calculé 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3
=0° 0,039 0,148 0,303 0,473 0,632 0,763
$=5° 0,039 0,148 0,303 0,473 0,632 0,763
$=10° 0,038 0,148 0,303 0,473 0,632 0,763

Les résultats de la Table 4.2 montrent qu’il est absolument primordial d’avoir une rugosité la plus
faible possible. En effet, on voit que pour une rugosité du substrat de 'ordre de 0,2 nm seulement,
pres de la moitié du flux est perdu par diffusion. Par ailleurs, un revétement multicouche doit étre
déposé sur les miroirs primaire et secondaire. Ce revétement multicouche aura lui-méme une certaine
rugosité en surface, qui dépendra en partie de la rugosité qui se sera accumulée au cours du dépot
du revétement multicouche. Cette rugosité en surface a été estimée en général a environ 0,3 mm pour
les études de multicouches réalisées dans le cadre de cette these (voir le Chapitre 3). Il faudra alors
déterminer si la rugosité du substrat a une forte influence ou non sur la réflectivité du revétement

multicouche, ou si la rugosité en surface dépendra principalement du revétement.

En ce qui concerne le matériau des substrats, nous avons la possibilité de choisir du Zerodur, ma-
tériau a tres faible coeflicient de dilatation thermique, ou de la silice. Le faible coefficient de dilatation
thermique du Zerodur est permis grace a une composition en deux phases : une phase vitreuse de
coefficient de dilatation positif et une phase cristalline composée de cristaux de quartz a coefficient
de dilatation thermique négatif. Cette « double » composition fragilise cependant la tenue au flux de
rayons X du Zerodur : il a été montré que le Zerodur subit des dégradations lorsqu’il est exposé a du

rayonnement X [Takacs1997].
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Par ailleurs, l'atelier d’optique a plus souvent eu l'occasion de travailler avec de la silice que du
Zerodur. En particulier, les records de forme et de rugosité ont été obtenus sur de la silice. On a vu que
ces deux aspects sont primordiaux du fait de la tres courte longueur d’onde d’utilisation du Schwarz-

schild. Nous avons donc choisi d’'utiliser de la silice pour les substrats des miroirs du microscope.

Le Schwarzschild est destiné a aller sous vide : cela nécessite que le plus de surfaces possible
soient polies. Par ailleurs, si la tranche des substrats reste dépolie, cela crée des contraintes et risque
de déformer la surface d’intérét. Polir toutes les faces des substrats permettrait alors de relacher
les contraintes et garantir la meilleure qualité de surface possible. Ainsi, toutes les tranches et faces
arrieres des miroirs primaires et secondaires doivent étre polies, ainsi que l'intérieur du trou des miroirs
primaires. En revanche, la face arriere du miroir secondaire sera partiellement dépolie afin d’améliorer

l'adhérence de la colle pour le maintien du miroir sur sa monture (voir la section 4.2).

4.1.3.2 Résultats : les miroirs primaires et secondaires

Afin d’arriver & des qualités de surfaces les meilleures possible pour les substrats, la procédure de
polissage a été tres longue, nécessitant plusieurs mois d’allers-retours entre la métrologie et I'atelier
d’optique pour rectification des surfaces. Le polissage des miroirs primaires a été démarré en novembre
2015 et terminé début mai 2016. Le polissage des miroirs secondaires a été démarré début mai 2016
et terminé fin septembre 2016. On donne notamment en Figure 4.12 une évolution de la forme RMS
mesurée en fonction du temps pour les différents substrats primaires (Figure 4.12(a)) et secondaires
(Figure 4.12(b)). Nous allons décrire dans ce paragraphe les résultats obtenus a I'issue de cette longue

étape de polissage pour les substrats des miroirs primaires et secondaires.
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FIGURE 4.12 — Forme RMS mesurée en fonction du temps pour les substrats dédiés : (a) au miroir

primaire, et (b) au miroir secondaire.

4.1.3.2.1 Résultats pour les substrats du miroir primaire
Les résultats finaux des miroirs primaires sont regroupés en Table 4.3. On donne également la surface
mesurée des substrats en Figure 4.13 ainsi que la mesure de leurs rayons de courbure (voir Table 4.4).

La précision sur la mesure des rayons de courbure a été estimée a +3 um.
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(b) Echelle : 11,5 nm P-V (¢) Echelle : 9 nm P-V

(d) Echelle : 11 nm P-V (e) Echelle : 10 nm P-V

FIGURE 4.13 — Surface mesurée des substrats : (a) P1, (b) P2, (c) P3, (d) P4 et (e) P5. La surface

est affichée pour un diameétre compris entre 36 mm et 84 mm.

Tous les substrats montrent une excellente qualité de surface, avec des formes RMS approchant
le nanometre ainsi que de treés faibles rugosités inférieures & 1A. La Table 4.3 donne également les
pentes RMS du front d’onde apres réflexion sur le miroir primaire. On peut en déduire une estimation
du rayon RMS de la tache pryrg ramenée dans le plan objet, en fonction des pentes du front d’onde
estimées eppsg par la relation :

PRMS = €rRMS X ASi (4.6)

avec AS7 = 270,22 mm la distance entre le plan objet et le miroir primaire. Pour comparer la qualité
de deux substrats, il faut donc comparer leurs pentes RMS. Ainsi, ce sont les substrats P1, P2 et P5
qui semblent étre les meilleurs du point de vue des pentes RMS. Si 'on calcule le rayon de la tache

dans le plan objet pour ces trois substrats, on obtient :

— pour P1: pg}ws = 0,23 pym;

— pour P2 : pg?\/ls = 0,23 pm;

— pour P5: pg?\/ls = 0,20 pm.
Il est aussi fortement souhaitable d’avoir une rugosité la plus faible possible : les meilleurs substrats
correspondant a ce critere seraient alors plutot P1 et P4.

Afin de déterminer quels seraient les meilleurs miroirs qui permettraient d’avoir a la fois les pentes

RMS et la rugosité les plus faibles possible, un criteére a été utilisé : pour chaque miroir, on a calculé le
quotient (1-TIS)/pentes estimées. Maximiser cette valeur permet donc de choisir les substrats ayant

a la fois une faible rugosité (1-TIS élevé) et de faibles pentes. Les meilleurs miroirs seraient donc

P1 et P5. 1l reste cependant a déterminer si ce critére est pertinent. En particulier, la rugosité n’est
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TABLE 4.3 — Forme et rugosité mesurées sur les substrats pour le miroir primaire. Les formes sont
exprimées en nm RMS. Les pentes sont les pentes du front d’onde aprés réflexion sur la surface et sont

exprimées en urad RMS. Le TIS est calculé pour 2 miroirs de rugosité identique égale a celle mesurée.

Substrat P1 P2 P3 P4 P5
Forme (nm RMS) 1,32 1,62 1,50 1,46 1,49
Pentes (urad RMS) 1,03 1,03 1,19 1,09 0,95
Pentes estimées 0,85 0,86 1,01 0,92 0,74
Rugosité (A) 0,50 0,82 0,75 0,45 0,75
TIS (2 miroirs) % 18% 15% 6% 15%
(1-TIS)/Pentes est. 1,09 0,95 0,71 1,02 1,15
Forme corrigée degré 4 (nm RMS) 1,15 1,30 1,50 1,40 1,43
Pentes corrigées du degré 4 0,93 0,76 1,01 0,92
Pentes estimées corr. du degré 4 0,73 0,52 0,83 0,71
Gains 13,8% 40,1% 9,6% 4,1%

Coefficient du degré 4 Ay (mm=3) | 4,4-1072 | 7110712 | 34-10713 | 4,0-10712 | 2,1-10712
(1-TIS)/Pentes estimées 1,27 1,59 0,84 1,14 1,20

TABLE 4.4 — Rayon de courbure mesuré des substrats pour le miroir primaire (précision : + 3 pm).

Substrat P1 P2 P3 P4 P5

Rayon de courbure mesuré (mm) | 210,008 | 210,005 | 210,009 | 210,007 | 210,003
Nombre de mesures 4 6 6 6 12
P-V (um) 1,2 2,1 2,3 0,9 1,8
Ecart-type (um) 0,44 0,82 0,95 0,32 0,51

peut-étre pas un facteur aussi critique que les pentes RMS (les rugosités de tous les substrats sont en
dessous de 1 A). Il faudrait faire une étude de revétements multicouches identiques déposés sur des
substrats superpolis de rugosités légérement différentes, et déterminer si ces différences de rugosités
influent notablement sur la réflectivité de la multicouche. Dans le cas contraire, le substrat choisi doit

étre celui dont les pentes sont les plus faibles.

Utilisation de 1’érosion ionique

On a vu qu’il est également possible de corriger la forme d’une surface en utilisant I’érosion ionique.
Si I’on veut corriger le mieux possible les défauts d’ordre pas trop élevé des substrats, chaque substrat
devra avoir son propre masque qui tiendra compte de ses propres défauts. Cette méthode serait alors
onéreuse, longue et difficile a mettre en oeuvre. Une alternative serait d’utiliser un masque qui ne
corrige qu’un ordre spécifique, en introduisant par exemple un terme A4h* d’amplitude A4 de sorte &
réduire le défaut de forme correspondant. L’adaptation pour chaque miroir se ferait alors en variant
la durée d’érosion pour chaque substrat en fonction de la correction dont il aurait besoin. En théorie,
il faudrait deux masques : un pour corriger les défauts d’ordre 4 positifs, le second pour les défauts
d’ordre 4 négatifs. En pratique, tous les miroirs primaires fabriqués présentent une amplitude du degré
4 de signe identique (voir Table 4.3); un seul masque serait donc suffisant pour corriger le degré 4

de tous les miroirs primaires (si nécessaire). Pour certains cependant, cette amplitude est tres faible :
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I’érosion n’apporterait donc pas de gain réel. Il apparalt que le gain n’est notable que pour le substrat
P2. Apres érosion, ses pentes estimées devraient étre de erprs = 0,52 prad, ce qui donnerait lieu a un
rayon RMS de la tache dans le plan objet de pgﬁg "4 — 140 nm. Le gain en terme de résolution serait
alors tres important : sans ’érosion, le rayon RMS de la tache dans le plan objet serait de pryrs = 232
nm. L’érosion devra malgré tout étre tres courte : le défaut de degré 4 a une amplitude de l'ordre de

20 nm, ce qui correspond a une durée d’érosion de I'ordre de 2 minutes.

4.1.3.2.2 Résultats pour les substrats du miroir secondaire

Nous présentons dans ce paragraphe les résultats obtenus pour les substrats destinés au miroir secon-
daire du Schwarzschild. Sept substrats ont été polis sur un diametre de 30 mm. Les surfaces mesurées
des sept substrats sont présentées en Figure 4.14. On donne également en Table 4.5 les caractéristiques

mesurées des différents substrats.

(a) Echelle : 4,5 nm P-V (b) Echelle : 9,1 nm P-V (¢) Echelle : 8,3 nm P-V

(d) Echelle : 7,6 nm P-V (e) Echelle : 11,5 nm P-V (f) Echelle : 12,2 nm P-V (g) Echelle : 8,2 nm P-V

FIGURE 4.14 — Surface mesurée des substrats : (a) S1, (b) S2, (c) S3, (d) S4, (e) S5, (f) S6 et (g) S7.

La surface est affichée pour un diametre compris entre 7,6 mm et 17,32 mm.

Les substrats sont relativement semblables, mis & part le substrat S6 dont les pentes sont bien plus
élevées que celles des autres substrats. Les rugosités mesurées sont également semblables pour tous les
substrats. Le meilleur substrat du point de vue du critére « (1-TIS)/pentes estimées » serait donc S1
(qui a également les plus faibles pentes estimées et la plus faible rugosité). Les pentes RMS estimées

de S1 correspondent & un rayon de tache dans le plan image de :

Pras = €rMS X SaAg & 2,53 pm (4.7)
soit dans le plan objet :
/
PRMS = PRuMS ~ 126 nm (4.8)
’gSchw‘

Les substrats dédiés au miroir secondaire semblent donc bien compatibles avec une résolution de

I'ordre de quelques centaines de nanometres.
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TABLE 4.5 — Forme et rugosité mesurées sur les substrats pour le miroir secondaire avant débordage,
calculées sur une couronne de diametre intérieur 7,5 mm et de diametre extérieur 19 mm. Les formes
sont exprimées en nm RMS. Les pentes sont les pentes du front d’onde apres réflexion sur la surface

et sont exprimées en urad RMS. Le TIS est calculé pour 2 miroirs de rugosité identique égale a celle

mesurée.
Substrat S1 S2 S3 S4 S5 S6 S7
Forme (nm RMS) 0,63 1,53 0,78 1,24 2,03 1,29 1,26
Pentes (urad RMS) 7,03 6,71 6,90 7,28 6,98 10,82 7,35
Pentes estimées 2,22 2,51 2,90 3,36 3,08 5,77 2,95
Rugosité (A) 0,61 0,79 0,82 0,61 0,71 0,86 0,67
TIS (2 miroirs) 10% 16% 18% 10% 13% 19% 12%
(1-TIS)/Pentes est. 0,41 0,33 0,28 0,27 0,28 0,14 0,30

Procédure de débordage

Les substrats ont ensuite dus étre débordés pour atteindre un diametre physique le plus proche
possible du diameétre utile. On rappelle que les substrats devaient également étre débordés en une
portion de coéne dont le demi-angle est de 4°. Avant de réaliser le débordage de tous les substrats
destinés au Schwarzschild, des tests ont été faits pour déterminer la procédure a suivre pour conserver
la qualité des surfaces, et pour déterminer quel doit étre le diamétre physique des substrats.

Les premiers tests de débordage effectués ont été faits en utilisant deux substrats de Zerodur de
diametre initial 25 mm et d’épaisseur 10mm. La face avant de ces substrats est convexe (rayon de
courbure 257,6 mm); la face arriere est plane. Pour I'un des deux substrats, la face arriere a été
dépolie. En effet, nous verrons (voir section 4.2) que la face arriere du miroir secondaire sera collée
sur son support. Or, le fait que cette face soit dépolie serait plus favorable a la tenue de la colle. On
a donc voulu étudier si la face arriere dépolie introduit des contraintes déformant la face avant de
maniere tolérable ou non.

Apres le débordage de ces deux échantillons, on mesure un fort relevé pour les deux cas (voir Figure
4.15(a)). Le relevé semble proche pour les deux échantillons (I'amplitude est différente, mais les deux
substrats n’ont pas été débordés au méme diametre). Les deux substrats ont ensuite été doucis puis
polis sur le bord conique, ce qui a permis de bien diminuer 'amplitude du défaut au bord (voir Figure
4.15(b)). L’amplitude du défaut est de 'ordre de 2 & 4 nm, étalé sur un peu moins d’un millimetre au
bord. Il serait donc préférable de décaler ce type de défaut en dehors de la zone utile, c’est-a-dire de
conserver 1 mm de marge sur le rayon, ce qui correspondrait a un diametre physique de 19,3 mm.

Afin d’affiner la procédure de débordage et de 'adapter aux substrats réels, le plus mauvais des
sept substrats (S6) a été utilisé pour la seconde partie des tests. Ce substrat a été débordé a un
diametre de 19,3 mm. Il a ensuite été douci avec un abrasif dont la taille de grain descendait jusqu’a
9 pm dans un premier temps, puis 5 pm et enfin 3 um. Les reprises du substrats s’effectuaient de la
fagon suivante : pour l'utilisation d’un abrasif donné (grain de taille 9 pm, 5 ym ou 3 pm), le bord
était douci puis poli, ce qui réduisait le diametre de la piece d’une certaine quantité. Il a été observé
que l'abrasif de grain de taille 9 yum permet de réduire les défauts aux bords jusqu’a une diminution
du diameétre de 0,3 mm. Si 'on continue de I'utiliser ensuite (en diminuant le diametre de plus de 0,3
mm), les défauts aux bords des substrats ne sont pas réduits de maniere significative. Apres les étapes

de doucissage+polissage avec 'abrasif de grain de taille 5 pm puis 3 pm, 'amplitude des défauts a été
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FIGURE 4.15 — Profil moyens des deux échantillons : (a) avant polissage de la tranche, (b) apres

polissage. Le substrat n°2 est celui dont la face arriere a été dépolie.

réduite & moins de 2 nm, et les défauts s’étalaient sur une distance de 'ordre de 0,6 mm du bord.

La procédure utilisée pour les autres substrats est donc la suivante :
1. le substrat est débordé jusqu’a un diametre de 19,1 mm;
2. il est douci avec I'abrasif de grain de taille 9 um pour 6ter environ 0,3 mm sur le diametre ;

3. il est douci avec ’abrasif de grain de taille 5 pm puis 3 pm pour 6ter environ 0,05 mm sur le

diametre.

Le diametre final sera alors environ 18,7 mm, laissant 0,7 mm de marge au bord sur le rayon. Cette
marge, supérieure a la distance sur laquelle les défauts aux bords ont pu étre observés sur S6, garantirait
donc une bonne conservation de la qualité de surface des substrats. Pour la suite, afin de confirmer

cette procédure de débordage, il a été choisi de déborder les substrats dans ’ordre suivant :
1. S6 : mise en place de la procédure sur le plus mauvais substrat ;
2. Sb : vérification de la procédure avec un des substrats « moyen » ;

3. les autres substrats : dans 'ordre S4, S7, S1, S3 puis S2.

Métrologie des secondaires aprés débordage

Nous présentons a présent les résultats obtenus apres le débordage des substrats destinés au miroir
primaire. Le substrat S7 n’est pas présenté : un éclat sur le bord s’est formé pendant le polissage apres
débordage, mettant en danger la zone utile du miroir. Il ne reste donc plus que six substrats potentiels
pour le miroir secondaire. Les surfaces mesurées apres débordage sont représentées en Figure 4.16. On
donne également en Table 4.6 les formes et les pentes mesurées apres débordage pour les six substrats
restant. On remarque que les formes RMS mesurées sont proches de celles mesurées avant débordage.

On peut donc supposer que la qualité de surface est restée a peu pres constante apres débordage.

4.1.3.2.3 Conclusion sur la fabrication des surfaces optiques
En conclusion, on a vu que la fabrication des substrats destinés aux miroirs primaire et secondaire du

Schwarzschild a permis d’aboutir & de tres bonnes qualité de surfaces, et notamment :
— d’excellents substrats primaires P1, P2 et P5;

— on a la possibilité d’améliorer la qualité de P2 par érosion ionique;
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TABLE 4.6 — Forme et rugosité mesurées sur les substrats pour le miroir secondaire apres débordage,
calculées sur une couronne de diameétre intérieur 7,6 mm et de diametre extérieur 17,32 mm. Les
formes sont exprimées en nm RMS. Les pentes sont les pentes du front d’onde apres réflexion sur la

surface et sont exprimées en pyrad RMS.

Substrat S1 S2 S3 S4 S5 S6
Forme (nm RMS) 0,59 1,61 0,73 1,28 2,02 1,23
Pentes (urad RMS) | 4,85 6,92 4,70 4,85 4,81 7,75

(a) Echelle : 3.8 nm P-V

(b) Echelle : 8,9 nm P-V

(d) Echelle : 7 nm P-V (e) Echelle : 11,6 nm P-V (f) Echelle : 10,8 nm P-V

FIGURE 4.16 — Surface mesurée des substrats : (a) S1, (b) S2, (c) S3, (d) S4, (e) S5 et (f) S6. La
surface est affichée pour un diameétre compris entre 7,6 mm et 17,32 mm. Le septiéme substrat S7

n’est pas représenté car ’étape de débordage a malheureusement échoué pour lui.

— cinq des six substrats secondaires restant apres débordage sont également tres bons et présentent

des performances similaires.

Il reste alors a déterminer comment ses surfaces pourraient fonctionner ensemble, et en particulier
comment former des paires « primaire — secondaire »dont les défauts de forme se compensent le mieux
possible. Dans cette optique, le simulation du Schwarzschild avec le logiciel OSLO (voir Chapitre 2)
a été reprise en ajoutant aux miroirs primaire et secondaire les mesures correspondant aux substrats
P1 et S1 respectivement. Le front d’onde simulé en sortie est représenté en Figure 4.17.

Avec P1 pour le miroir primaire et S1 pour le miroir secondaire, on mesure un rayon de la tache
image de 6,086 pum, soit une résolution dans le plan objet de 304 nm. Cette simulation a été faite sans
optimiser le couple « primaire — secondaire » parmi les choix disponibles entre les 5 substrats primaires
et six substrats secondaires. Elle nous garantit donc qu'une résolution de 300 nm serait accessible
avec le Schwarzschild & la longueur d’onde de 3,14 nm. Cette résolution pourra potentiellement étre

améliorée en testant d’autres combinaisons primaire-secondaire et en optimisant ’angle d’azimut
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FIGURE 4.17 — Front d’onde obtenu en sortie du Schwarzschild contenant les défauts de forme de P1

pour le miroir primaire et de S1 pour le miroir secondaire.

entre les deux miroirs de maniére & obtenir le plus faible rayon de la tache possible. Cette étude est

actuellement en cours.

4.2 Meécanique pour le montage et la tenue du microscope

A ce stade du projet, il est important de définir le plan de la mécanique qui permettra la tenue et
le réglage du Schwarzschild aux précisions requises. Dans la suite de cette section, on ne présentera
que la solution qui a été retenue pour la mécanique de I'objectif du Schwarzschild, ainsi que différents
dispositifs permettant le montage de I'objectif (procédure de collage des pattes du miroir primaire et

du support du miroir secondaire).

4.2.1 Tenue du microscope

Le dispositif mécanique de tenue du Schwarzschild est représenté en Figure 4.18. Les éléments
mécaniques seront en Invar ; cet alliage a 'avantage d’avoir un coefficient de dilatation thermique faible
(entre 0,5-1076 K 'et1,2-1076 K_l) et relativement proche de celui de la silice (5,1-1077 K_l), le
matériau utilisé pour les substrats des miroirs. Ainsi, dans I’éventualité de variations de température,
la mécanique et les surfaces optiques évolueront de facon semblable; on ne risque donc pas de voir
apparaitre de trop fortes déformations dues a des contraintes appliquées aux miroirs.

Le dispositif mécanique doit permettre de tenir et régler le Schwarzschild avec les précisions spéci-
fiées par le tolérancement décrit au Chapitre 2. On rappelle ici les contraintes que la mécanique doit

respecter :
— tolérance sur l'interstice (distance entre les deux miroirs) : 64 pym;
— décentrement entre les deux miroirs réglable & mieux que 4,94 pm.

Pour satisfaire ces exigences, le Schwarzschild sera installé dans un « tube » en Invar (noté « corps »
dans la Figure 4.18 et le reste de cette section), chaque miroir étant disposé & une extrémité du corps
(voir Figure 4.18(b)). Le miroir primaire sera maintenu grace a trois pattes (en rose, a droite sur la
Figure 4.18(a)) collées sur la tranche du miroir. Les pattes sont fixées sur un support (« plaque »,

a droite sur la Figure 4.18) lui-méme vissé sur le corps. La plaque sur laquelle sont fixées les pattes
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FIGURE 4.18 — Vue en coupe du dispositif de tenue du Schwarzschild.

du miroir primaire dispose de huit pans plans sur le bord qui permettront de mesurer 'objectif de
Schwarzschild monté a l'interférometre de Fizeau selon huit orientations, comme pour le contréle des
substrats individuels.

Le miroir secondaire quant a lui, sera collé sur une araignée (fabriquée par électro érosion a fil)
comprenant trois pattes tres fines et une portion de cone au centre sur lequel sera collée la face
arriere du miroir secondaire. Cette portion de cone doit avoir un diametre plus faible que celui du
miroir secondaire pour ne pas obturer davantage le faisceau. Le réglage de I'excentrement se fera grace
une bague supplémentaire disposant de trois vis qui vont pousser ou tirer sur 'araignée du miroir

secondaire. Différentes formes pour I'araignée ont été envisagées :
— une araignée a trois pattes rectangulaires séparées de 120°;
— une araignée a quatre pattes rectangulaires orthogonales ;

— des formes de pattes plus complexes, telles que des pattes incurvées (en arc de cercle), ou com-
posées de différentes portions de disques de sorte a limiter influence de la diffraction par les

pattes.

L’étude de l'influence des formes des pattes des araignées sur la répartition de la lumiére dans la
tache image [Harvey1995] a été menée par deux stagiaires de I'Institut d’Optique Graduate School.
La réponse percussionnelle a été calculée pour les différentes formes de pattes possibles. L’énergie
encerclée sur la réponse percussionnelle a été utilisée pour comparer les formes des pattes. Le rayon
de la tache contenant 84% de ’énergie varie relativement peu, typiquement entre 1,7 et 2,3 fois le
rayon de la tache d’Airy. L’obstruction par les pattes est également sensiblement la méme suivant les
pattes choisies : de l'ordre de quelques pour-cents de la zone utile. Il est finalement apparu que les
différents types de pattes étudiés ne montraient pas de différences tres marquées du point de vue de la
lumiere diffusée. Il faut également tenir compte de la rigidité des pattes de manieére a ce que le miroir
secondaire soit tenu correctement. Nous avons donc choisi le design le plus stable pour 'araignée :
trois pattes droites écartées de 120°.

Afin d’obtenir la précision requise sur l'interstice, le design mécanique dispose d’une bague entre les
deux miroirs (« bague de contrdle de l'interstice », en jaune sur la Figure 4.18(b)). Cette bague pourra

étre ré-usinée par l'atelier d’optique de maniére a ce qu’elle ait la bonne épaisseur pour garantir
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un interstice conforme a la valeur désirée, avec la précision requise. Par ailleurs, les deux faces du
corps de la mécanique sont apparentes, ce qui va permettre de controler et le cas échéant rectifier
leur parallélisme par 'atelier d’optique. Ce parallélisme est particulierement important car il servira
a garantir le parallélisme des deux miroirs (du moins : du miroir primaire avec l’araignée du miroir
secondaire ; voir plus loin pour la procédure de collage du miroir secondaire) : d’une part, le support
du miroir primaire s’appuiera sur une face du tube, d’autre part, I’araignée, par I'intermédiaire de la
bague servant a l’ajustement de I'interstice, s’appuiera sur 'autre face.

Le schéma mécanique de tenue du Schwarzschild contient enfin une portion de céne a 'extrémité
de laquelle sera collé le diaphragme servant de pupille au systéme optique (a gauche sur le schéma
de la Figure 4.18(b)). Le centrage du diaphragme sera fait en repérant le centre du cone grace a des

mesures au projecteur de profil dont on dispose au laboratoire.

4.2.2 Collage des miroirs sur leur support

Le collage du miroir secondaire sur ’araignée doit étre extrémement précis pour ne pas introduire
d’angle entre le miroir et I’araignée. En théorie, le basculement d’une surface sphérique est strictement
équivalent & un décentrement (donc non pris en compte dans les calculs de tolérances du Chapitre
2). Dans la pratique cependant, cela introduirait un déplacement de la zone utile sur le miroir, ce qui

pose probléeme :

— la forme de la surface risque d’étre moins bonne si la zone utile est décalée par rapport a la zone

utile théorique (sans basculement du miroir) ;

— le revétement multicouche peut ne plus étre adapté, notamment sa période risque de ne plus

rentrer dans l'intervalle de tolérances;

— si le basculement est trop important, le faisceau peut méme sortir du diametre physique du
miroir.

Les pattes du miroir primaire devront étre collées apres le dépot du revétement multicouche : en
raison du grand diametre physique du miroir (114 mm), celui-ci ne pourrait pas entrer dans le porte
échantillon du bati de dépot MP800 avec les pattes collées. La surface traitée du miroir devra donc
étre protégée pendant le collage des pattes car elle ne pourra étre nettoyée par la suite. Par ailleurs,
le collage des pattes ne doit pas induire des contraintes sur le miroir sous peine de déformer la surface
(donc risque de grandement dégrader les performances de 1'objectif). Les pattes doivent donc étre les
plus droites possible. Pour cela, il est nécessaire d’utiliser un montage spécifique, représenté en Figure
4.19(a). Le collage sera fait en utilisant directement la plaque sur laquelle seront fixées les pattes du
miroir primaire (piéce en violet). Le miroir est disposé sur trois pieds en plastique (en vert sur la
Figure 4.19(a)) vissés sur la plaque. Ces trois piéces permettent de centrer le miroir sur le support
mécanique et seront Otées une fois le collage terminé. Les pattes (sur lesquelles on aura déposé et
étalé la quantité de colle nécessaire) sont ensuite glissées le long d’un rail et appliquées sur la tranche
du miroir. Deux fils de nylon disposés entre le miroir et chaque patte permettront de s’assurer que
I’épaisseur de colle est correcte (0,2 mm). Une fois la colle séche, les pattes sont vissées par en dessous
sur le support, et on peut démonter les trois pieces en plastique ainsi que les rails.

En ce qui concerne le miroir secondaire, le substrat doit étre aligné précisément (en centrage et
parallélisme) sur l’araignée grice a un support a trois vis (voir Figure 4.19(b)). La partie centrale de
I’araignée contiendra un creux en forme de disque qui contiendra la colle, laissant donc une couronne

au bord qui sera en contact direct avec le substrat. Cette couronne sera ouverte en trois endroits afin

4.2 Mécanique pour le montage et la tenue du microscope
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entrage du miroir par
rapport a I'araignée

Pied Fils @ 0,2 mm
plastique Miroir
secondaire

= / (+cache)

(a)

FIGURE 4.19 — Dispositif mécanique pour le collage (a) des pattes du miroir primaire (b) de I'araignée

du miroir secondaire.

de pouvoir laisser s’écouler le surplus de colle. Une fois le miroir secondaire en place, la colle est insérée
grace a une seringue par le dessous du montage (soit I'arriere de l'araignée). Le dépdt du revétement

multicouche pourra ensuite étre fait sur le miroir secondaire.

4.2.3 Réglage de I’'objectif de Schwarzschild

Une fois tous les éléments montés, il sera nécessaire de régler I'instrument. Cette étape sera faite
sur linterférometre de Fizeau en lumiére visible : le Schwarzschild sera mesuré sur l'interférometre
dans la conjugaison pour laquelle il sera utilisé. Il sera nécessaire d’utiliser une référence adaptée ; en
particulier, le Schwarzschild sera testé en ayant ses miroirs traités avec le revétement CrN, /B4C/Sc.
Or, pour une longueur d’onde de 633 nm, on a mesuré, pour des revétements contenant du Cr et du Sc,
une réflectivité de 'ordre de 50% a 60%. Afin d’observer les franges d’interférences avec un contraste
suffisant, la référence pourra étre traitée.

Les réglages a faire sont les suivants :

1. ajustement de l'interstice;

2. centrage du miroir secondaire par rapport au miroir primaire;
3. centrage de la pupille par rapport au miroir primaire.

Pour l'interstice, on a vu lors de la phase de conception de I'instrument que lorsque l'interstice est
différent de sa valeur optimale, ’aberration sphérique du 3° ordre ne sera plus parfaitement corrigée.
Ainsi, la mesure de cette aberration a l'interférometre permettra de déduire la correction a appliquer

a I’épaisseur de la bague prévue pour l'ajustement de I'interstice.

4.2 Mécanique pour le montage et la tenue du microscope
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Ensuite, si le miroir secondaire n’est pas parfaitement centré sur ’axe du miroir primaire, cela va
introduire de la coma. Le réglage de la position de ’araignée pourra alors se faire en minimisant la

coma mesurée.

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre

de 'eau

Les résultats du Chapitre 3 ont montré quel était le design optimal des revétements multicouches
pour la fenétre de I’eau : CrN, /B4C/Sc. Le design des revétements pour les miroirs du microscope n’est
pas encore entiecrement déterminé. Il reste a définir les épaisseurs des couches ainsi que les tolérances

associées.

4.3.1 Design des revétements multicouches

On cherche a déterminer la période optimale du revétement multicouche en chaque point des
miroirs primaire et secondaire. La loi de Bragg corrigée (voir ’équation (1.38) du Chapitre 1) relie

directement la période du revétement multicouche a I’angle de rasance 9 :

- 20eff
2 1— —= = 4.
dsin v 2 mA (4.9)

ol d¢pr = 1 —nepy avec neyy la partie réelle de I'indice effectif, qui est la moyenne pondérée des indices
des matériaux de la multicouche; m est 'ordre de diffraction. Afin de calculer la période optimale
en tout point des miroirs, il suffit donc de calculer les angles d’incidence sur les miroirs primaire et
secondaire. On rappelle les caractéristiques du Schwarzschild en Table 4.7. Les notations utilisées pour

la suite sont représentées en Figure 4.20.

FI1GURE 4.20 — Notations utilisées pour le calcul des angles d’incidence sur les miroirs.

On peut calculer les dimensions (diametres intérieurs) de la zone utile sur chaque miroir. L’obtu-
ration est définie par le miroir secondaire : le diametre intérieur de la zone utile est défini par le rayon
passant par le bord du miroir secondaire. Ce rayon arrive dans le plan du miroir primaire avec une
hauteur A"

A = M ~ 18,77 mm (4.10)
2 x ASy

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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TABLE 4.7 — Récapitulatif des caractéristiques du Schwarzschild.

Ouverture numérique objet sin ap; 0,15
Distance objet — pupille AP 60 mm
Distance pupille — miroir primaire PSy 210,22 mm
Distance pupille — miroir secondaire PSy 74,64 mm
Distance miroir secondaire — image So Ay 1 137,6 mm

Miroir primaire :
Rayon de courbure R; —210 mm

Diameétre extérieur de la zone utile ¢ 83 mm

Miroir secondaire :

Rayon de courbure R» —74,668 mm
Diamétre extérieur de la zone utile ¢4t 17,3 mm
Diameétre physique (coté face sphérique) ¢h™* 18,7 mm

Cela correspond & un angle d’ouverture cuy;y, :

phys
Qumin = arctan (2;52> ~ 0,07 (4.11)

Pour un rayon d’angle d’ouverture o compris entre au,in et ap;, la hauteur d’impact de ce rayon sur

le miroir primaire est hy. Pour cette hauteur d’impact sur le miroir primaire, la fleche correspondante

est dxq :
hi
dxy ~ 4.12
'™ oR: (4.12)
La hauteur d’impact sur le miroir primaire pour un angle d’ouverture « vérifie donc :
__ R Ry \2 _
h1 = tana X (ASl — dxl) = ! + ( ! > —2R1AS, (4.13)
tan tan o
On peut écrire ’angle 1 que fait la normale au miroir primaire avec ’axe optique :
hy
= arctan | ——— 4.14
Pr=ar n<—Rl—de1) (4.14)
Ainsi, 'angle d’incidence sur le miroir primaire pour un rayon faisant un angle « avec I’axe optique
sera :
0= t ( i ) (4.15)
=p—a=arctan | ———— | —« .
! ! —R1 — d:(}l

Sur la zone utile du miroir primaire, soit pour o compris entre ay, et aqp;, 'angle 61 variera entre
1,14° et 2,47°.
Nous allons maintenant calculer la plage de variation de I'angle d’incidence sur le miroir secondaire.

L’angle du rayon apres réflexion sur le miroir primaire par rapport a ’axe optique sera :
ar=a+2x0; (4.16)

L’image intermédiaire A; de A par le miroir primaire sera positionnée de sorte que :

hi
tan o

A8 =dxy + (4.17)

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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On va trouver des expressions similaires a celles obtenues pour le miroir primaire. Ainsi, sur le miroir

secondaire, la hauteur d’impact hg correspondant a un rayon d’angle d’ouverture « vérifie :

R Ry \? _
hy = —2— + \/( 2 ) — 2Ry A152 (4.18)
tan oy tan oy
L’angle (2 de la normale au miroir secondaire avec I’axe optique vérifie :
ha
= arctan ——— 4.19
B2 = arctan By S—— (4.19)

h2 N .. . N . .
avec dxa ~ —y la fleche du miroir secondaire correspondant a une hauteur d’impact hs. Finalement,

I’angle d’incidence sur le miroir secondaire sera :
02 = Q1] — ﬂg (4.20)

L’angle d’incidence sur le miroir secondaire varie entre 3,22° et 6,99°. La Figure 4.21 représente la

variation de 'angle d’incidence sur le miroir primaire (Figure 4.21(a)) et le miroir secondaire (Figure

v

4.21(b)) en fonction de la hauteur d’impact h; et hy dans la zone utile.
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FIGURE 4.21 — Angles d’incidence sur les miroirs primaire et secondaire en fonction de la hauteur

d’impact sur le miroir dans la zone utile.

On peut a présent calculer la variation de période des multicouches nécessaire pour compenser cette
variation de I’angle d’incidence. Pour simplifier les calculs, on va considérer un revétement multicouche
Cr/Sc simple dont le rapport des épaisseur est I' = 0,6. La variation de la période ainsi calculée
donnera une bonne indication de la variation de la période nécessaire pour un design des revétements

en CrN,/B4C/Sc. Avec cette proportion, I'indice effectif sera donc :
Nefr = 0,6 X ngr + 0,4 X nge =~ 0,9982 (4.21)

avec no = 0,9951 et ng. = 1,0027 & une énergie de 395 eV (longueur d’onde de 3,14 nm). En remplacant

dans I’équation (4.9), on obtient :

a(9) = A

o [L 20.4¢
2 sin ¢ 1—Sin219
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En écrivant ’équation (4.22) en fonction de 'angle d’incidence 6, on obtient :

d(0) = (4.23)

La loi de Bragg corrigée est basée sur certaines hypothéses; pour une détermination précise de la
période optimale en chaque point des miroirs, je me suis basée sur des simulations. Pour cela, j’ai
utilisé la procédure suivante : pour chaque angle d’incidence 8p¢,;0qe variant dans la plage angulaire
des miroirs primaire et secondaire, j’ai calculé la période correspondante d(6psriode) €n utilisant la loi
de Bragg corrigée et la structure définie précédemment (Cr/Sc 400 périodes, I'=0,6). La réflectivité
est ensuite tracée en fonction de 'angle d’incidence et I’angle 0,;. correspondant au maximum de
réflectivité est repéré. Ces simulations donnent lieu aux courbes en Figure 4.22 (Figure 4.22(a) pour
le miroir primaire et Figure 4.22(b) pour le miroir secondaire) pour lesquelles '’angle du pic ;. a été
tracé en fonction de 'angle 0,¢,i04e utilisé dans la loi de Bragg corrigée pour le calcul de la période.
La courbe en pointillés correspond au cas ou I'angle du maximum de réflectivité serait égal a I'angle

utilisé pour le calcul de la période.

2.75 T T T 7
= s — Interpolation linéaire ~ = Interpolation linéaire
0 ’ " B1pie=01 perioce © T ez'p‘t:_ez‘pémde
g‘ 205k © B1pic simulé : 6 ° 0,,5c simulé
o . ©
S 2 =y 4
8 s -
G 175 S
S =
o O
f= ‘ c
- 15 & S =
) . @ 4T
e 2
£ 125 - g
1 3
1 1.25 15 1.75 2 2.25 3 4 5 6 7
Angle d'incidence 01 perioae utilisé pour le calcul de la période (°) Angle d'incidence 0, ¢ri0de utilisé pour le calcul de la période (°)

(a) Miroir primaire (b) Miroir secondaire
FIGURE 4.22 — Position du pic de réflectivité en fonction de celle donnée par la loi de Bragg corrigée.
La position 0}, p;. du pic de réflectivité varie presque linéairement avec I’angle 0, p¢riode utilisé pour

le calcul de la période (k=1 pour le miroir primaire et k=2 pour le miroir secondaire). Une régression

linéaire donne la variation suivante pour le miroir primaire :

01 période = 101 pic + b1 = 1,1617 X 01 p;c — 0,6019 (4.24)
et pour le miroir secondaire :

02 période = 202 pic + bz = 1,0188 x O3 p;c — 0,1995 (4.25)

avec Ok periode, Ok pic €t by exprimés en degrés. Pour mieux simuler la période nécessaire sur la zone

utile des miroirs primaire et secondaire, j’ai donc utilisé la formule suivante :

A

26
2 cos ek,périade \/1 — gl

cos? ek,période

dk; (ek,pic) = (426)

avec !
Hk,période = akek,pic + by (427)

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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ol O, pic représente les angles d’incidence sur le miroir primaire (k=1) ou secondaire (k=2).

Ainsi, pour le miroir primaire, la période doit varier entre 1,5725 nm et 1,5736 nm sur la
zone utile. Pour le miroir secondaire, elle doit varier entre 1,5746 nm et 1,5839 nm. Les plages
de variation de la période sur la zone utile des miroirs primaire et secondaire sont données en Figure

4.23.
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FIGURE 4.23 — Période en fonction de la hauteur d’impact sur : (a) le miroir primaire, et (b) le miroir

secondaire.

La Figure 4.23 nous permet de voir que le miroir primaire nécessite une relativement faible variation
de période : de ’ordre de 1,1 pm. Pour le miroir secondaire en revanche, la variation de période est plus
élevée : de 'ordre de 9,2 pm. Nous allons par la suite déterminer si les variations d’angle d’incidence
sur la surface des miroirs sont tolérables ou nécessitent au contraire d’étre corrigées par un gradient

latéral de période.

4.3.2 Tolérances sur les dépots

Les pics de réflectivité des revétements multicouches ont une certaine largeur angulaire qui dépend
de leur structure et du nombre de périodes. Dans le cas des revétements CrN,/B4C/Sc que l'on a
choisi pour traiter les miroirs du Schwarzschild, le pic de réflectivité n’a pas une largeur angulaire
tres grande. Pour le revétement [CrN,/B4C/Scligo dont la réflectivité était la plus élevée, on a mesuré
une largeur & mi-hauteur du pic de l'ordre de 3° (voir Figure 4.24). Cette valeur va nous permettre
de définir des tolérances pour 'uniformité des revétements multicouches. Ainsi, on considérera qu’on
peut tolérer un écart Ad de période par rapport a la période optimale en un point donné du miroir
tant que celui-ci induit un déplacement du pic de réflectivité de moins de 1,5° dans un sens ou dans
I’autre. Dans le pire des cas, la réflectivité en ce point ne sera pas divisée par plus d’un facteur 2.

En particulier, on a vu que l'angle d’incidence sur le miroir primaire varie entre 1,14° et 2,47°,
ce qui reste dans une plage acceptable. On pourra également choisir la période optimale de sorte a
maximiser la réflectivité sur la totalité de la zone utile du miroir. En revanche, ce n’est pas le cas du
miroir secondaire, pour lequel la plage de variation de I’angle d’incidence sort de la plage acceptable :

I’angle d’incidence sur le miroir secondaire varie entre 3,22° et 6,99°, ce qui est supérieur a 3°. Ce miroir

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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FIGURE 4.24 — Réflectivité mesurée a 398 eV pour un revétement CrN,/B4C/Sc a 400 périodes.

nécessitera donc un gradient latéral de période, de sorte a adapter la période a I’angle d’incidence sur
le miroir. Les spécifications de ce gradient seront détaillées dans la suite de ce paragraphe.

Ceci est particulierement visible sur la Figure 4.25, ot ’'on a tracé, pour les deux miroirs, la période
optimale (représentée également en Figure 4.23) ainsi que les tolérances sur la période en fonction de la
hauteur d’impact sur le miroir. La tolérance sur la période est calculée de sorte a ce qu’elle corresponde
a une variation de la réflectivité de 50% : cette tolérance sur la période vaut 2,45 pm. La Figure 4.25
indique donc bien que la variation de la période optimale sur le miroir primaire est faible; pour ce
miroir, on peut déposer la méme période sur toute la surface du miroir. Ce n’est pas le cas pour le
miroir secondaire : il n’est pas possible de garder un design « uniforme », avec la méme période sur

toute la surface utile du miroir, si 'on veut respecter les tolérances fixées.
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FIGURE 4.25 — Période en fonction de la hauteur d’impact sur : (a) le miroir primaire, et (b) le miroir

secondaire, et les tolérances associées (en pointillés) correspondant a une variation de la réflectivité

de 50%.

La période du revétement destiné au miroir primaire peut étre calculée de sorte & maximiser
la réflectivité sur la zone utile du miroir. Pour chaque hauteur d’impact h;; sur le miroir primaire
correspond un certain angle d’incidence 6 ;, donc une certaine période d;; (voir Figure 4.26). Pour

chaque période dj;, j'ai calculé la réflectivité R ;(01) en fonction de I'angle d’incidence 6; sur la

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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R.
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Réflectivité R, ;
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FIGURE 4.26 — Optimisation de la période pour le revétement multicouche du miroir primaire en

maximisant 'intégrale R

plage de variation correspondant a la zone utile du miroir primaire. La période optimisée est celle qui
maximise I'intégrale R; = [, R1(61)df;. Avec les parametres de la simulation (multicouche Cr/Sc a
400 périodes, avec I'= 0,6), la période optimisée est de di optim = 1,5729 nm. La réflectivité obtenue
varie peu sur la zone utile du miroir primaire : la réflectivité simulée est tracée en Figure 4.27. Le
maximum du pic de réflectivité correspond a un angle de 67*** = 1,8645°. Cet angle correspond a une

distance au centre de h7*** = 30,6 mm.
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FiGURE 4.27 — Réflectivité simulée avec la période calculée de sorte a maximiser la réflectivité sur

I’ensemble de la zone utile du miroir primaire.

Le travail de design sur les revétements n’est pas terminé. Jusqu’a présent, les spécificités du bati de
dépot MP800 n’ont pas été prises en compte : on a mentionné au Chapitre 3 (voir paragraphe 3.1.1.1)

que le profil radial naturel de dépdt n’est pas parfaitement homogene sur la surface du substrat :

— d’une part : la géométrie du plasma fait que I’épaisseur déposée au bord du substrat est naturel-
lement plus faible qu’au centre. Il a été montré expérimentalement [Gautier2005a] que le profil
radial d’épaisseur de la couche déposée varie de maniere parabolique avec la distance au centre
du substrat : I'épaisseur déposée €,q4iq:(h1) en fonction de la distance au centre hy vérifie

eradiat(h1) _ 1—-2-107° x 12 (4.28)

Aeradial (hl) = €o

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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ou e est I’épaisseur au centre du substrat et r est en mm.

— d’autre part : ’épaisseur de la couche déposée dépend également de la distance entre le substrat
et la cible. Plus le substrat est proche de la cible, plus la couche déposée va étre épaisse (relation
approximativement linéaire entre 1’épaisseur déposée et la hauteur du substrat). Ainsi, si le
substrat n’est pas plan mais sphérique, ’épaisseur déposée ne sera pas la méme au centre et au
bord. La variation de I’épaisseur déposée en fonction de la hauteur du substrat sur la plage [100

mm — 112 mm]| a été déterminée expérimentalement au laboratoire [Hardouin2007] ; elle vérifie :

€hauteur (Z)

=1-0,0086 x z (4.29)
€0

Aehauteur (2) -

ou eg est I’épaisseur au centre du substrat et z la hauteur par rapport au centre du substrat est

en mm. Dans le cas ou ’on travaille avec des substrats sphériques, on peut écrire :

z(h1) = R x (1 — cos (arcsin (E))) (4.30)

ou R est le rayon de courbure de la surface.

Le miroir primaire étant concave, ses bords seront plus proches des cibles que son centre
(z2(h1 > 0) < 0 car R < 0). Les deux effets décrits précédemment vont donc se compenser, au moins
partiellement. Il est nécessaire de quantifier ces deux effets de maniere a déterminer si la compensation
se fait correctement et dans les tolérances nécessaires. La variation d’épaisseur déposée en fonction de

la distance au centre va s’écrire :

Aeuniformité(hl) = Aera,dial(hl) X Aehauteur(hl) (431)

Pour plus de lisibilité des résultats, on normalise cette variation d’épaisseur par rapport a la position
h1 = 0 mm : en effet, on va utiliser en pratique un échantillon témoin qui sera placé dans le trou du
miroir primaire, la hauteur de la surface du témoin correspondant a la hauteur théorique du centre
du miroir. La mesure de la période déposée sur cet échantillon témoin permettra donc de déduire la

période déposée sur le miroir. La période effectivement déposée pourra vérifier :

Aeum‘formité (hl)
Aeuniformité(hl =0 mm

di(h1) = Ae(hy) X di yisce = ] X d1 isée (4.32)
ol dy yisee correspond a la période de référence, c’est-a-dire celle qui serait déposée au centre du miroir
a la bonne hauteur. Pour le miroir primaire, on veut déposer une période uniforme de 1,5729 mm;
ainsi di yisee=1,5729 mm. On trace en Figure 4.28 la variation de la période due a I'uniformité, ainsi
que la période optimale et les tolérances associées. Le calcul de la période dite « déposée » a été fait
en utilisant ’équation (4.32). Malgré la non uniformité naturelle, on voit donc que la période déposée

reste dans 'intervalle des tolérances définies précédemment.

Le miroir secondaire en revanche est convexe : ses bords sont donc plus éloignés des cibles que
son centre. Les deux effets vont donc dans le méme sens et tendent & diminuer I’épaisseur des couches
déposées aux bords du substrat par rapport au centre. C’est exactement le contraire de ce que 'on
souhaite : on a vu a la Figure 4.25(b) que plus la distance au centre du miroir est élevée, plus la
période du revétement doit étre grande de maniere a compenser la variation de ’angle d’incidence

sur le miroir. De maniére analogue au cas du miroir primaire, on calcule la non-uniformité liée au

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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FIGURE 4.28 — Simulation de 'uniformité des couches déposées sur le miroir primaire : (a) Non-
uniformité naturelle Ae,q4iq; €t due a la fleche du substrat Aepgytenr pour le miroir primaire; (b)
Période déposée (simulation), période optimale et les tolérances en fonction de la distance au centre
du miroir primaire sur sa zone utile. La simulation de la période déposée correspond au calcul de la

période suivant I’équation (4.32) avec di yisse=1,5729 nm.

plasma Ae,qgiar(h2) et celle liée a la fleche du miroir secondaire Aepgytenr(h2) et on peut en déduire

la non-uniformité totale de la période Ae (représentées en Figure 4.29(a)).

Aeradial(hQ) X Aehauteur(hQ)
Ae(hg) = 4.33
e( 2> Aeradial(hQ = 0) X Aehauteur(hZ = 0) ( )

En pratique, les étalonnages pour le revétement du miroir secondaire seront faits sur un substrat plan,
qui n’aura pas l'effet de non-uniformité due a la hauteur. Il est donc intéressant de connaitre quelle
doit étre la période a déposer sur cet échantillon plan de sorte a obtenir la période adaptée sur le
substrat du miroir secondaire. Cette valeur est indiquée par la mention « période a viser » dans la
Figure 4.29(b). Cette période vérifie :

da(hs)

B 4.34
Aehauteur (hQ) ( )

d2, a viser(hZ) -

Ainsi, il faut viser un gradient latéral de période allant de 1,5764 nm pour le bord intérieur de la

zone utile (hg=4 mm) & 1,5915 nm pour le bord extérieur de la zone utile (hy = 8,67 mm).

4.3.3 En pratique

Concretement, le dépot du revétement multicouche pour le miroir primaire ne nécessitera pas de
disposition particuliére, car on a vu auparavant que les non-uniformités naturelles se compensent. Ceci
doit tout de méme étre vérifié en pratique avant de pouvoir faire le dépot final sur les « vrais » substrats.
Afin de réaliser les essais pour maitriser I'uniformité des dépéts, nous allons utiliser un « fantéome » en
aluminium, ayant la méme forme (dimensions et rayon de courbure) et si possible la méme masse
que le vrai miroir primaire. Pour les tests, des substrats de silicium vont étre fixés sur le fantome en

différents endroits. On pourra donc mesurer la période de la multicouche en fonction de la distance au

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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FIGURE 4.29 — Simulation de I'uniformité des couches déposées sur le miroir secondaire : (a) Non-
uniformité naturelle Ae;q4iq1 €t due a la fleche du substrat Aepgytenr pour le miroir secondaire; (b)
Période a viser pour que la période déposée soit la période optimale (tirets noirs), période optimale
(rouge) et les tolérances (pointillés) en fonction de la distance au centre du miroir secondaire sur sa

zone utile.

centre du miroir. Les substrats de silicium auront une épaisseur de 1 mm ; ils ne pourront par ailleurs
pas épouser la surface du « fantéme ». Il faudra donc tenir compte de I'épaisseur des substrats, ainsi
que lintervalle d’air entre le fantome et les substrats, car la différence de hauteur entre la surface du
fantome et la surface du substrat de silicium recevant le dépot induit une différence de période. Cette
différence de hauteur pourra étre compensée en ajoutant une cale de hauteur adaptée pour surélever
le fantéme par rapport aux cibles, et donc placer les substrats a ’exacte hauteur a laquelle sera le

véritable miroir.

Pour le miroir secondaire, la zone utile est de faibles dimensions; il n’y a donc pas de place pour
disposer, comme pour le miroir primaire, différents petits échantillons test répartis sur la zone utile. La
mesure directe au réflectometre X rasant en différents points du miroir n’est pas non plus possible en
raison de la courbure du miroir (trop grande pour étre compensée par les réglages du réflectometre).
Le gradient latéral de période sera donc testé sur substrat plan, en tenant compte de la non-uniformité
naturelle du dépot calculée au paragraphe précédent. Le gradient latéral du miroir secondaire pourra
étre fabriqué en utilisant une vitesse de passage non constante au dessus des cibles : on va décider que
lorsque le centre du miroir secondaire arrive au dessus des cibles, la vitesse de passage sera augmentée.
Ainsi I’épaisseur déposée au centre du miroir pourra étre plus faible que celle déposée au bord. Dans
le cas du miroir secondaire, il faut un gradient latéral de I'ordre de 1% de variation de période sur
une distance d’un peu moins de 5 mm. Cette valeur est bien faisable a priori avec le bati MP800 dont
on dispose au laboratoire : des test précédents [Gautier2005a, Delmotte2010] ont permis d’obtenir de
forts gradients en changeant la vitesse de passage au dessus des cibles jusqu’a 50% de sa valeur initiale
(voir la Figure 3.3 dans le Chapitre 3). Tout I’enjeu est de régler précisément le moment ou la vitesse
de passage doit étre modifiée, ainsi que la variation de la vitesse, de sorte a déposer des épaisseurs

compatibles & celles souhaitées.

4.3 Revétements multicouches pour le microscope X dans la fenétre de I'eau
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4.4 Bilan sur ’objectif de Schwarzschild

En conclusion, nous avons vu dans ce chapitre que le développement de ’objectif de Schwarzschild
est bien avancé. Les substrats dédiés ont été fabriqués et mesurés sur l'interférometre de Fizeau en
lumiere visible, parmi lesquels cing substrats de miroir primaire et six de miroir secondaire. Ces
substrats ont montré des qualités de surface remarquables et une premiere simulation déduite des
mesures permet d’espérer une résolution d’au moins 300 nm. L’étude de 'appariement est en cours
pour déterminer un couple optimal de substrats primaire — secondaire donnant lieu & des pentes du
front d’onde les plus faibles possible.

Par ailleurs, le schéma mécanique de tenue du Schwarzschild a été dessiné. Ce schéma permettra
le réglage des parameétres clés, notamment la distance entre les deux miroirs et le centrage du miroir
secondaire.

Enfin, le design et les tolérances des revétements multicouches ont été définis compte tenu de la

géométrie des miroirs et de celle du dépot :

— pour le miroir primaire : un revétement de période visée constante sur la zone utile suffit compte

tenu des tolérances ;

— pour le miroir secondaire : un revétement a gradient latéral de période est nécessaire de sorte a

compenser la variation de ’angle d’incidence sur la zone utile.

Des tests de fabrication de tels revétements multicouches seront réalisés prochainement avant les dépots

sur les surfaces du Schwarzschild.

4.4 Bilan sur 'objectif de Schwarzschild
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Conclusion et perspectives

La microscopie X dans la fenétre de I’eau est intéressante car elle permet de réaliser des images a
haute résolution d’échantillons biologiques avec un fort contraste d’absorption naturel. Elle est éga-
lement complémentaire des autres techniques de microscopie en apportant de nouvelles informations.
L’utilisation d’une configuration & miroirs pour ’objectif d’imagerie permet par ailleurs de garantir
une distance de travail confortable pour l'insertion du cryostat contenant I’échantillon. Durant cette
these, le but était de concevoir un microscope X dans la fenétre de ’eau, a miroirs fonctionnant en
incidence proche de la normale, et de progresser sur la fabrication et la métrologie de ses différents
composants afin de lever certains verrous technologiques. Les axes de recherche étaient de déterminer
le schéma optique optimal pour le microscope, de travailler sur des revétements multicouches a faible
période compatibles avec une longueur d’onde dans la fenétre de ’eau et de définir le design de ces

revétements de sorte a obtenir une réflectivité la plus haute possible.

Pour ce microscope, différents types de solutions optiques ont été étudiées et comparées. Ces
solutions, basées sur l'utilisation d’une configuration Schwarzschild, comprenaient : un objectif de
Schwarzschild seul, un Schwarzschild suivi d’un troisieme miroir sphérique, et un Schwarzschild suivi
d’un scintillateur et d’un objectif fonctionnant dans le visible. Ces trois solutions ont dans un premier
temps été comparées en utilisant un méme cahier des charges, visant une résolution objet de 10 nm.
La solution avec conversion des photons X en photons visibles est apparue comme offrant le meilleur
compromis entre la faisabilité, la qualité optique et I'efficacité photométrique. En effet, la solution avec
un Schwarzschild simple est extrémement difficile & réaliser en pratique en raison d’un encombrement
extréme (plusieurs dizaines de meétres) imposé par le fort grandissement nécessaire. En ce qui concerne
le schéma & trois miroirs, 'inclinaison du troisieme miroir introduit de 'astigmatisme, détériorant la
qualité de I'image produite. Ce schéma est également moins performant du point de vue du nombre
de photons que le schéma a conversion des photons X en lumiére visible : par exemple, pour une
réflectivité par miroir de 20%, on calcule un flux de 19 photons par seconde par pixel pour le schéma
a trois miroirs, contre 100 a plusieurs centaines de photons par seconde par pixel pour le schéma avec
scintillateur suivant les parametres choisis. Cette solution a conversion des photons X en lumiére visible
a donc été retenue pour le schéma du microscope. Le schéma de la partie X a ensuite été optimisé
en tenant compte de l'effet des erreurs de forme des substrats, qui diminuent les performances de
I’objectif. Il a été estimé que la résolution ne sera pas meilleure que 100 nm, ce qui a été utilisé comme
valeur cible pour le nouveau cahier des charges. La partie X sera composée d’un Schwarzschild de
grandissement x20 et d’ouverture numérique 0,15 ; les tolérances ont été calculées de sorte a pouvoir

spécifier la mécanique de tenue de I'objectif.
Différents systémes de revétements multicouches ont ensuite été étudiés. En premier lieu, une étude

a été menée sur des revétements Cr/B4C a faible période pour comprendre le comportement des ma-

tériaux aux interfaces, en particulier pour modéliser correctement le cas ou les couches ont une tres
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faible épaisseur (moins de 1 nm). Différents échantillons ont été fabriqués au laboratoire par pulvéri-
sation cathodique magnétron et par pulvérisation par faisceau d’ions. Les échantillons ont ensuite été
caractérisés en réflectométrie X rasant au laboratoire, en réflectométrie X mous sur ligne de lumiére
synchrotron (ligne Metrologie du synchrotron SOLEIL), en microscopie a force atomique et en micro-
scopie électronique. On a pu observer la formation d’interfaces asymétriques pour ces multicouches
Cr/B4C : lanalyse des mesures de réflectométrie X et des images de microscopie électronique ont
mis en évidence le fait que les deux matériaux interdiffusent & I'interface B4C-sur-Cr. L’interdiffusion
existe & l’autre interface mais est bien plus faible, si bien que les échantillons Cr/B4C ayant des couches
d’épaisseur typiquement supérieure a 1 nm peuvent étre simulés correctement en utilisant un modele
a trois couches. Pour les multicouches contenant une fine couche de B4C (moins de 1,7 nm pour les
échantillons déposés par pulvérisation cathodique, ou moins de 1 nm pour les échantillons déposés par
pulvérisation ionique), on a montré que le B4C était entierement consommé pour former la couche

d’interface.

Dans un deuxieme temps, des multicouches contenant du chrome et du scandium ont été étudiées de
sorte & définir un design optimal pour les multicouches du Schwarzschild. Différents échantillons ont été
fabriqués par pulvérisation cathodique magnétron au laboratoire. Ces revétements devaient fonctionner
dans la fenétre de 1’eau pres du seuil d’absorption L du scandium (énergie de 398,7 €V) & une incidence
proche de la normale, ce qui implique une période faible (moins de 2 nm). Différents systéemes ont été
étudiés en réflectométrie X rasant et a la longueur d’onde au synchrotron SOLEIL : des revétements
Cr/Sc simples, des revétements de chrome et scandium en ajoutant une couche barriere de B,C a
I'une ou l'autre interface (Cr/B4C/Sc ou B4C/Cr/Sc), des revétements de chrome et scandium en
introduisant un débit d’azote pendant le dépdt du chrome (CrN;/Sc), ou des revétements combinant
les deux techniques précédentes (CrN,/B4C/Sc). Les mesures en réflectométrie ont montré que la
structure présentant la meilleure réflectivité était le CrN,/B4C/Sc. En effet, pour un revétement
Cr/Sc a 395 eV (100 périodes), on a mesuré une réflectivité maximale de plus de 3,5%. La réflectivité
d’un revétement Cr/B4C/Sc de période proche a atteint plus de 7%. Ainsi, I'ajout de B4C a U'interface
Sc-sur-Cr augmente la réflectivité, mais celle-ci diminue lorsque le B4C est placé a 'autre interface : le
revétement B4C/Cr/Sc de méme période a montré une réflectivité de seulement 2,5%. Par ailleurs, la
nitruration du chrome augmente davantage la réflectivité : on obtient plus de 9% de réflectivité pour
une multicouche CrN,/Sc (100 périodes). C’est avec les revétements CrN,/B4C/Sc qu’on obtient la
réflectivité la plus haute : 22,9% pour 400 périodes, & une énergie de 397 eV pour un angle d’incidence

de 4,3°. Cette structure sera donc celle a utiliser pour les miroirs du Schwarzschild X.

Enfin, la réalisation de 'objectif de microscope en lui-méme a été démarrée. Les substrats destinés
aux miroirs primaire et secondaire ont été fabriqués par 'atelier d’optique et contrélés en forme et en
rugosité au laboratoire. Ces substrats montrent de trés bonnes qualités de surface, avec des rugosités
toutes inférieures & 1A, des formes de 'ordre de 1 nm RMS et des pentes de quelques prad RMS ; ils
permettent d’espérer une résolution meilleure que 300 nm. Le schéma mécanique de tenue de ’objectif
et les procédures de montage ont également été finalisées. La mécanique est en cours de fabrication.
Enfin, les revétements multicouches ont été spécifiés de sorte a s’adapter aux contraintes géométriques
liées au Schwarzschild et a la technique de dép6t. Le revétement pour le miroir primaire ne nécessite
pas de disposition particuliére ; en revanche, pour le miroir secondaire, il est nécessaire de réaliser un
gradient latéral de période. Ce gradient a été calculé : il s’agira d’une variation de la période de 2%
environ sur 5 mm en rayon. Les tolérances ont également été estimées : la tolérance sur la période est

de 'ordre de £2,5 pm. Ce gradient est compatible avec ce qu’il est possible de faire avec les moyens
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de dépots du laboratoire.

Avant d’obtenir un microscope X fonctionnel, plusieurs étapes sont encore a prévoir. Du point de
vue des revétements multicouches, une étude doit étre menée afin de mettre au point expérimenta-
lement le gradient latéral de période du revétement pour le miroir secondaire. Il faudra également
vérifier que I'uniformité pour le miroir primaire est bien conforme aux simulations et que ’on n’a donc
pas besoin de compenser une non-uniformité résiduelle. Une fois ces tests réalisés et les parametres
de dépot optimisés, les dépdts des revétements pourront étre faits sur les substrats. L’objectif de
Schwarzschild pourra alors étre monté et aligné. Nous utiliserons pour cela I'interférometre de Fizeau
fonctionnant en lumiere visible dont nous disposons au laboratoire. Avant d’étre capable de réaliser
des images, le schéma optique de la partie « visible » doit également étre défini. Le microscope pourra
alors étre testé en conditions réelles sur ligne de lumiere synchrotron a la longueur d’onde pour imager
des échantillons ; sa résolution sera mesurée de maniére a quantifier précisément ses performances.

Malgré toutes les précautions prises et la trés grande qualité des surfaces atteintes par l'atelier
d’optique, on ne s’attend pas a ce que la résolution du microscope atteigne les valeurs mesurées pour
d’autres microscopes X utilisant des lentilles a zones de Fresnel. Au vu des résultats, elle pourrait étre
de l'ordre de 300 nm (potentiellement un peu meilleure si 'optimisation de 'appariement des miroirs
donne de meilleurs résultats), alors que des microscopes X a lentille a zones de Fresnel dans la fenétre
de I'eau atteignent classiquement des résolutions de quelques dizaines de nanometres. Notre capacité a
concevoir un microscope X a tres courte longueur d’onde est fortement liée a notre aptitude a fabriquer
(donc mesurer...) des surfaces les plus parfaites possible, au sens ot les erreurs de pente doivent étre les
plus faibles possible. Une amélioration pourrait étre possible via la retouche locale des défauts d’une
surface par usinage par faisceau d’ions. Si l'on sait que cette technique permet d’atteindre de tres
faibles erreurs de forme, on ignore en revanche si le gain sur les pentes serait suffisamment significatif
pour améliorer la résolution d’un microscope X a miroirs dans la fenétre de ’eau.

Ce travail de theése a permis de cerner les défis liés a la construction d’un instrument optique
utilisant des miroirs a une trés courte longueur d’onde. Il a pu notamment mettre en évidence les
limitations en terme de résolution. Si un tel systéme optique ne permet pas de réaliser de 'imagerie a
ultra-haute résolution (moins de 100 nm) & une longueur d’onde de l'ordre de 3 nm, d’autres usages
sont possibles, tels que 'imagerie de plasma, la focalisation d’impulsions XUV, etc. En particulier,
si la longueur d’onde d’utilisation est légerement plus élevée, I'influence des erreurs de forme sur la
qualité du systéme peut étre bien diminuée.

La courte longueur d’onde n’est pas un défi uniquement pour les surfaces optiques : les différentes
études de revétements multicouches effectuées dans le cadre de cette these ont permis de constater
quels défis technologiques doivent étre relevés de maniére a fabriquer des revétements efficaces. En
particulier, on a pu voir que la fabrication de revétements multicouches de qualité pour la fenétre de
I’eau nécessite une précision picométrique sur la période. Or, lors de la fabrication des multicouches,
une dérive de la vitesse de dépot survient généralement ; elle est ici suffisamment importante pour
élargir le pic de réflectivité et diminuer la réflectivité maximale. Un moyen de réduire ce phénomene
serait de modifier trés légerement les vitesses de dépo6t au cours du dépot aprés un certain nombre de
périodes, de sorte qu’en moyenne, cette variation compense la dérive d’épaisseur qui apparait.

Enfin, les performances des revétements multicouches pourront étre améliorées si 'on connait
mieux leur comportement. Les différentes études de revétements multicouches ont permis de mettre

en évidence des écarts entre la théorie et les expériences, attribués pour certains a des inexactitudes
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ou des lacunes dans les tables de constantes optiques. Il serait donc particulierement intéressant de
mesurer les indices optiques que ’on connait mal, en particulier pour le chrome nitruré dont on a pour
le moment uniquement déduit la composition & partir des mesures en réflectométrie X rasant. Cette
mesure précise des constantes optiques permettrait de mieux simuler les performances des revétements
contenant du chrome nitruré.

Par ailleurs, la compréhension et la modélisation du comportement des matériaux dans le cas de
couches d’épaisseur inférieure au nanometre est encore difficile; le modele de rugosité notamment
est relativement peu adapté lorsque les épaisseurs des couches ne sont que de quelques angstroms.
Des études additionnelles seraient intéressantes afin de mieux comprendre, simuler et améliorer ces

revétements.
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Résumé : L’observation d’échantillons biologiques & une échelle nanométrique est actuellement un theme
majeur pour la biologie. En particulier, la microscopie a rayons X dans la fenétre de I'eau (entre les seuils
d’absorption K-« de 'oxygene et du carbone, soit entre 2,4 et 4,4 nm de longueur d’onde) présente un
intérét remarquable car elle permet a la fois I'observation d’échantillons biologiques avec un fort contraste
d’absorption naturel, mais également une haute résolution grace a la courte longueur d’onde d’utilisation.
Plusieurs microscopes basés sur des composants diffractifs ont d’ores et déja été développés et ont montré
une résolution allant jusqu’a 12 nm. Dans ce contexte, nous développons au Laboratoire Charles Fabry un
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ont été polis par l'atelier d’optique et mesurés. Le montage mécanique a été étudié par le bureau d’étude
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Abstract : The observation of biological samples at a nanometer scale is currently a major topic for
biology. In particular, X-ray microscopy in the water-window (between Oxygen and Carbon K-« edges,
corresponding to a wavelength between 2.4 and 4.4 nm) is off remarkable interest since it enables the
visualization of biological samples with a natural high absorption contrast and a high resolution thanks to
the short working wavelength. Several such x-ray microscopes have already been developed and showed
resolutions down to 12 nm. In this context, we develop at Laboratoire Charles Fabry a full field, near
normal incidence mirror based X-ray microscope. The optical design of the microscope was studied and
optimized in a first place. It is based on a Schwarzschild objective, with a rather long working distance so
that the installation of the sample will be facilitated. The mirrors are to be coated with very short period
multilayer coatings containing chromium and scandium. Several studies of multilayer coating with
sub-nanometer thick layers have been carried out in order to obtain the highest reflectance possible near
normal incidence at a wavelength near 3.14 nm. A peak reflectance of 23% has been measured for an
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workshop and measured. The mechanical drawing has been studied by the mechanics workshop in order to
hold and align the microscope with a nanometer scale precision.
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