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Résumé

Ce manuscrit présente des expériences d'imageri@iffeaction réalisées en utilisant une source de
rayonnement cohérent basée sur la génération ddmgoes d’'ordre élevé d'un laser Ti:Sa. Elles
démontrent que cette source extréme-UV de laboeamioduit un nombre suffisant de photons par
impulsion pour enregistrer une figure de diffrantid’objets tests en « simple tirs ». Le signal iains
enregistré permet I'obtention d’'une image de I'dlajeec une résolution d’'une centaine de nanometres.
Deux schémas sont utilisés pour reconstruire ltobjée premier utilise un algorithme itératif de
reconstruction de la phase perdue pendant la d#teie la figure de diffraction ; le second utilisee
configuration holographique par transformée de ieoutes travaux réalisés comportent deux parties.
La premiére concerne l'optimisation de la sourcartmmique et inclut une étude expérimentale d'un
dispositif de filtrage spatial du faisceau lasergémération par propagation dans une fibre crdise.
seconde partie présente les expériences d’'imapari€iffraction, et notamment une démonstration du
schéma holographique HERALDO qui est une extendmtiholographie par transformée de Fourier a
des références en forme de polygones. L'utilisatiences références « étendues » a pour avantage
d’optimiser I'enregistrement holographique tout eonservant une reconstruction directe et sans
ambiguité de I'objet. Une analyse signal-sur-braibsi qu'une comparaison des reconstructions
d’hologramme pour différentes formes de référesoes effectuées.

Mots-clefs : Diffraction cohérente, Imagerie sans lentille, Gétién d’harmoniques d’ordre élevé,
Source UV-X, Filtrage modal, Holographie par tramsfée de Fourier, Références holographiques
étendues, Rapport signal sur bruit.

Ultrafast nanometers scale coherent diffractive imging with
extreme-UV light from high harmonics generation beanline.

Abstract:

This manuscript presents diffraction imaging exmenits performed using a source of coherent
radiation based on high order harmonics generatibra Ti:Sa laser. They demonstrate that this
laboratory size XUV source produces a number otgi®per pulse sufficient to record the diffraction
pattern of test objects in « single shot ». Thenaighus recorded allows obtaining an image of the
object with a resolution of around 100 nanometévg schemes are used to reconstruct the object: the
first one uses an iterative algorithm to retrielile phase lost during the detection of the diffracti
pattern; the second uses a configuration of Fourérsform holography. The work presented here is
separated in two parts. The first one concernsofitenization of the harmonic source, including an
experimental study of a spatial filtering device Faser beams by propagation in a hollow core fiber
The second part deals with the diffraction imagixgeriments. In particular, | present a demonstnati
of the holographic scheme HERALDO, which is an agiten of the Fourier transform holography with
polygonal references. The use of these « extendedferences allows the optimization of the
holographic recording while maintaining a directiaron-ambiguous reconstruction of the object. An
analysis of signal-to-noise ratio and a comparisbimologram reconstructions for different types of
references are performed.

Key-words: Coherent diffraction, Lensless imaging, High ortiarmonics generation, XUV source,
Modal filtering, Fourier transform holography, Extied references, Signal to noise ratio.
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Introduction

La microcopie a toujours été un outil fondamentalrples sciences. L'observation d'un
« objet » biologique, physique, etc., au moyen ae «image », est la facon la plus directe, la
plus simple, de recueillir I'information nécessaide son étude. Obtenir l'image d'objets
individuels, systémes mésoscopiques, macromoléaui@écules a I'échelle nanométrique 10
métre) ou sub-nanométrique, avec une résolutiopdesiie femtoseconde (10 seconde) ou
attoseconde (1tf seconde), représente de nos jours un challengmdas qui va au-dela des
techniques établies a ce jour. Les techniques actuelles de microscopie sont reusbs et
utilisent des sources de rayonnement ou de patiaiverses. Exemple : la microscopie optique
visible, la microscopie électronique, les systerdesonde locale (microscope électronique a
balayage (MEB), microscopie a effet tunnel, ...)yliaroscopie X pour les objets individuels.

Les techniques de microscopie de plein champ (@o%tion aux techniques a sondes locales)
sont usuellement basées sur l'utilisation d'un ayst de formation de limage, constitué
d’optiques qui collectent le rayonnement diffusé pabjet et forme son image. L'utilisation
d’un systeme optique s'accompagne de diversesaotds de manipulation et de limitation sur
la qualité et la résolution des images. Une saluserait de détecter directement la lumiére
diffusée ou diffractée par I'objet. C'est le pripei de I'imagerie par diffraction ou imagerie
« sans lentille » Kigure ). Les techniques d'imagerie sans lentille, ou rsless », ont été
développées et appliquées largement dans le dondaimayonnement extréme-UV (EUV —
gamme de longueur d’'onde 10-100 nm) et « soft X»rdy 0.5-10 nm)2]. L'imagerie par
diffraction fournie une solution alternative a lligation contraignante d'optiques diffractives
utilisées pour la microscopie X classidGe

Déte ot

ion &
n champ IOintain

Echantillon

Faisceau UV-X cohérent

Figure 1 : illustration de la configuration d'imageie sans lentille, ou par diffraction. Aucun systénoptique n’est
présent entre I'objet et le détecteur.



L'utilisation de rayonnement énergétique de colmgueur d’'onde est motivée par une relation
universelle de I'optique (et plus largement deHggpque) qui impose que la longueur d’onde de
la « sonde » soit inférieure aux phénomenes soimesiicroscopie de plein champ, cela peut se
traduire par la relation bien connue, introduite Rayleigh, qui définit la résolution accessible
sur une image par rapport a la longueur d’onde’idenination [4]. Ceci étant relié aux
propriétés de propagation du rayonnement, plusiggndent a sa diffraction, et justifie
I'utilisation de rayonnement EUV ou X pour la miscopie.

Le rayonnement X a suscité un intérét particulieurplimagerie depuis sa découverte par
Wilhelm Réntgen, en particulier pour I'imagerie ree et la cristallographie. Les fondements
conceptuels de la microscopie X sans lentille staiblis dans les années 1950-1960, dans le cas
d'une configuration holographique. Des expérienéedhaute résolution avec un schéma
holographique de Gabor sont obtenues a la fin dleSes 198(5].

L'imagerie sans lentille est basée sur la détectianrayonnement diffracté par un objet
présentant un contraste d’amplitude ou de phasairda possibilité d’'inversion de la figure de
diffraction enregistrée. Cette inversion nécessimme condition principale la cohérence de
lillumination incidente sur I'objet — on parle atode diffraction cohérente. L’inversion suppose
de résoudre le probléme de la phase, c'est-a-dintedir I'information de la phase associée a la
mesure de la distribution d’éclairement qui coostita figure de diffraction6]. La perte de
l'information de phase pendant la détection eségidament rencontrée en physique, notamment
en optique femto-seconde et atto-seconde. C’'epraisiéme central de I'imagerie sans lentille.
Couramment, deux méthodes sont utilisées pour ohiaformation de phase. La premiére est
I'holographie par transformée de Fourier (acronyamglais FTH) ou une source ponctuelle
juxtaposée a I'objet permet d’encoder l'informatabala phase par interférence dans la figure de
diffraction (appelé hologramme). La premiere démmation expérimentale dans le domaine
spectral des rayons X fut obtenue par McNulty eeal19927]. La deuxieme est I'imagerie par
diffraction cohérente (Coherent Diffraction Imagi@pl). Cette technique utilise une procédure
itérative de reconstruction de la phase basée esicadnditions particulieres d’échantillonnage
gui nécessite que I'objet soit isolé. La premiééendnstration expérimentale a été effectuée par
Miao et al. en 1998].

Depuis ces démonstrations, de nombreuses équigesmtengagées dans cette voie, notamment
aupres de sources synchrotrofis15]. Cependant les durées dimpulsions des sources
synchrotrons ne permettent pas d’accéder aux @osdss plus rapides a I'échelle atomique ou
nanométrique, typiquement de la femtosecond&(8pa l'attoseconde (18s). Les nouvelles
sources cohérentes de rayonnement UV-X (on comsigénéralement que le terme ambigue
« UV-X » regroupe le domaine EUV et Soft X-ray), articulier le laser a électrons libres, ont
réecemment démontré la faisabilité de I'imagerieézehte dans cette gamme de longueur d’onde
[16-18]. Les premieres études d'imagerie par diffractiamérente ultra-bréves ont permis
d’'imager des objets nanométriques isolés, en aitisne impulsion EUV femtoseconde unique
(durée ~ 25 fs), délivrée par le Laser a Electrbises (LEL) de Hambourgl19-21]. Tres
récemment, le tout premier laser a électrons librasttant dans les X-durs (< 0.5 nm) a donné
lieu & deux travaux de premiere importange, 23] Ces résultats peuvent révolutionner les
sciences de [limagerie en permettant dimager dgstemes nanométriques, des
macromolécules, des virus sans avoir recours astaltisation.



De facon générale, pour un systéme d'imagerie baridle, la résolution des images est en
principe « limitée par diffraction », c.-a-d. liféé& par la configuration de détection (ouverture
numérique de détection) et par la longueur d’origkns la pratique, la principale limitation
provient du signal enregistré sur la figure derdifion et de la capacité du processus de
reconstruction a extraire I'information de cettgufie de diffraction. La résolution limite peut se
matérialiser par I'angle maximum de diffraction pdequel le rapport signal sur bruit (SNR)
permet d’extraire I'information nécessaire a leorestruction — notion de « diffraction intensity-
limited resolution ». La capacité de ces technicgeesapporte donc principalement a la quantité
et la qualité du signal enregistré sur la figuredd&raction. Ceci justifie la forte motivation a
développer des sources UV-X ultrabréves délivramtflux de photons cohérent important,
comme cela est le cas pour les lasers a électlmes len opération ou en projet dans le monde
[24, 25] Cependant ces machines sont peu nombreusestattrdenc peu accessibles a la
communauté scientifique. Cela motive le développemie source UV-X « alternative »
utilisable pour des applications en imagerie avesans lentille. De facon non exhaustive, on
distingue les sources basées sur I'émission sterdilén plasma pompé par décharge électrique
[26] ou par lasef27-29] et les sources X issues de l'accélération dequées (bétatron, ...)
[30]. Ces sources sont peu ou ne sont pas cohéresteatement ultra-bréves, délivrant un
nombre de photons généralement limité (par rappoftEL) et couvrent une gamme spectrale
large.

Le processus de génération d’harmoniques, depuécsauverte et sa compréhension, n'a cessé
d’étre le sujet d'une recherche intensive; c'estiément vrai des applications. Les potentialités
de la source harmonique sont nombreuses du fda deéveté des impulsions et de I'énergie
des photons générés. Les applications se sontappéads dans de nombreux domaines de la
physique : en physique des solides et des surfacgsen physique moléculaire et atomique ou
les impulsions attoseconde peuvent étre utilisémsr ponder des processus électroniques
ultrarapides, tels que l'effet Auger ou l'effet hel. Par exemple, I'analyse du rayonnement
harmonique émis permet de reconstruire la structesepaquets d’ondes électroniques lors de la
génération dans les atomes et les molég¢aigs33]

Les applications en imagerie de la source harmenigtilisant des configurations sans-lentille,
mettent a profit les propriétés de cohérence damagment émis (il existe trés peu de travaux
basée sur l'utilisation d’optiques diffractivé34]). Les premiéres expériences ont utilisé une
configuration d’holographie in-ling35-37] avec des résolutions supérieures au micrometre. Le
premieres expériences CDI ont été réalisées sur smmece harmonique en 2007. Cette
configuration s’avére beaucoup moins contraignat@ermet d’obtenir des résolutions bien
meilleures (sub-100nm) notamment parce que nonéarpar I'ouverture numérique faible des
schémas « in-line ». Dans les travaux publiés @aréupe du JILA38-40], la source utilisée
était tres peu intense. Les données étaient otgesuredes temps d’accumulation de I'ordre de
I'heure (16 tirs lasers!). Au CEA, il avait déja été démoritrépossibilité de délivrer avec une
source harmonique des énergies de I'ordre du nperde- par impulsion dans la gamme UV-X
[41]. C'est sur la base de ces travaux que le dispo#iiG appelé « grand volume » a été
construit en 2007, avec pour objectif une applacat I'imagerie sans lentille en simple tir.

Ce travail de these intervient dans la continuég développements de cette source harmonique
a haute énergie laser, et dans le domaine de lEn@agar diffraction qui est actuellement en
plein essor, avec un nombre de publications entaotes augmentation. Il démontre la capacité



by

de la source harmonique a effectuer une expériethee microscopie par diffraction

« ultrabréve ». Un premier objectif était d’obtehacquisition « simple tir » d’'une figure de
diffraction qui permette de reconstruire I'imagei’objet avec une résolution nanométrique.
Cette acquisition simple tir offre la possibilitéadcéder a des résolutions temporelles
ultrabreves de l'ordre de la durée de I'impulsioW-X produit par la source harmonique
(quelques dizaines de femtosecondes). Cet obgeétié atteint au cours de mes premiers travaux
dans le groupe Attophysique du CEA-Saclay, pendestuels les premiéres figures de
diffraction en simple tir « reconstructibles » @bé enregistrées. Une image d’'un objet test a pu
étre reconstruite, dans une collaboration avepd-iR. N. C. Maia de l'université d’Uppsala
(Suede), avec une résolution de 120 pra, 43] (voir article n°1l en annexeApres cette
démonstration test, nous avons travaillé sur larcsouafin d’optimiser son flux et sa
fonctionnalité. Ces efforts nous ont permis d’obteelativement aisément des résolutions
inférieures a la centaine de nanometres. La der@ig€lioration apportée sur la source a été le
systéme de filtrage modal du laser femtosecondéelRénératiorivoir article n°3 en annexe)
Parallelement, dans un cadre de recherche des smoj@ptimisation de la détection du signal
diffracté et de reconstruction d'une image hauteolidion en simple-tir, une nouvelle
configuration holographique par transformée de iEowr été expérimentée. Ce travail effectué
en collaboration avec Manuel Guizar-Sicairos etekafienup de I'Université de Rochester, a
permis d’obtenir une image résolue a 110 nm pasn&cuction directe d'un hologramme en
simple tir[44] (voir article n°2 en annexeCes avancées nous permettent maintenant d’aborder
des applications concretes de I'imagerie nanométrigtrarapide avec notamment I'imagerie de
nano-domaines magnétiques ou bien I'imagerie sséognque.

Le manuscrit est partagé en trois partiespteamiere partie présente la source harmonique, du
laser de génération a la focalisation de I'impuisidV-X sur I'échantillon. Lepremier
chapitre, aprés une rapide présentation de Il'aspect miopigoe de la génération
d’harmonique (GH), développe la construction mamppijue du faisceau harmonique. Cette
partie présente un état de I'art des recherchestaeffies sur la compréhension de la construction
cohérente du rayonnement et I'optimisation de amitestruction. Cette connaissance de I'aspect
macroscopique de la GH est importante pour I'og#tion et le contrle de la source. Le
chapitre 2 présente le schéma de génération d’harmoniquedrd’@levé a haute énergie laser
ou « grand volume » avec ses principales caratitirés et les expériences d’optimisation et de
« fonctionnalisation » qui ont permis de généres pleotons de fagon « quasiment » routiniére,
d'ou la dénomination de « ligne de lumiére harmoe&)». Lechapitre 3 est consacré a des
travaux sur le filtrage spatial du mode laser deéggtion nécessaire a I'amélioration de la
source harmonique (accord de phase, qualité spatla dispositif de filtrage spatial utilise la
propagation et la sélection modale dans un cagillareux placé apres le dernier étage
d’amplification du laser femtoseconde. Des réssiéaront présentés sur le filtrage au niveau du
laser, avant et aprés compression, puis sur la @a@igon de la génération d’harmonique avec et
sans dispositif de filtrage. Lahapitre 4 présente la configuration compléte du disposiifirdes
expériences d’'imagerie qui inclut la générationtrémsport optique, la sélection spectrale et la
focalisation du faisceau harmonique. Les caratiguiss de l'illumination des échantillons
seront présentées, déterminées par des mesuremtd’dnde et des mesures de cohérence par
interférence d’Young. Cette premiere partie se kdredors sur la mesure des caractéristiques
nécessaires pour I'imagerie par diffraction.



La deuxieme partie du Mémoire introduit les outils théoriques de Eigerie par diffraction
cohérente (CDI) et I'holographie par transforméd~derier (FTH). Lechapitre 5 présente les
propriétés de I'onde transmise par un échantillomsiéré dans I'approximation de projection
puis les notions fondamentales de la diffractionFdaunhofer. Les propriétés du régime de
diffraction et la validité des différentes approgiions sont discutées. lchapitre 6 présente les
aspects théoriques de la détection de la figurdiffiaction, les conditions de cohérence et
d’échantillonnage, qui doivent étre satisfaitessdan schéma d’imagerie par diffraction. Le
chapitre 7 introduit les concepts de reconstruction pourdafiguration CDI avec I'algorithme
de reconstruction de la phase et les propriétased’aconstruction FTH. Lehapitre 8 discute

de l'influence du niveau de signal et du rappayhal sur bruit (SNR) des figures de diffraction.
Ces notions sont fondamentales puisque la prireipialitation a la reconstruction, a partir
d’une acquisition simple tir, est le niveau du sige diffraction. Ce dernier est relié au nombre
de photons incidents sur le détecteur, lequel egigptionnel au nombre de photons incidents
sur I'échantillon et donc au nombre de photonsvd&di par la source. Ce chapitre présente la
relation entre les propriétés de I'échantillonfliegnce sur le détecteur et la résolution accessibl
sur l'image reconstruite. Ces notions seront @ pour le choix des échantillons test, la
disposition du détecteur, et surtout pour I'analggmal des acquisitions holographique avec
référence étendue.

La troisieme partie présente les principaux résultats expérimentatenois en imagerie CDI et
holographique, respectivement. kcbapitre 9 présente les résultats de diffraction cohérente
(CDI) obtenus sur la ligne harmonique ainsi quertenstructions des images d'objets tests
obtenu par algorithme de reconstruction de la phase propriétés et la fabrication des
échantillons tests sont détaillées, ainsi que #actéristigues du détecteur CCD UV-X. Nous
présentons les résultats en acquisition simple @ti-tirs, en détaillant les procédures de
reconstruction, la détermination de la résolutibaree analyse post-reconstruction des propriétés
de l'illumination. Lechapitre 10 résume les résultats du schéma holographiqueaaformée

de Fourier avec référence étendu « HERALDO ». luecjpe de reconstruction HERALDO est
décrit et appliqué au cas particulier de la réféeer fente ». Les résultats de reconstruction
HERALDO sont présentés pour les hologrammes erirégisivec cette référence étendue, en
simple et en multi-tirs. Ce chapitre se terminecawee discussion sur le point source équivalent
apres reconstruction. Lahapitre 11 présente une analyse du signal principalement sxékes
avantages et les inconvénients de la technique HIERAdans nos conditions expérimentales.
Nous étudions notamment les caractéristiques dit deudétection et la diffraction par une
référence étendue. Une analyse sur différentesisiiigus est effectuée avec une comparaison
entre deux types de référence étendue et desnéésr@onctuelles. Pour finir, thapitre 12
montre des résultats préliminaires de deux expeéeed’'application de I'imagerie sans lentille.






Partie |: Ligne de Ilumiere génération
d’harmoniques d’ordre élevé.

Du laser a I’échantillon

La découverte du phénoméne de génération d’harmesiq’ordre élevé en 1987, a Chicago
[48] et & Saclay49], a soulevé bien des questions quant a son oridigtait en effet difficile
d’admettre qu'un atome puisse émettre des phot@hedjie bien supérieure a son potentiel
d’ionisation. Ce n’est que quelques années plugd, tgrace a notre compréhension de la
dynamique d’interaction d’'un atome avec un changeradntense, que ces questions ont pu
trouver des réponses et permettant des voies digatiion de la génération d’harmoniques en
vue de diverses applications.

La génération d’harmoniques d'ordre élevé dansg@s est un phénoméne qui dépend de
plusieurs paramétres. De nombreuses études onispdiappréhender et de mieux définir les
conditions qui conduisent a une efficacité de cogiee optimale. Les travaux continuent dans
ce sens, en incluant le contréle étendu des paresnetfins » de la génération, comme le front
d’onde, la phase spectrale de I'impulsion laseralRdement, les travaux visent & maximiser le
nombre absolu de photons, a efficacité de converdimnée, en augmentant I'énergie laser et
les dimensions du milieu générateur. En 2002 au Gaédlay, des énergies par impulsion de
I'ordre du microjoule sont obtenues en utilisarg tlemtille de grande longueur focale permettant
de créer un large volume de génération a fortegiméaseri41]. Des travaux similaires ont été
publiés simultanément par le groupe du Professedofkawa au Japopl5, 46]

La source de lumiere utilisée pour les expériemtiasagerie cohérente est issue du dispositif
appelé « grand volume » basé sur la générationrddrdques d’ordre élevé a « haute énergie
laser ». L'objectif est de coupler au mieux touémérgie laser disponible et le milieu atomique
générateur, ce qui conduit a un grand volume d'attgon. Outre le nombre de photons générés,
les travaux d’optimisation se concentrent sur leppétés spatiales du faisceau harmonique. De
toutes les sources UV-X ultra-breves, la sourcenbaique est celle dont les propriétés optiques
s’approchent le plus de celles du laser, dans e s@ le faisceau provient d’'une addition
cohérente des émissions des différents atomes kikeuri?t7]. Dans un laser, c’est I'émission
stimulée et la cavité qui «pilotent» cette camgion cohérente. Dans la génération
d’harmoniques, c’est le laser IR de génération«gpilote », de fagon plus ou moins directe, la
construction cohérente du faisceau harmoniquéadaord de phase. C’est cette caractéristique
qui oblige a optimiser les propriétés spatialedader de génération. Je présente ici, aprés une
description du processus d’accord de phase etrdpsités associées a la génération « en grand
volume », les travaux que jai effectués sur lardije par sélection modale d'un laser
femtoseconde. Pour finir, les caractéristiques de sburce harmonique sont décrites,
particulierement celles obtenues dans le plan éehéintillon. Ces caractéristigues vont
contraindre les besoins en imagerie par diffraction



1. Génération d’harmoniques d’ordre élevé

Note : Les éléments constituant ce chapitre deelagamt repris en partie des theses de Willem
BOUTU et Marco De GRAZIA, que je remercie.

1.1 Introduction sur la génération d’harmoniques d’ordre
élevé (aspects microscopiques de la GH)

Le processus de génération d’harmoniques d’oradreéh €té mis en évidence simultanément a
Chicago[48] et a Saclay49]. En focalisant dans un milieu gazeux atomique oléaulaire une
impulsion laser de fréquencog de durée pico ou femtoseconde, avec un éclairteteequelques
10" & 10° W/cnt, on induit une réponse trés non linéaire du mitjgirayonne « vers l'avant »
— dans la direction de propagation du faisceaur laskes harmoniques d’ordre impair de la
fréquence fondamentale Le spectre des harmoniques générées se présemteecun plateau,
dans lequel l'intensité des harmoniques est re@atant constante — ce qui traduit le fait que
l'interaction non-linéaire est non-perturbative imité par une coupure qui définit I'énergie
maximale des photons qui peuvent étre générést &e%992 que Krause et cdhO] ont fait
avancer la compréhension du processus en propasatbdi empirique pour rendre compte de la
«coupure»:

hVpax = I + 3.2U,

Ou I, est le potentiel d'onisation de l'atome gt = e*E?/4mw? est I'énergie cinétique
moyenne d'un électron libre acquise au cours desoilation dans le champ laser, dite énergie
pondéromotrice.

Peu de temps apres, cette loi empirique a pu ésti¢e dans le cadre d'un modéle semi-
classique en régime de champ fort a basse fréquehte_e modele décompose la génération
d’harmoniques en trois étapes:

i) A I'éclairement laser considéré, le parametre dely&h y = /2% est < 1. L'atome
p

est ionisé par effet tunnel a travers la barri@rgdtentiel coulombien, qui devient
de largeur finie en présence du champ.

i) En fonction de linstant d’ionisation, I'électrorjeété — ou le paquet d’ondes
électronique - oscille dans le champ laser qubseinent (le potentiel Coulombien
est négligé). Il peut gagner de I'énergie cinétigti€tre accéléré vers le systeme
dont il est issu.

i) Le paquet d’'ondes électronique peut étre diffus&eetrecombiner radiativement
avec l'ion parent en émettant une impulsion ultrewb (attoseconde) de lumiére
UV-X. L'énergie du photon est alors la somméd,det de I'énergie cinétique acquise
par I'électron lors de son oscillation dans le ghdaser ; on montre facilement que
celle-ci est inférieure ou égals U,.



Rapidement, Lewenstein et colb2-54] proposent un modele complétement quantique de la
génération d'harmoniques d'ordre élevé, dans tappation des champs forts & basse fréquence
(Strong Field Approximation, SFA). Dans ce modéealipdle atomique est calculé comme une
somme d’amplitudes de probabilité, associée chaéuone chemin quantique pour le paquet
d’'ondes électronique. Le chemin quantique, quiesitdie a une trajectoire semi-classique,
inclut les étapes d’ionisation, d’accélération et récombinaison : le modele de Lewenstein
justifie donc a son tour le modéle semi-classiquéreis étapes. Le modéle conduit a identifier
un nombre fini de trajectoires dont la contributianla génération de I'harmoniquev gest
dominante : dans le plateau, deux trajectoireqeas/ementcourte et longue contribuent ;
dans la coupure, ces deux trajectoires se conforeterne trajectoire unique.

Ce modele microscopique sera trés utilisé poumagpér le dipble rayonné par chaque atome.
Lorsque I'on cherche a optimiser le nombre totapdetons émis par le milieu, on doit prendre
en compte la réponse macroscopique du systeme.gBede transfert d’énergie entre le champ
et le milieu soit optimal, il est indispensableg#gisfaire la condition d’accord de phase, c’'est a
dire que la polarisation source et le champ harquanse propagent dans le milieu avec la méme
vitesse de phase. Dans ce cas, lors de la construltt rayonnement, les champs harmoniques
émis par chacun des dip0les interférent constrewctdént, construisant ainsi un champ
macroscopigue cohérent en sortie du milieu.



1.2 Construction du rayonnement harmonique (aspects
macroscopiques de la GH)

1.2.1 Equation de propagation

Afin de bien comprendre comment s'effectue I'accatd phase lors de la génération
d’harmoniques d'ordre élevé, nous allons présenterrappel du formalisme utilisé pour
caractériser la propagation du champ harmoniquavéns un milieu dispersjb3].L’'équation

générale de propagation d'un champ électromagreédtifi(F,t) dans un milieu diélectrique
isotrope neutre caractérisé par une polarisatiectrijueP (7, t) peut s'écrire :

10%E(#t) 1 3%P (71

AE () = 2 9t2  gyc?  ot?

Le champ « total % (7,t) dans le milieu est la superposition du champ foreddal et de ses
harmoniques impaires. On peut I'écrire comme umense discrete de composantes de Fourier
de fréquencedq ('indice « 1 » correspond au champ laser IR) :

E® o) = Z € (7 e a0t
q=1, impair

Ou gq(?, t) est I'enveloppe lentement variable de la porteéute fréquencew De méme, on
peut décomposer la polarisation en composantesuieF :

Pt = 2 P, (7, e a0t

q=1, impair

Il est usuel d’écrire la polarisatidﬁ)q comme la somme d’un terme linéaire en fonction des
champs?q, — qui ne peut donc dépendre que de la composantgala fréquencew— et d’'un
terme non linéaire en fonction des charﬁcbs — par exemple impliquant les composantgs g
Oz ---0On telles que grop+...+0,=q — qui dépendra principalement du champ Igsler

P Ft) =P sF )+ P y#t)
La polarisation linéaire est associée au phénomeérspersion ; elle est donnée par :
PL(rt) = eoxqg(B,0DEG(F, 1)

Pour g>1, au terme de dispersion linéaire s’ajtaiterme non linéaireP ﬁ(?, t) qui correspond
au terme source du rayonnement harmonique.

On peut introduiren, (7, t) = /1 + x4 (7, t) l'indice du milieu vu par le fondamental (q = 1) e

les différentes harmoniques. Dans le cas d'undefaiispersion, 'indice de réfraction est la
somme des différents termes de dispersion indaitdgs atomes, les ions et les électrons libres.
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L'indice dépend de l'espace et du temps a travess\ariations des densités atomique et
électronique/ionique. L'indicey, (7, t) percu par le champ fondamental est dominé pariae

dd aux électrons libres produits par ionisatiomginEn plus de l'ionisation, qui est déja un
processus non linéaire &R, I'indice peut aussinclure I'effet Kerr, processus qui dépend de
I'éclairement du champ fondamental (contributiofeetive de la susceptibilitg, du troisieme
ordre).

Nous faisons I'hypothése que la dispersion de tiesse de groupe est négligeable, c.-a-d. que
limpulsion fondamentale et les impulsions centréas les différents ordres harmoniques se
propagent a la méme vitesse de groupe dans leumiiette hypothése est vérifiée pour une

génération dans les gaz. Bien que la génératioarmitniques utilise des impulsions courtes

(régime femtoseconde), les propriétés spatialedadgénération d’harmoniques, qui nous

intéressent ici, peuvent alors étre décrites emeg stationnaire », soit dans un référentiel qui

suit la propagation de limpulsion. On fera le chament de variablds,z) —» (t' =t —

N dk(w)
z/vy,z' = z), 0Uy, = ( ”

-1
) est la vitesse de groupe « moyenne ».

On obtient un systeme d’équations qui décrit lgppgation du fondamental:

2
0 +(2) & =-— () 7

Et des harmoniques :

2
2, +(12)'¢, - _%(%) (L +7Y)

En utilisant I'expression de l'indice, elles s’&@amnt encore :
AE +( (*)—)2 £ =0
ny (7 =
1 1 1

A€, + (ng (@) "7‘")2 €, = —i("—“’)zfg (1.1)

g \c

L'équation qui décrit la propagation du champ ladams le milieu ne dépend ni du terme source
ni du champ harmonique. La résolution de ce systarfait donc en trois étapes : on détermine
le champ laser dans le milieu; le champ est emsuiilisé pour calculer le terme source

harmonique dans la seconde équation ; on résalefirent I'équation de propagation du champ
harmonique.

La polarisation non Iinéairé’f’l, terme source du rayonnement harmonique, correspola
densité de dipGled, atomique (microscopique) induit par le champ laser la
fréquencew, ﬁg = ngdy, OUng,, est la densité atomique dans le milidie dip6le atomique

Jq est calculé, par exemple, dans I'approximatiorcttrmp fort (SFA), en utilisant le modéle de
Lewenstein54]. Suivant I'axe du champ laser polarisé linéairetnanpolarisation non linéaire
est une grandeur scalaire complexe :



Pg = |g>qS|ei(<pa+q<p1)

Ou g, (7, t), fonction de I'espace et du temps, représentddae du dipole ep, (7, t) la phase
du champ laser dans le milieu.

La solution de I'équatiofil.1) pour le cham;fq est une fonction complexe de la forme :
Eq® 1) = |Eq|e'?a

Le transfert d’énergie du terme de polarisationre®wau champ harmonique est optimal si la
condition d’accord de phase « généralisée » asfaitg, c’est-a-dire s'il y a égalité des vitesses
de phasey,,.sc = w/k, respectivement du chansp et de la polarisatio®,. Le vecteur d’onde

(fonction de I'espace et du temps) est défini conlengradient de la phasE = Vo(#,t) (voir
annexe). La condition d’accord de phase se trgduita relation :

Vo (7,0) = Vo3 (7,6) = Vo (7, 0) + gV, (7,0)  (L.2)
On peut la récrire en notation « vecteurs d’'ondes »
koGt) ~ kG0 = K6 + gka(7,8)  (1.3)

Aveck, = Vo, (#,t), le vecteur d'onde associé au champ harmonikjue Vo, (7, t) le vecteur

d’'onde associé a la phase du dipéle,l?@t= Vo, (7 t) le vecteur d’onde associé au champ
fondamental. La condition implique une interféremomstructive entre le champ harmonique
dans le milieu et la source de génération. C'estsiaigue se construit le champ
macroscopiqué, (7, t).

1.2.2 Accord de phase

La condition d’accord de phagé.3) détermine la géométrie du rayonnement harmonique e
donc du faisceau harmonique généré en sortie daunil5]. Dans ce paragraphe, nous allons
rappeler succinctement les conditions d’accord ltgese en explicitant les différents termes de
dispersion présents dans le milieu ainsi que lietsefle phase induits par le champ laser intense

sur les vecteurs d'ondeg, etk;.
Polarisation non linéaire a la fréquencgw

Le vecteur d’ondei?é(?, t) = K(# t) +qE1(F, t) associé a la polarisation non linéaire est la
somme de deux termes :

1. Le vecteur d’onqu1 (7, t) associé au champ fondamental

k(7 8) = Vo, (7, 6) = k(2, )2 + 8Ky geo (7, t) + 8Ky g1ec (7 £)



k9(z,t)Z est le vecteur d’onde de I'onde plane se propdgiars un gaz atomique suivant I'axe
de propagation de vecteur unitairek?(z, t) =%(1 + 0aeNar(z, 1)), g est la polarisabilité
atomique a la fréquence.

SELgéO(F, t) est la modification « géométrique » du vecteund®introduite par la focalisation
(phase de Gouy).

SELéleC(F, t) est la modification du vecteur d’onde introduite fes électrons libres produits par
ionisation.

2. Le vecteur d'ondé (7, t) est associé a la phase du dipble atomigyeOn montre que
la phase dépend linéairement de I'éclairement lasedte la trajectoire considérée —
courte ou longue — qui contribue a la génératiarn. On écrira donc:

@l < = I(7, 1)
ou l'indicej se rapporte a la trajectoire courte ou longue.
K@#¢© = V)océ = —a{ﬁl

Les conditions de focalisation du laser, qui débeemt I'accord de phase, vont donc offrir le
moyen de sélectionner I'une ou I'autre contribution omet I'indice j dans la notation K, en
supposant que I'on a sélectionné une trajectoirdapeondition d’accord de phase). A leur tour,
les propriétés spatiales et spectrales du rayonmemarmonique a la fréquenceavgsont
déterminées par la sélection de la contributiobuhe ou de I'autre trajectoire.

Champ harmonique a la fréquenagw

Le vecteur d’onde du champ harmonique s’écrit :
kq(7,t) = Vo (7, 1) = k§(2,£)2 + 8Kq geo (7, t) + 8Kqelec (P t)

Ou les termekg(z, t)2, SEq,géo, SEq,élec sont définis comme précédemment. La modification d

vecteur 8kq ¢ due a la dispersion électronique est le terme dami On peut alors, en

premiére approximation, écrire la relation de disjp& pour la composante suivant I'axe z du
vecteur d’onde sous la forme :

0 = = q('o
kq(z,t) + 6kggiec(¥, ) = ng(7, 1) =
Condition d’accord de phase

La condition d’accord de phasé.3), Eq(F, t) = 1?3(7, t) peut s’écrire de facon plus détaillée
comme :
Ak, = kq(7,t) — k(7 t) = AkS2 + Ak

960 T BKgsiec — K = 0 (1.4)



Ou AkJ = kg — qk? ~ 0 pour les ondes planes se propageant dans un méiﬂime,Aqugéo =

6kq,géo - qdkl,gém Akq,e’lec = 6kq,e’lec - q‘skl,e'lec-

Les distributions spatiales des vecteurs d’oﬁQe(qu,géo) dépendant de la focalisation,
qu,élec etK dépendant de la distribution d’éclairement, vagtedniner les régions ou l'accord
de phase est réalisé. Nous l'illustrons sommairérsenlaFigure 1.1 dans le cas d’'un faisceau

fondamental gaussien de parametre confdapour une dispersion électroniquekg ¢ec
supposée négligeable.
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Figure 1.1 : Distribution spatiale dans la région dioyer du vecteur d’onde du Iasd})l (a) et du vecteur d’onde

associé a la phase atomiqll_é (b). Le laser se propage de la gauche vers latdrdPour z > 0, le laser est focalisé
avant le centre du milieu de génération. D’apres Bal et al.[55].
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Figure 1.2 : Représentation géométrique de I'accord ghase en termes de vecteurs d’'onde en fonctios de
différentes régions du volume focal. (a) r=0etd, (b)r=0etz>0,(c)r=0etz<0, (dFOetz<O0.

Différents cas de figure se présentent selon latiposdans le volume focal. L&igure 1.2
présente les différents cas d'accord de phasesédalsuivant la distribution spatiale du

vecteurk.

(@ Enr=0etz=0:1le vecteurk est nul. La phase de Gouy n'est alors pas compersé
I'accord de phase n’est pas réalikg — gk, ~ %q , b étant le paramétre confocal).



(b) Enr=0etz>0:le vecteurk permet de compenser le désaccord de phase irtpaiuia
variation de la phase géométrique. L’'accord de g@hadieu sur I'axe, ce qui entraine une
émission harmonique centrée en sortie de milienethamp lointain. La trajectoire électronique
courte est alors favoriség/-59].

(c)Enr=0etz<O0:le vecteurk pointe dans la méme direction qifellgéo et ne permet donc
plus de le compenser. Des lors I'accord de phageneplus étre réalisé.

(d) Enr = 0et z< 0 : il est possible de satisfaire la caoditd’accord de phase hors axe. Dans
ces conditions, le champ harmonique en sortie dieumprésente une structure annulaire. La
trajectoire électronique longue est alors favorisée

1.2.3 Longueurs caracteéristiques

Dans le cas ou l'accord de phase n’est pas parfaiteréalisé, le désaccord de phAE@ (1.4)
n'est pas nul. On définit alors la longueur de cehéeL.,,, comme la longueur sur laquelle le
champ harmonique et la polarisation non linéairdéghasent de. C'est donc la longueur qui
limite la construction efficace du rayonnement hamique :

L _ i
coh — Akq

La longueur de cohérence est une grandeur loagfi@jelen un point du milieu et & un instant.

La longueur du miliel.,.q4 doit étre de I'ordre de la longueur de cohérefast inutile qu’elle
soit plus longue puisque le champ harmonique <«sertstruit » au-dela dg,y,).

A c6té de la « déconstruction » du champ harmonigueautre processus limite la GH, la
réabsorption du rayonnement par le milieu générateiaméme. On définit la longueur

N

d’absorptionL,,s, sur laquelle le champ est atténué d’'un fact¢ar L,,s = u oy

0gNat(rzt)’
est la section efficace de photo-absorption duemiéitomique a la fréequenqgex

En donnant une solution simplifiée de I'éd.1), Constant et all60] ont montré qu’on peut
écrire le nombre de photong, bénéres a la fréquenqeven fonction des longueuts,y, Lineq
etLabs:

412 L L L
Ng —absz [1 + exp (— med) — 2 cos(m-22%) exp (— med )]
1 +4T[2(L2a_bs) Labs Leon 2Laps

coh
La Figure 1.3représente I'évolution du nombre de photons géngaé rapport a la longueur du
milieu pour différentes longueurs de cohérenceadipd’une certaine longueur de milieu (plus
de quelques longueurs d'absorption), les harmosigémises en début de milieu sont

réabsorbées.



Maximiser la génération d’harmoniques va donc ravarchercher les valeurs optimales pour
les trois longueurkeq, Leon €tLaps- Sil'on veut que le signal soit au moins égaa énbitié du
signal maximum théorique, on définit les conditisns/antes :

Lmed >3 Labs

Lcoh > 5Labs

) ;;/No absorption

£ ! /,// T Leon > Lape
a ..‘ ‘ o

» ,'; e “__\?7_ |
"E“ /// Lcoh =10 Labs
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Figure 1.3 : Nombre de photons harmoniques générésfenction de la longueur du miliel,,.4, pour différentes
longueurs de cohérenck,,,. Tiré de Constant et g60].

Pour conclure, on pourra dire que I'on a optimiaé@H quand longueur de cohérence et
longueur du milieu sont supérieuresLg,s. La GH elle n'est alors limitée que par la
réabsorption.

1.2.4 Optimisation de la génération d’harmonique

L'optimisation de la génération d’harmoniques est procédure relativement complexe, qu’elle
soit théorique ou expérimentale, compte tenu dulbmende paramétres qui interviennent. De
plus, il peut étre difficile d’optimiser simultan&mt le nombre de photons et, par exemple, les
gualités optiques du faisceau UV-X. De facon gdeéd@ptimisation du nombre de photons
résulte d’'un compromis entre plusieurs conditiomispguvent étre antagonistes:

1) un éclairement laser suffisant pour maximiser pponse du dipble, mais qui n’ionise pas
le milieu au-dela de quelgues %. L’ionisation diétam effet les émetteurs neutres et
dégrade l'accord de phase par le terﬁhq,é,ec dd aux électrons libres, responsable
notamment du déplacement vers le bleu de la frégumdamentale (« blue shift ») et
de la forte réfraction du faisceau laser. On détnainsi un éclairement optimal dit
éclairement de saturatiog;

2) une focalisation «lente » (optique a longue focalei détermine des conditions

homogénes d’accord de pha@(cggéo) et une grande section transverse du volume

d’interaction dans la région focale. La focalisatioit cependant maintenir un niveau
d’éclairement proche dgy,.



3) une densité atomique (nombre d’émetteurs harmopigleeée, qui optimise la densité
de dipdle. Elle doit cependant rester compatiblecala condition d’accord de phase

(qulélec), et ne pas entrainer une trop grande réfractiofadceau laser : en présence
d’ionisation, la forte densité d’électrons libresr 'axe joue le rbéle d'une lentille
divergente qui va modifier les propriétés d’accdedphase. De plus, la densité de gaz
détermine le niveau de réabsorption du rayonnenmammonique dans le milieu
générateur lui-méme.

Dans une premiere étape d’optimisation on déternginegénéral un éclairement optimal,
légérement inférieur a I'éclairement de saturatigrpour lequel le milieu est Iégerement ionisé,
une densité optimale, une géométrie optimale assuraaccord de phase uniforme dans tout le
milieu [61]. La géométrie dite « en longue focale », dansdigWéclairement et la phase du
faisceau laser varient lentement le long de I'a@gpbpagation, est favorable. Dans ce cas, le
milieu pourra étre lui-méme de grande longueudtl De méme, le guidage du faisceau laser
dans une fibre creuse remplie de gaz assure urrdad® phase uniforme, dans lequel la
dispersion atomique (densité) sert de parametezdid[62]. Quand les paramétres éclairement
laser, densité atomique, géométrie de la focatisasur I'axe (accord de phase) sont fixés, le
seul degré de liberté qui subsiste pour augmeateoibre absolu de photons, a efficacité de
conversion constante, est la dimension transvers$a source. Dans ce but, on doit augmenter la
section transverse du faisceau laser au voisinagka dégion focale, en se placant dans une
géométrie de focalisation en «longue focale ».cbadition de «limite d’absorption » est
accessible sur les ordres harmoniques intermésdjgieir lesquels la longueur d’absorption est
faible (forte section efficace d’absorption au-dmssdes seuils d'ionisation des gaz générateurs).
Elle est plus difficile a atteindre aux ordres é\faible absorption). L'utilisation d’une cellule
remplie de gaz comme milieu de génération va neuasigttre de bien ajuster cette condition. En
effet, 'avantage d'un tel dispositif est qu'il peet d'obtenir un profil de densité atomique
relativement homogéne, de densité variable, et gstirelativement versatile. Il est en effet aisé
de varier la longueur d’'une cellule. De ce faitst possible de passer d’'un milieu court et dense
a un milieu long et peu dense, et ainsi cherchercdaditions optimales de génération sur un
plus grand nombre de paramétres.



2. Génération d’harmoniques en géométrie longue
focale : le setup « HHG haute énergie laser »

2.1 La ligne de lumiere harmonique haute énergie laser

2.1.1 Présentation

La ligne de lumiére harmonique dédiée aux appboatien imagerie cohérente a fait I'objet, de
2005 a 2007, de nombreuses campagnes d’expérienegeeed’ optimiser et de caractériser le
rayonnement. Les études d’optimisation se sontdsas@ir les premiers travaux effectués
quelques années auparavgtit], ou la génération d’impulsions d’énergie de deugrajpules

sur I'harmonique 15 avait été démontrée dans lexéen utilisant 25 mJ d’énergie laser et une
focale de 5 m. L'efficacité de génération mesutéé de 8.10°. Dans ces travaux, la géométrie
de focalisation, la longueur du milieu et la dehsitatomes ont été optimisées de telle sorte que
la GH est « limitée par I'absorption ». Le laser@AJ permet cependant de délivrer une énergie
de 80 mJ par impulsion. Il est nécessaire de peeqaelques précautions si I'on souhaite utiliser
une telle énergie. En effet, I'éclairement de swtan, optimal pour la GH, est de I'ordre dé“0

a 10° Wicnt selon le gaz utilisé. Afin de coupler plus d’éniergvec le milieu a éclairement
constant, il est nécessaire d'augmenter le sewnmzre qui n'est pas fixé par la procédure
d’optimisation, la section transverse du faisceBans les conditions « optimales » de
génération, pour multiplier I'énergie UV-X par 4faut donc en principe augmenter la section
du volume focal par 4, soit le rayon du faisceaupee qui est obtenu généralement en doublant
la longueur focale.

Le dispositif « grand volume » permet de gérer @eargies laser importantes en utilisant des
lentilles de 3 & 7,5 metres. L'ensemble de ce disipe@st représenté sur faigure 2.1 Un
important travail d’'ingénierie basé sur les compéés acquises a Saclay est mis en place :
régulation automatique de la pression de gaz, fisatarn tous axes de la cellule de gaz, gestion
sous Labview du systéme de pompage, de la prisem®es, etc... Le milieu de génération est
constitué d’'une cellule de longueur réglable reenpgk gazKigure 2.3 placée dans la premiere
enceinte. La seconde enceinte contient, dans sige@tion spectrométrie, un spectrometre
UV-X de haute résolution permettant la sélectiamd’ harmonique donnée. Le spectrométre est
de type TM-PGM (Toroidal Mirror-Plane Grating Motwomator), constitué d'un miroir
torique de grande dimension et d’'un réseau plamsvariable, qui focalise les différentes
longueurs d’onde dans le plan spectral. Ce dispasité testé pour différentes conditions de
génération : selon I'énergie laser que I'on sowhattliser ou la longueur focale par exemple.



Figure 2.1 : Schéma du dispositif pour la génératiatharmoniques a haute énergie (au premier plan)aiceinte
d’application (en arriére plan). La longueur du baest de 5 métres. Dans le sens de propagationader (indiqué
par la fleche rouge) nous avons une premiéere enteigui contient la cellule de génération et la deééme dans
laquelle se trouve le spectrométre UV-X (configuratiospectrométre avec les fentes d'analyse dans le
prolongement direct). La derniére enceinte contidatdispositif d'imagerie sans lentille (configurin diffraction).

Figure 2.2 : Photographie de la cellule de génératid_-a ligne de lumiére bleutée correspond a I'énitss par les
atomes d’argon ionisés par le laser générateur. Naappelons que dans les conditions optimales deégdtion
l'ionisation doit étre faible et de ce fait cettenéssion plasma doit étre peu visible. La longuews t cellule peut
varier de 0 & 15 cm avec des trous d’entrée, dengitie variable, alignés sur I'axe laser.



2.1.2 Principales caractéristiques

La Figure 2.3représente I'évolution de I'énergie harmoniqueé&yéa pour différents gaz en
fonction de la longueur focale de la lentille. Léggie laser utilisée avec la focale de 4 m est de
20 mJ, contre 38 mJ pour la longueur focale maxamBlans ces conditions, nous avons pu
générer a la source prés d'un microjoule par impala 32 nm (harmonique 25), valeur estimée
en prenant en compte les transmissions des dif&&eaptiques et des filtres. Entre les
conditions de génération & 20 mJ et 38 mJ, le klgaranonique augmente d’un facteur 1.9 pour
'ordre 21 et d’'un facteur 1.5 pour l'ordre 25igure 2.3. Cependant, 'augmentation de la
section transverse du volume focal est de 3,5.dtr@ntation du signal est donc inférieure a
celle prévue par une loi d’échelle purement géamédr Les raisons de cet écart, notamment
lites a la réfraction du faisceau laser (induite yo@e forte ionisation) dans les « bords » du
volume d’interaction, sont discutées ddBwutu et al.[63]. De plus, un effet non négligeable
peut étre attribué a la qualité de focalisatioawet propriétés de propagation du laser IR dans le
milieu de génération. Cela sera plus amplement eptés dans la suite. En pratique,
I'optimisation de la GH — en fonction du couple ggie-longueur focale & éclairement constant —
a été limitée a I'énergie laser maximum disponilide. effet, I'énergie maximum disponible
apres le diaphragme de contrdle de la focalisattait de ~40 mJ pour les mesures présentées
Figure 2.3
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Figure 2.3 : (a) Evolution de I'énergie harmonique gérée pour différents ordres harmoniques et difféte gaz
(triangles : H25 générée dans l'argon, étoiles : H2yénérée dans le krypton, losanges : H19 généraasdle
xénon) en fonction de la longueur focale utiliségb) Evolution du signal harmonique en fonction de
'augmentation du volume de génération. Le rappates volumes et de I'énergie du signal harmoniquen@é est
normalisé au cas E = 20mJ. Le trait en pointillé ne&gsente I'évolution du signal avec une loi d’échebarfaite.

Le nombre de photons produits n’est pas un paranseéffisant pour caractériser la source. Une
mesure de la distribution d’éclairement du faisceaumonique en champ lointain a été faite par
une caméra CCD UV-XHgure 2.3. La tache mesurée présente un profil gaussien. La
divergence de I'harmonique 25 présentée ici estfaible, inférieur & 0,4 mrad. Une mesure du



degré de cohérence spatiale du faisceau harmoaigtéeeffectuée au moyen de fentes d'Young
disposées a 1 metre du point de focalisation deimiorique (considéré comme I'image de la
source et incluant les aberrations du couple terigiseau). Les figures d’interférences ont été
enregistrées sur une caméra CCD UV-X disposé anil@es fentes d'Young. Les figures
d’interférences sont présentées suritaure 2.5 La cohérence spatiale s’estime en considérant la
visibilité des franges au centre de I'interférognaend’Young. LaFigure 2.5présente le résultat
des mesures de cohérence spatiale pour 2 longiemades différentes. Le degré de cohérence
mesuré est relativement indépendant de la longioeate (et donc de I'énergie laser) et reste
supérieur a 0,4.

Figure 2.4 : Profil spatial de I'harmonique 25 meséren champ lointain. La longueur focale est de h§ et
I'énergie laser de 38 mJ.
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Figure 2.5 : Figures d'interférence obtenues avec destes de Young sur I'harmonique 25 (32nm) ; meswiu
degré de cohérence spatiale pour différentes diseentre les fentes et deux longueurs focalesrlakses fentes
d'Young sont placées a 1 métre du point focal duraim torique, la caméra CCD a 1.6 m. La distance enties
fentes varie de 100 a 500 pum.



2.2 Optimisation expérimentale du dispositif « grand
volume »

2.2.1 Ajustement des principaux parametres

Nous avons tout d'abord une limite liée a I'éclaient de saturation au-dela duquel le signal
harmonique n'augmente pas et peut, au contraim@nder. Cette valeur de saturation dépend du
gaz utilisé. Nous reportons surHayure 2.6le signal intégré des harmoniques 11 a 15 générées
dans le xénon en fonction de la densité de gazrgtug. La-igure 2.6 (aprésente la variation

du signal pour deux longueurs de cellule. Il exd&®s chacun des cas une pression optimale
dépendant de la longueur du milieu et du gaz étiliai-dela de laquelle le signal harmonique
chute. LaFigure 2.6 (b)présente la variation du signal pour deux éclagm@siau foyer (qui
peuvent étre supérieurs a I'éclairement de saturgtie foyer étant approximativement situé au
centre de la cellule. La pression optimale dépejadeénent de I'éclairement de génération.
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Figure 2.6 : Mesure du signal harmonique (H11 a H1§gnéré (a) dans le xénon en fonction de la pressipour
un éclairement de 2 1d W/cm? et deux cellules de longueurs différentear(és noirs : cellule de 4 cm, triangles
rouges : cellule de 12 cm) et (b) dans le xénon slame cellule de 4 cm, pour deux éclairements di#fés (carrés
noirs : 2,8 16* Wicnt et cercles bleus : 5,8 ¥bwi/cn?). La mesure de la pression effective au sein ded#ule est
assez difficile. La pression en abscisse est laspi@n en amont de la cellule, proportionnelle apaession dans la
cellule.

Pour les expériences d'imagerie par diffraction2an®, la GH utilise I'argon, ce qui permet
d’étendre le spectre jusqu’a I'harmonique 31, h2® im) étant dans le plateatiqure 2.7.
Dans I'argon, les conditions standard pour géngtreptimiser le signal, la qualité spatiale et la
stabilité de la génération de I'harmonique h25 soaoellule de longueur ~8 cm, le plan de
focalisation de la lentille de longueur focale 5r8%itué en sortie de la cellule, pression de gaz
de l'ordre de 10 mbar, valeur qui varie en fonctitenla valeur de la fuite de gaz (fonction de
'usure des trous percés a l'entrée et la sortidadeellule). LaFigure 2.7présente un spectre
mesuré dans ces conditions de génération.
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Figure 2.7 : spectre dans I'argon dans les condit®atandards de génération utilisées. Le spectresnjgas corrigé
de la transmission du spectrométre UV-X.

Il est important de remarquer que, pour une pasitio foyer aprés le milieu de génération,
'accord de phase favorise en principe la contidsutles trajectoires longues et une émission
hors axe (voir section 1.2.2). Cependant, les té&niatiques mesurées (profil en champ lointain
et divergence) semblent privilégier un accord dasphsur I'axe. Cela nhous améne a considérer
gu’il y a une modification des propriétés de pragtam du laser IR dans le milieu de génération,
causée notamment par l'ionisatifiB]. La défocalisation provoquée par I'ionisation cemge

la focalisation initiale du laser, ce qui pournaiduire un effet d’autoguidage du mode laser de
génération[64]. Cet effet modifie significativement les propri€tée propagation du laser
(distribution d’éclairement et phase) et donc ladcede phase.

2.2.2 Campagne de mesure du front d'onde UV-X

Une premiére campagne de mesures du front d’ondX @ur I'lharmonique H25 (32 nm) a été
effectuée dans une configuration dite « faisceaactl. Les mesures sont réalisées sur le
faisceau harmonique, apres suppression de I'liRluékide génération par réflexion sur une lame
traitée antireflet IR et transmission par un filakRiminium, comme présent&ction 4.1. La
sélection spectrale de I'harmonique H25 est effeepar un traitement diélectrigue multicouche
sur un miroir plan. Le dispositif de mesure utilest un senseur de front d’'onde UV-X de type
Hartmann[65-67]. La grille Hartmann est disposée a 505 cm = 5 erntadsortie de la cellule de
génération. Dans le plan de la grille, le senseesure l'intensité et la déviation locale du front
d’'onde du faisceau harmonique h25 en champ lointain reconstruction du point source
harmonique est effectuée par propagation inversprdiil de champ ainsi caractérisé dans le
plan de la grille. Ces propagations numériques sffettuées sous approximation paraxiale avec
le formalisme de la diffraction (voir annexe). Layse de la phase (déviation du front d’onde



par rapport a I'onde plane) et de la distributidntdnsité au niveau de la grille, puis la qualité
de la source reconstruite, ont permis de contidldtuence des paramétres de génération. Il
faut noter, comme cela sera précisé dans le chapitvant, une forte instabilité de la génération
(tres forte en dehors des parametres optimaux)rapd difficile I'analyse systématique : la
statistique présente une déviation standard éle@épendant, ces mesures ont permis de
préciser la plage de valeurs optimales pour lamgéioé@ de h25 dans 'argon, qui réalise un bon
compromis entre le nombre de photons générés aidhté spatiale de la source harmonique.
Cette campagne a eu un impact important sur landatdisation » du fonctionnement de la
ligne harmonique. Toutes les mesures ont été affestavec une lentille de longueur focale 5,65
m. Les parameétres optimaux retenus sont : diandktrdiaphragme de génération ~20 mm — |l
détermine une taille de faisceau au foyer de lomie 250 um et un parametre confocal b~15
cm ; pression d’'argon dans la cellule = 8-9 mbangueur de cellule = 5-8 cm ; position du plan
de focalisation par rapport a la sortie de celtuzcm.

Les analyses sont effectuées en considérant |#éydal point source harmonique reconstruit et
en utilisant le rapport de Strehl, rapport desrigit&s maximum entre la tache focale reconstruite
et une tache idéale avec aucune aberration du &'omide. Ce rapport permet d'estimer la
qualité de focalisation en quantifiant la dispemsite I'énergie dans la tache focale. Un rapport
de Strehl supérieur & 0.80 caractérise une tactedefoc limitée par diffraction » (critere de
Maréchal[68]). Les variations de signal GH associées a la jpresie gaz et la longueur de
cellule restent faibles au voisinage des valeutsnapes. Par contre, la sensibilité de la GH a
I'ouverture du diaphragme est importantég(ire 2.9. Ce comportement est évident puisque, a
énergie constante avant le diaphragme (42 mJ gauléion), 'ouverture du diaphragme a un
double impact sur I'éclairement dans la cellulenjdution de la section focale et augmentation
de I'énergie dans la cellule), qui croit &4 (R rayon du diaphragme). Quand I'éclairement
devient supérieur au seuil de saturation, l'iomisag un impact défavorable sur la qualité du
faisceau généré. De plus, cet effet de l'ionisaehcombiné a une forte dégradation du profil
laser dans la cellule de génération. Comme celarsentré dans le chapitre suivant, le profil
spatial du laser se dégrade fortement pour unertigedu diaphragme de génération supérieure
a 22 mm. LaFigure 2.9présente une reconstruction des profils d’inténsit de phase de la
source, pour I’harmonique h25, dans les conditdmgénération présentées précédemment. Ces
résultats sont donnés pour une ouverture de digptade 20 mmHigure 2.9 (g) et 24 mm
(Figure 2.9 (b) avec une énergie injectée dans la cellule de 2128 mJ respectivement. Le
rapport de Strehl du point source harmonique obpenur un diaphragme de 20 mm est de 0.67
(voir les points associés sur kgure 2.§. Il faut noter que le plan source harmonique
reconstruit est situé entre 30 et 40 cm avant taesde la cellule. Le diametre du spot source
harmonique évolue rapidement, de 60 um pour unerture du diaphragme de 20 mm jusqu’a
90 um pour une ouverture de 18 mm, avec un parancemfocal estimé de 15 cm a 30 cm
respectivement.



A full beam
® 1/e?intensity threshold

0,9 "
0,8 s ®

0,7 a
0,6
0,5
0,4

rapport de Strehl

0,3 .
0,2

°
0,14 A :

0,0 T T T T T
18 20 22 24 26

diametre d'ouverture du diaphragme (mm)

Figure 2.8 : évolution du rapport de Strehl en forich de I'ouverture du diaphragme de génération poune
cellule d’argon de 8 cm a la pression de 8 mbar.sLdeux types de point sont associés a la méthode de
reconstruction utilisant (rond rouge) ou pas (trigghe noir) un seuil en 1/e2 sur les mesure d'intetgssur la grille
Hartmann.

X (Um)

-150 1 1
|
-100 08 | 08 o
| :
B 06 | £ 06 ¢
= = -
> 04 1 = 04 =
| %
02 | 02 &
] 1 ; It
1 £
|
-100 0 100
X (Wrm) |
|
|
|
o | 200
| 50
w0 1 100 £
— - 5 S
> & 3 2, :
- s ) 50 8
o ©
| 100 & <
0 |
- o100
| =200 0 200
|
|
|
|
1

(a)
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3. Amélioration des qualités du faisceau harmonique
par filtrage modal du laser de génération

Une partie de mes travaux de these a été effectadée les conditions laser décrites dans la
section précédente. Ces conditions, bien qu'opéieisau meilleur niveau des performances
publiées, n’étaient pas encore suffisantes poupplieation a I'imagerie par diffraction
cohérente, qui demande une excellente qualitéa¢ d’onde, reproductible d’un jour a l'autre.
La qualité spatiale du faisceau ainsi que sa ##&alpbuvaient étre améliorées. Le probléme
principal provenait d’un profil laser peu homogémresortie de I'étage de compression (voir la
Figure 3.9. Il était alors tres difficile d’uniformiser lliimination du diaphragme de génération.
En conséquence, le profil de focalisation danslhile de génération était de qualité médiocre,
ce qui se retrouvait dans la génération : problétees ressemblance » d’un jour a l'autre et de
stabilité de tir a tir. La qualité du faisceau eilombre de photons générés dans les « meilleurs
jours » étaient intéressants mais pouvaient, eétitaméliorés comme cela est montré dans la
suite. La nécessité d'améliorer le mode laser décda ce que la génération d’harmonique
dépend de I'accord de phase, et donc de la quiité focalisation du laser dans le milieu, de la
qualité de sa propagation et de son front d’ondepe@dant, les processus microscopiques
(ionisation, dipble atomique) aussi bien que mamwpgues (propagation dans un milieu ionisé)
sont de fait hautement non-linéaires. La relatioineechamp laser IR et faisceau harmonique est
donc plus ou moins directg9, 70] et fluctue rapidement en fonction des conditiales
génération. C’est notamment vrai des caractéristigde la distribution de lintensité IR
(transversale et longitudinale) dans le milieu éeégation. La réponse non-linéaire du processus
de génération implique une corrélation limitée ents propriétés du champ laser IR et le
rayonnement harmonique. Le processus de génénatiorrait présenter une sorte de filtrage
spatial « par le gain » — par I'éclairement lotalqualité du front d’onde et de I'accord de phase
— au détriment de l'efficacité macroscopique deégétion. Il semble donc nécessaire la encore
d’optimiser les propriétés de focalisation du ld&ede génération.

3.1 Dispositif de filtrage modal sur le laser « LUCA »

3.1.1 Présentation du dispositif

Il'y a deux possibilités pour contrbler le lasergémération. D’'une part, on peut manipuler le
faisceau pendant la génération. C'est ce qui deptai exemple dans la génération dans les
capillaires[62], ou I'on contrdle I'accord de phase. Par contojrgonserver une génération en
espace libre dans une cellule de gaz, ce qui pesemavantage expérimental, il faut manipuler
le faisceau avant interaction avec le milieu deéggtion par un filtrage ou une mise en forme
spatio-temporelle. Ceci a été réalisé, par exengale)a mise en forme « top-hat » a Saclay au
moyen de lames de phalséd.]. Il faut noter que le diaphragme de générationngeti en forme
spatialement le faisceau laser dans la celluté peut étre considéré comme un filtrage spatial
du laser avant génération. Mais, a moins de pérdped’énergie, son action n'est pas suffisante
dans notre expérience pour obtenir une bonne quaditfaisceau. Il fallait mettre en place un
dispositif de filtrage du laser en amont.



Ce filtrage est réalisé par un processus de saéteatodal dans un capillaire de silice creux placé
entre le dernier étage d’amplification et le conspeair a réseaux. L'opération est équivalente a
un filtrage spatial du faisceau par sélection meaal simplement filtrage modal. On couple le
faisceau dans le capillaire par focalisation ; dede sortie du capillaire diverge (diffracte) et
est collimaté pour passer dans le compresseur,ilpegt ensuite refocalisé dans le milieu de
génération figure 3.). Finalement, on obtient dans la cellule I'imagajaguée de la sortie de
fibre a travers I'élément compresseur. Ceci n'em$ pout a fait vrai car I'on conserve le
diaphragme de génération pour controler le diandiréaisceau, la mise en place d’'un systeme

afocal pour adapter le diamétre apres compression difficile.
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Figure 3.1 : schéma d’ensemble de I'opération déréige modal et de génération d’harmoniques.

Ce montage est largement inspiré du schéma decpogiression de l'impulsion laser par
automodulation de phase dans un capillaire, ourerd® génération dans un capillaire. Dans ces
cas, la fibre creuse est disposée aprés le congpiregdisposer le systeme avant compression, la
ou l'impulsion a une durée de 200 ps, permet déiteacla mise en ceuvre expérimentale en
travaillant sur un faisceau de moindre intensité. @us, la caractérisation du faisceau apres
compression nous montre qu'il est avantageux dgevan faisceau filtré dans le compresseur.
D’ailleurs, sur ce type de chaine laser, le fileagst généralement effectué avant compression
par un pinhole, pour supprimer les hautes fréquespatiales, combiné a une correction de front
d'onde.

Le filtrage par sélection modale se compose de geapessus :

- Premierement, l'injection et le couplage du modetaur une base de modes propres de
la fibre.

- Deuxiémement, discrimination modale par atténuafiendant la propagation dans la
fibre.

Le mode fondamental de la fibre, qui présente linsnde perte pendant la propagation, est le
mode hybridé&ZH,, [73, 74] La distribution radiale du champ électrique dudmdondamental

dans la fibre est donné pa¢r) =]0(2'425r

d’ordre zéro et le rayon de coeur de la fibre. Ce mode est auksidans lequel le champ laser
se mieux couple le mieux. Le moB#,, présente I'avantage d’avoir une distribution trxaamse
proche du mode gaussi@iEM,, (Figure 3.). De ce fait, I'efficacité du couplage d’un mode
gaussien de waist, = 0.65 a est de 98%. La décomposition modale du laseregefé sur une
base de modes linéairement polarisés (polarisatiarminée par la polarisation laser) qui se
propagent dans la fibre dans nos condition expétiates (indice de la silice, longueur d’onde
du laser)73, 741

), 0UJ, est la fonction de Bessel de premiere espece
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Figure 3.2 : a, comparaison des profils en amplituda mode EH11 (bleu) en sortie de fibre avec le madussien
(w0 = 0.65 a). b, profil en amplitude de ces mémeda®en champ lointain (1 m de propagation).

3.1.2 Reésultats du filtrage modal

L'efficacité du processus de filtrage a été véeifiar des mesures d’intensité et de front d’'onde
sur les faisceaux a I'entrée puis a la sortie dibta (positions notées « 1 » et « 2 » surilaure
3.3avec un senseur de front d’'onde de type Sharkatdam igure 3.3.
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Figure 3.3 : mesure Shack-Hartmann : a) en sortie damplificateur multi-passage et b) en champ loait, 1m
apres la sortie de fibre.



En sortie de I'amplificateur multi-passage, le mddser présente un profil d'intensité trés
inhomogene avec une forte dissymeétrie centralesuréace d’'onde a une déviation RMS, par
rapport a I'onde plane, de l'ordre d¢12 et une déviation créte-a-créte & (1 = 795 nm).
Aprés filtrage modal, le profil du faisceau divemgest de nouveau a symétrie centrale et proche
de la distribution théoriqué-{gure 3.2 (d). Le senseur de front d’onde a un seuil de mesare
1/e?; on n'a donc pas d’information sur les anmeawtour du spot central (moins de 1% de
I'énergie totale). La déviation RMS en sortie dadiest del/59 ; la déviation créte-a-créte est
deA/10. On obtient une diminution d’'un rapport 5 du défda planéité du front d’'onde. La
déviation1/59 RMS en sortie de fibre est & comparer avec lérerile Maréchal d&/14 qui
gualifie un faisceau limité par diffractigfs].

Les profils transverses du champ en entrée etesald fibre sont obtenus en calculant
numériqguement la propagation des profils de champunés par le senseur de front d'onde
(Figure 3.3. Les amplitudes reconstruites numériquement sonticcord avec des mesures
directes de la distribution de I'intensité effe@ygar imagerie de I'entrée et sortie de fibre. Les
principaux modes dans lesquels le laser se cotjlere 3.9, avec leur atténuation théorique
pour une longueur de fibre utilisée de 30 cm, stéed modes hybride8H,; (2% d’atténuation)
etEHq, (11%), le mode compositéHs, + EH_11 (9,5%) etEH,, + EH_54 (14,5%).
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Figure 3.4 : propagation numérique en : a) entrée filere et b) sortie de fibre



EH +EH

Figure 3.5 : amplitude des principaux modes polassénéairement dans lesquels se couple le laser LUCA.

Les taux de couplage sont calculés avec une inggla recouvrement entre les champs
complexe en entrée et sortie de fibre et les madesidérés. Un résultat particulier de

recouvrement normalisé, pour les modes couplésiage 1%, est présenté dans le tableau ci-
dessous.

modes entrée de fibre (sur 100%) sortie de fibre (sur 100%)
EHy, 88,64 95,01
EH;, 3,96 3,15
EH;; + EH_4,4 1,46 0,96
EH,; + EH_,, 2,03 0,03
Reste dans autres modes 3,91 0,85

Tableau 3.1 : taux de recouvrement normalisé enréetet sortie de fibre.

On retrouve une bonne correspondance entre le vezmoent en sortie de fibre et le taux

d’'atténuation théorique pour le mode fondameBta|; et le second mode le plus couplé,;.

Les autres modes sont sous-représentés dans levrecent en sortie de fibre. La remarque
principale est que l'efficacité de la discriminatimodale, c'est-a-dire le « gain » sur le mode
fondamental par rapport aux autres modes, ne @Emeesjue de 7% du couplage initial.

Cependant, on peut tout a fait augmenter cetteuvada allongeant la longueur de la fibre,

I'atténuation sur le mode fondamental étant faiblénergie présente dans le cceur de la fibre
r < a est de l'ordre de 90% de I'énergie totale. Doeciiode laser avant injection contenait

20% d’énergie dans des modes d’ordre supérieusaquiiatténués pour pratiquement la moitié a
l'injection, notamment par l'effet «trou de filga spatial ». Les pertes théoriqgues a la
propagation du mode fondamental étant faibles (2¥)peut estimer une efficacité du filtrage

modal de I'ordre de 80%, c'est-a-dire que 80% dreligie initiale du laser est dans le mode
EH,, en sortie de fibre. Expérimentalement, la transimis en énergie du dispositif est plutot

entre 60 et 70 %, selon I'énergie injectée entrandOet 200 mJ. La différence entre la valeur
théorique et la valeur mesurée provient des psupplémentaires a I'injection qui ne sont pas
prises en compte dans le calcule du couplage delesnet s'élévent donc a plus de 10 %.
Finalement, il faut noter la dégradation importasel’entrée de la fibre au cours du temps : la
silice en entrée de fibre éclate et se morcelep&u perdre comme cela jusqu’a 1 cm de la fibre
sans modification notable du processus de filtragdal. Cela en fait un systeme trés robuste.



3.2 Propriétés du faisceau harmonique géneré apres filige
modal

3.2.1 Caractéristiques du mode filtré pour la génération

Une caractérisation spatio-temporelle du faiscemerl filtré a été réalisée apres I'étage de
compression du laser. Tout d'abord, nous avonsteiedes mesures temporelles pour vérifier la
gualité de compression du mode filtré. Ensuite sremons effectué des mesures de front d’onde
suivies d’'une propagation numérique du faisceaws dancellule de gaz de génération. Les
mesures temporelles (SPIDER) ont été faites a tdifferentes énergies en entrée du
compresseur et mesurées en sortie de celui-cietapitulatif est présenté dans le tableau ci-

dessous.

Energie apres compression 4m) 18 mJ 42 m)

Durée d’impulsion (FWHM) 47 fs 43 fs 65 fs

Tableau 3.2 : récapitulatif des mesures SPIDER.

En conclusion : la qualité de compression du faisceeste, en moyenne, équivalente a celle
initialement donnée de 45-50 fs pour le systeme AWLans dispositif de filtrage modal.
Cependant, le mode filtré, de profil « quasi-gaerssi, a le désavantage de densifier I'énergie en
son centre (voiFigure 3.. Cela est probablement la cause d’'une dégraddéda compression

a énergie élevée, produite par une densité d'éneirgportante sur les réseaux ou par
propagation dans I'air. Malheureusement, on n'a gmsnesures sans le dispositif de filtrage
pour pouvoir effectuer une comparaison plus avame&e propriétés temporelles avec et sans
filtrage modal.

Aprés compression temporelle, les propriétés dpatiu faisceau sont obtenues en disposant la
matrice de lentille du senseur de front d’ondelsdiaisceau convergent, 1,80 m avant le plan de
focalisation de la lentille de génération (focaée565 m) comme indiqué par la position « 3 »
sur laFigure 3.1 Le passage du compresseur a réseaux dégradgodesfgnificative le faisceau
apres le dispositif de filtrage modal. Cependantconserve la nette amélioration du faisceau
filtré en comparant les mesures d’intensité etrdetfd’'onde Figure 3.9. La déviation RMS du
front d’'onde sur le faisceau filtré est en moyeded /13 aprés passage du compresseur alors
gu’elle était del/59 avant. Le faisceau non filtré est, lui, fortemeéghdé avec une déviation
RMS del/5. Cette dégradation du front d’onde est principa&istrimputée a un important et
permanent astigmatisme provoqué par le systémerdpression.

La propagation numérique des mesures précédentestpde rendre compte de la forme et de la
gualité du faisceau dans le milieu de génératiorGHBur laFigure 3.7est présenté le profil
d’intensité i) au plan focal, et ii) défocalisé dart et d’autre d’'une dizaine de centimetres,
distance correspondant approximativement au pararoéhfocal en faisceau plein. Dans le plan
focal, le rapport de Strehl obtenu sans le disppaftfiltrage modal est de 0,33, alors qu'il est d
0,82 apres filtrage modal. En accord avec le @itk Maréchal, une valeur supérieure a 0.80 du
rapport de Strehl caractérise le point focal corfimié par diffraction.
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Figure 3.7 : distribution d'intensité au voisinage ed la lentille de génération (obtenue par propagatio
numérique) : a) sans et b) avec dispositif de filje modal.



3.2.2 Génération avec le mode filtré

En paralléle avec les mesures sur le laser IR, amadyse de l'efficacité de génération, en
fonction des conditions laser, a été effectuée lauligne harmonique. Elle comprend des
mesures de profil d’'intensité des harmoniques emghlointain avec une CCD UV-X, ~1.5 m
apres le foyer du miroir torique. La sélection $pde d’une harmonique générée est réalisée par
un réseau dans une configuration torique-réseattie €enfiguration permet aussi de faire des
mesures spectrales au moyen d’'une fente dispospeimatufocal du torique et d’'une détection
sur photomultiplicateur. La distribution d’interésien champ lointain caractérise les propriétés
spatiales en intensité du faisceau sur I'hnarmonapnsidérée (malheureusement, pas de mesures
avec senseur de front d’'onde UV-X). Les mesuresteamp lointain seront présentées pour
I’lharmonique h25 avec une génération dans I'argbpour I'harmonique h37 dans le néon. Les
nombres de photons donnés dans la suite correspoade photons incidents sur la CCD. La
ligne comprend, entre la cellule de génératiore €€CD, le torique-réseau et un filtre mince en
aluminium (200 nm). Les parametres standard dergog sur le dispositif « grand volume »
(voir section 2.2) sont : cellule de longueur 8 tenplan de focalisation de la lentille de 5,65 m
situé a 2 cm en sortie de la cellule avec une joeste gaz de I'ordre de 14 mbar (trous de
cellule « usinés » par le laser IR, donc fuite de ighportante).

Dans le processus de génération d’harmoniqueajdeciau avant focalisation dans la cellule est
limité par le diaphragme de génération. Ce diaphegiécessaire pour adapter le diamétre du
foyer de focalisation, a aussi un réle de filtrapatial non négligeable dans le cas du faisceau
non-filtré (sans filtrage modal). Le faisceau ndté a un diamétre ~40 mm sur le diaphragme
contre 32 mm (en 1/e?) pour le faisceau filtré awec parametre confocal pour ces deux
faisceaux de I'ordre de 15 cm. Leurs dimensioretires peuvent étre visualiséegure 3.6 La
simulation avec des faisceaux idéaux, c'est-a-drdormes top-hat pour le cas non filtré et
gaussienne pour celui aprés filtrage modal, présdas propriétés de focalisation équivalente
(diametre et parametre confocal) aprés un diapheadjouverture 22 mm. Donc, théoriquement,
pour une ouverture inférieure a 22 mm, ces deuxesia@ comportent identiquement dans le
milieu de génération. L&igure 3.8présente des reconstructions de la focalisatiam poe
mesure sur des faisceaux non-filtré et filtré, eespement, tous les deux limités par une
ouverture du diaphragme de 22 mm. La transmissioénergie du diaphragme est de 50% pour
le faisceau non-filtré et de 60% pour le faisceittef Cette ouverture du diaphragme permet
d’obtenir des qualités quasiment similaires ergeedeux faisceaux dans le plan focal. Le profil
laser en entrée du milieu de génération est celuespondant au plan= —100 mm sur les
reconstructions. Dans ce plan, la qualité du faisagon-filtré est inférieure avec un rapport de
Strehl de 0.52 contre 0.58 pour le mode filtré nh@de non-filtré se dégrade fortement pour une
ouverture supérieure a 22 mm jusqu’'a revenir afilmans diaphragme de lgure 3.7 Il faut
noter que ces profils reconstruits nous donnentesent un apercu du mode laser IR de
génération au niveau de la cellule de génératioespace libre. La présence de gaz dans la
cellule va modifier notablement les propriétés deppgation principalement a cause de
I'ionisation (voir section 1.2 sur les aspects roacopiques de la GH).
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Figure 3.8 : profil en intensité (unité arbitrairept en phase (déviation en nm) aux plaas= 0 etz = —100 mm.
Les reconstructions sont effectuées, avec un fasestR diaphragmé a 22 mm de diamétre, dans le pland de la
lentille de génération a) sans et b) avec dispdsié filtrage modal.

L'optimisation de la génération dans I'argon stsafmonique h25 est effectuée en observant les
distributions spatiales d'intensité en champ lamtaes parametres de génération - position du
plan de focalisation, longueur de cellule, pressiemaz - sont similaires avec et sans laser.filtré
La Figure 3.9présente différentes distribution en fonction ‘denerture du diaphragme et de
I'énergie par impulsion laser injectée dans le emilde génération. Ces figures sont prises dans
les conditions qui optimisent la distribution spidiet le nombre de photons générés. Dans une
configuration sans dispositif de filtrage sur leda igure 3.9 (g), I'énergie injectée dans le
milieu de génération est limitée par I'énergie disiple en sortie de laser. Dans ce cas, pour
pouvoir faire évoluer le nombre de photons, il faugmenter I'énergie injectée dans la cellule,
ce qui implique d’'« ouvrir » le diaphragme. Ceperidai I'on augmente I'ouverture, on observe
une dégradation de la distribution d'intensité e unstabilité de la génération, bien que le
nombre de photons continue d’augmenter. Cet effeterrélé a la dégradation du profil laser
dans la cellule pour une ouverture du diaphragrpérieure a 22 mm. Ce comportement, déja
souligné par les analyses du point source harmenifuwoir section 2.2), est attribué
principalement a la qualité du profil laser. Le gartement avec le dispositif de filtrage modal
est différent et correspond mieux au comportembébrique. Avec le faisceau laser filtré
spatialement, on injecte beaucoup moins dénergiesdla cellule. Cependant, pour une
ouverture inférieure & 20 mm, on génere plus ddgmisoa qualité de distribution spatiale de
l'intensité équivalente. Avec le faisceau lasetrdil on doit limiter I'énergie injectée dans le
milieu pour éviter I'« explosion » du faisceau hamgue généré. L'explosion du faisceau est
attribuable a l'ionisation, par son effet sur lagagation du faisceau laser et par I'effet de la
dispersion électronique sur l'accord de phase. Ddw@mergie indiquée Kigure 3.9 (b)
correspond a la limite pour laquelle on atteintbadsiement I'éclairement de saturation dans le
milieu de génération. Pour pouvoir augmenter I'§ieertout en conservant un méme
éclairement, il est nécessaire de diminuer le dienmdu diaphragme de génération pour
augmenter la section du volume de génération ;t deegprincipe de génération en « grand



volume ». Pour une ouverture similaire de l'ordee 22 mm, avec et sans filtrage, on a un
rapport entre les énergies injectées de 3,8. lbtmait que, dans le cas non-filtré, on ait un
éclairement dans la cellule au moins 3,8 fois pghible que dans le cas filtré, alors que
théoriquement il devrait étre trés similaire. Ldfalience, évidente entre les propriétés de
génération en laser filtré et non-filtré, I'est eagant beaucoup moins quand on analyse les
profils du laser de laigure 3.8 Cette différence pourrait refléter une grandesidité du
processus de génération au « mode laser », notamememégime d’'auto-guidage dans les

milieux longs.
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Figure 3.9 : distribution d'intensité (champ lointa) de I'harmonique h25 : a) sans filtrage spatialidaser et b)
avec dispositif de filtrage modal. Il est indiqude diameétre du diaphragme de génération, le nomkle photons
générés (h25) incident sur le CCD et I'énergie despirtsions du laser IR de génération. La déformation
« elliptique » provient probablement d’une aberrati liée aux optiques torique-réseau.

Pour une ouverture de diaphragme identique sumikzdau filtré, on peut estimer un seulil
d’énergie injectée pour lequel la distribution tBinsité reflete une modification des propriétés
spatiales du faisceau harmonique. figure 3.10présente deux profils correspondant a une
ouverture de 18,5 mm, ou I'on peut estimer quedasition intervient pour une énergie de 11,5
mJ dans la cellule. Cela correspond, pour une isiqmulde 55 fs, & un seuil d’éclairement de
2,8.13* W/cm? proche du seuil d’éclairement de I'argon2¢e.13* W/cm2. Ces résultats, trés



proches du comportement théorique de la générahiomonique en « grand volume » avec un
faisceau gaussien, démontrent I'efficacité du diggale filtrage modal.
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@ diaphragme = 18.5 mm @ diaphragme = 18.5 mm
6,3.1077 ph/énergie = 10 mJ 8,1.1077 ph/énergie = 13 mJ
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Figure 3.10 : distribution en champ lointain en forion de I'énergie par impulsion dans la cellule dgaz : a)
faisceau h25 homogeéne et b) faisceau « explosé ».

La configuration de génération ou le diametre dieddiltré est de 32 mm, focalisé par une
lentille de 5,65 m, ne permet pas d’optimiser I flle photons générés dans I'argon par rapport
a I'énergie laser disponible (diamétre trop impatri@ans le plan de la lentille et longueur focale
trop faible). Sans changer la configuration, orpgavoir utiliser cette « énergie disponible » en
générant dans le néon qui a un éclairement dessitu(supérieur a celui de I'argon) de 8,710
W/cmz. LaFigure 3.11présente des distributions d’intensité, optimisée$orme et nombre de
photons, pour une génération dans le néon de Itw@ique h37. Les paramétres de génération
sont la focalisation (approximativement) en sodiecellule et la pression de gaz comprise entre
45 et 50 mbar. Les propriétés de la génération dangon avec et sans filtrage modal restent
similaires a celles de la génération dans l'arg@ependant, dans le néon, la génération sans le
dispositif de filtrage est trés instable. Ceci Hesde la grande ouverture du diaphragme pour
avoir un éclairement suffisant dans le milieu daégation, et donc de la diminution du filtrage
par le diaphragme.

Pour finir, une caractérisation spectrale été aifse dans le néon avec et sans dispositif de
filtrage (Figure 3.1). Le spectre avec filtrage modal présenté sue digtire n’est pas optimisé
en nombre de photons. On observe une bonne cioréldds propriétés spectrales avec et sans
fitrage modal. Les deux profils different par umcdlage de l'ordre de 0,15 nm pour
’harmonique h37 centrée respectivement sur 21/85(filtré) et 21,70 nm (non filtré). Ce
décalage du spectre (avec le mode laser filtr& kebleu n’est apparemment pas provoqué par
un « blue shift » de la fréquence fondamentale aberl de génération (effet de I'ionisation),
puisque I'on ne remargque aucune modification etfon de I'énergie injectée dans le milieu. Il
est cependant possible de décaler le spectre l@made laser filtré) de moins de 0.1 nm vers le
bleu et le rouge, en modifiant la compression diedatout en conservant des propriétés
convenables de génération.
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Figure 3.11 : distribution d'intensité et profil trasverse sur 'harmonique h37 (néon) dans le casdal) faisceau
laser non-filtré et b) filtré.
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Figure 3.12 : spectre dans le néon avec et sans abijj de filtrage modal. Les conditions sont chi@s pour
obtenir un nombre de photons équivalent sur I'harmique h37.



3.2.3 Conclusion

L’étude de la génération d’harmoniques en configpma« longue focale » montre un avantage
certain au mode laser filtré spatialement par siélecmodale. Cet avantage concerne
principalement ['efficacité de génération — nomdee photons générés par rapport a I'énergie
injectée dans le milieu de génération — avec ugenaatation supérieure a un facteur 4 et 5 sur
la génération, respectivement, de I'harmonique t&rMs le néon et h25 dans I'argon. Bien
gu’une analyse rigoureuse ne soit pas effectuéepearve aussi 'amélioration de la qualité et
de la stabilité du profil en champ lointain du &sau harmonique. Cependant, I'avantage du
filtrage modal pour la génération s’explique difment par comparaison entre les profils
spatiaux laser dans le milieu de génération, rengits & partir des mesures Shack-Hartmann.
Un aspect temporel pourrait aussi intervenir poupliquer la différence d'efficacité de
génération [75], notamment du fait que l'on améliore le mode laseant I'étage de
compression. Pour vérifier cela, une comparaisqadpndie des caractéristiques temporelles
du laser, avec et sans dispositif de filtrage matkara étre effectuée.



4. Proprietés de lillumination pour l'expérience de
diffraction

4.1 La configuration « expérience d’imagerie sans lerte »

Le schéma de description complet de la « ligne baigue » dans sa configuration d’imagerie
sans lentille est présenté leigure 4.1 Cette ligne expérimentale utilise, dans sa varaiiuelle
(depuis 2011), le dispositif de filtrage modal ¢vgirécédemment). L'impulsion laser de
génération (800 nm, jusqu’'a 40 mJ par impulsionr8lefs, 20 Hz), ainsi filtrée spatialement, est
focalisée dans le dispositif de génération d’harouees grand volume. Le rayonnement
harmonique généré est ensuite transporté verselietecd application a I'imagerie sans lentille.
L’ensemble du systéme est sous vide, avec uneigmeds quelque$0~3 mbar pour I'enceinte

de génération (fuite de gaz) et descendant justir8 mbar dans les enceintes spectrométre et
application. Il est nécessaire de travailler soigte \pour éviter les perturbations pendant la
focalisation du laser de génération, mais surtauir péviter I'absorption du rayonnement
harmonique. D’'une facon générale, I'absorption ingue par la matiere, dans la gamme
spectrale 10-100 nm, est la principale contraintéementale qui impose d'utiliser
exclusivement des optiques réflectives ou diffraagti C'est notamment une des raisons qui
motivent le principe de I'imagerie sans lentillendd’ UV-X.

Dans la configuration d'imagerie, I'enceinte spestétre contient une lame en silice
(dimensiond 00 x 300 mm, épaisseur 20 mm, planéit§20, rugosité 3A RMS) traitée
antireflet, avec une transmission supérieure a pees I'IR (de 790 a 810nm, incidence quasi-
rasante de 10° en polarisation «s »). La dernigngche en SiO2 assure une réflexion du
rayonnement harmonique de I'ordre de 60% autouB2ten pour l'incidence rasante de 10°.
L'énergie IR, en sortie de génération, dépasse ads harmoniques de plus de 5 ordres de
grandeur, une dizaine de mJ pour I'IR et quelquasaines de nJ pour I'harmonique h25.
L'objectif de cette lame est de limiter la fluerdhefaisceau laser de génération co-propageant au
faisceau harmonique, sortant de I'enceinte speétm@net incidente sur le filtre aluminium. Le
filtre aluminium élimine quasiment la totalité déRl résiduel. La transmission a 32 nm des
filtres utilisés a été améliorée au cours des dégpées pour passer de ~10% a plus de 60%, avec
des filtres de 150 nm d’épaisseur (Al) et des «gachs » 5 nm (C) / 140 nm (Al)/ 5 nm (C)
(filtre LUXEL, entre 1000 et 1500 $ piéce !). Un mage sous vide (non représenté sur la figure
précédente) permet aussi de les protéger en pencgige I'oxydation, méme lors des mises a
I'air du reste de I'expérience pendant les phasesahtage et d’alignement.
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Figure 4.1 : Vue d’ensemble du dispositif expérimehtiimagerie sans lentille sur le systéme « grandlume »
(voir Figure 2.1) incluant le dispositif de filtrage modal (voiFigure 3.1). L’'enceinte spectrométre est utilisée ici
pour le transport et le filtrage du faisceau harmmues. La derniére enceinte d’expérimentation canit le miroir
de focalisation parabolique multicouche, ayant pofwnction la sélection spectrale (h25) et la focadtion sur
I'échantillon.

L'enceinte d'application comprend principalementeunptique de focalisation, le porte-
échantillon et le détecteur CCD UV-Xi@ure 4.). Les fonctions de focalisation et de sélection
spectrale sont assurées par le miroir paraboligae eevétement multicouche. La géométrie de
I'optique est représentéegure 4.3 Son angle d’'incidence est de 11.25°, son diansstrele 1”
pour une focale de 200 mm. La parabole hors axemesitée sur une platine motorisée,
constituée de deux goniométres et d’'une rotatidgrpgrmettent son alignement sous vide. Les
réglages principaux sont constitués de deux ratstiba premiere s'effectue dans le plan hors
axe avec l'axe de rotation situé au centre deitjot (voirFigure 4.3. L'autre rotation est dans

le plan perpendiculaire au plan hors axe (contebax# optique). La parabole utilisée présente
un défaut de planéité du substrat de 21.9 nm RM&t(@& la surface de référence) sur une sous-
pupille de 12 mm de diameétre. Ce défaut provoquedéiormation importante du front d'onde
pour une utilisation & = 32 nm; en conséquence, la tache focale a un diamégesu@erieur a

la limite de diffraction. Cependant, la dimensian fdisceau sur la parabole ne dépasse pas 4
mm, donc le défaut de planéité exploré par le &iaadoit étre réduit. Je I'estime grossierement
a 1/4 de la longueur d’'onde quand le faisceauesdré sur la parabole. La planéité se dégrade
guand on s’éloigne du centre de la parabole hogs donc il est important de bien centrer le
faisceau.



Figure 4.2 : Enceinte d'application qui contient leniroir parabolique sur son support (cercle rougdg porte
échantillons (cercle vert) et le détecteur CCD UV-Xr@de bleu). Le trait violet matérialise le faiscegharmonique
avant son incidence sur I'échantillon.

miroir parabolique hors axe

parabole

Figure 4.3 : propriété géométrique du miroir parabque. Le plan du dessin est le plan hors axe du oir
parabolique. Le point rouge matérialise I'axe detadion du réglage « hors axe ».

Dans le peigne de fréquences harmoniques, h2%lkestionnée par un traitement multicouche
B4C/Si sur la parabole. Le revétement multicoucstecemposé de 12 périodes de 3.6 nm de
B,C et 14.2 nm de Si avec une précision sur les ggais de + 0.1 nm. La derniére couche est
du B,C. On n’a pas de mesure de réflectivité du multbeudéposé sur la parabole, mais ses
caractéristiques sont équivalentes a celles péserdur lg&-igure 4.4 La réflectivité pour un

angle de 10° d'incidence est centrée sur 40 eVaintonique h25 est centrée sur 39 eV (31,9



nm) (mesure spectrale) avec des variations maxirdena 0.1 nm autour de cette valeur,
dépendant des conditions de génération. En dédalanurbe mesurée de 1 eV, on peut estimer
le taux de réjection des harmoniques adjacentesehd®7 de 6.5 % (h23/h25) et 7.5 %
(h27/h25). La largeur a mi-hauteur est de I'ordeeld? nm, a comparer avec la largeur spectrale
d’'une harmonique de I'ordre de 0,70 nm.

Les caractéristiques et propriétés du détecteur OZEX seront précisées dans le chapitre 9.
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Figure 4.4 : réflectivité mesurée sur rayonnementnsiprotron en fonction de I'énergie pour une multicehe
B4C/Si. Le maximum de réflectivité mesuré, pour ungd@ d’'incidence de 10°, est centré sur 40 eV (31n@3. La
largeur a mi-hauteur est de l'ordre de 2,1 eV.



4.2 Propriétés de I'illumination de I'échantillon

4.2.1 Distribution de lillumination au plan de focalisation

A la suite de la caractérisation du faisceau haiguenau moyen d’'un senseur de front d’onde
UV-X (voir section 2.2), le méme dispositif a étdiseé sur le faisceau aprés sa focalisation par
I'optique parabolique. Cette campagne de mesui@9j2a été effectuée avant I'installation du
dispositif de filtrage modal. Ces mesures ont pgmibbtenir la reconstruction du spot focal du
faisceau harmonique h25 dans le plan de focalisal®la parabole. Deux objectifs : avoir une
meilleure connaissance de la tache focale surdtddlon et aligner « finement » la parabole
hors axe, a partir de l'alignement « manuel » rgatii a chaque alignement complet de la
configuration imagerie (un seul par campagne deure@sToujours pour des problemes de
stabilité du faisceau harmonique (mesure effecavéat filtrage spatial du laser de génération),
il fut difficile de réaliser parfaitement ce demijgoint. De plus, il est apparu clairement que la
partie la plus critique est I'alignement globallddigne harmonique pendant les phases de mise
en route quotidienne. C’est le facteur le plusquié qui influence la qualité de focalisation. Il
est donc difficile d’avoir un alignement « fin » d# parabole pour une campagne compléte
d’'imagerie cohérente (plusieurs mois). Cependantjéfaut d’alignement ne dégrade pas trop
fortement la tache focale. La conclusion est queétgage « manuel » est suffisant pour une
campagne de mesure et permet, malgré un désalighejm@rnalier, de rester dans des
conditions acceptables de focalisation.
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Figure 4.5 : mesure de l'intensité (a) et du frontahde (b) dans le plan de la grille du senseur UV-Xur
I’'harmonique h25 (accumulation sur 100 tirs).

La Figure 4.5présente une mesure dans le plan de la grille Harnmcaractéristigue des
résultats obtenus pendant cette campagne. Le pi®fpphase est le plus souvent dominé par
'aberration de coma caractéristigue d'un désahge axial du miroir parabolique. On
retrouve la signature de cette aberration suritgslilitions d’intensité reconstruites dans le plan
de focalisation de la parabol&idure 4.9. Le spot focal est relativement de bonne qualité
malgré un rapport de Strehl de seulement 0.57. Desplans dé-focalisés, les distributions



d’intensité évoluent tres rapidement avec un panareonfocal estimé inférieur a 1 mm. On
passe d'un spot focal de I'ordre de 4-5 um de disev@ quasiment 10 um dans la dimension la
plus déformée. Ces caractéristiques confirmentpkirtence de la précision du positionnement
de I'échantillon suivant les trois axes.
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Figure 4.6 : tache focale de I'harmonique h25 recdnste a partir des mesures de la figure précédente
Reconstruction de la distribution d’intensité et d& phase de part et d’autre du plan de focalisatiamec une dé-
focalisation de + 1.5 mm (attention, les échellemtsdifférentes).

4.2.2 Cohérence au plan de focalisation

La cohérence a été mesurée au moyen de trous djydans le plan de focalisation, qui
correspond au plan dans lequel sont placés ledsohjémager. Les trous sont fabriqués de
maniere identiqgue aux objets diffractants des eapées d’imagerie (voir section 9.1.1). La
figure d'interférence est enregistrée dans les itiond de I'expérience d'imagerie sans lentille.
Le faisceau harmonique est généré avec le modefiligespatialement. Les trous d’Young font
610 nm de diamétre et sont espacés de 5 pm. L'esget de 5 um est a comparer avec les
dimensions du spot focal de I'ordre 4-5 pm dangpdihése ou I'on se situe exactement dans le
plan de focalisation (voir précédemment).

La Figure 4.7 (aprésente un interférogramme caractéristique, issuedaccumulation de 5 tirs
consécutifs sur le détecteur CCD. La cohérencestmmale mesurée, reliée a la visibilité des



franges au centre de la figure d’interférence desB4%. Cette valeur est obtenue en effectuant
le rapport entre les lobes satellites et le lobetraé de la transformation de Fourier de
l'interférogramme [igure 4.7 () (voir section 6.2). On obtient des valeurs siiréls de
cohérence transverse, entre 80% et 85%, pour dgssiions simple tir et des accumulations
jusqu'a 10 tirs. Normalement, l'instabilité du spatal (distribution de I'éclairement et le front
de phase) doit dégrader les mesures de cohéramswdrse proportionnellement au nombre de
tirs accumulés. De fait, on intégre les fluctuasiodu pointé dans la visibilité de
linterférogramme. L'instabilité constitue une dffilté pour les expériences d’imagerie sans
lentille comme cela sera précisé chapitre 9. It faater que ces mesures de cohérence ont été
effectuées sur le faisceau harmonique généré aveode laser filtré spatialement. Le dispositif
de filtrage modal a permis d’améliorer la stabititépointé.
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Figure 4.7 : (a) figure d'interférence (pixel de 13.um) de deux trous d'Young espacés de 5 pm, plass le
plan de focalisation et (b) la transformation de Eder de I'interférogramme.

Sur laFigure 4.7 (b)la largeur & mi-hauteur du lobe central est aégoaila largeur des trous
d'Young. Les lobes satellites ont une largeur dneniteur de 710 nm qui représente la somme de
la largeur des trous et de la largeur spectralhdemonique h25 (en unité spatiale équivalente).

On en déduit une largeur spectr%iajez 1072, identique a celle calculée au moyen du spectre.

On peut remarquer une structure supplémentairéesu pieds » intérieurs des lobes satellites.
Cette structure correspond a une contribution diesmiques d’'ordre plus faible. Cet effet

spectral se discerne bien sur l'interférogramme.d@tingue tres bien la contribution de h23

adjacente a h25, plus faiblement les contributda21, h19 et h17. Par contre, sur la partie
extérieure des lobes satellites, on ne distinggedeacontribution associée a I'harmonique h27.
L'estimation du rapport d’amplitude entre I'harmgné h23 et h25 est de 15%. Les
contributions de h21, h19 et hl17 sont estiméesimfies a 6%. La transmission des ordres
harmoniques faibles, dans le plan de I'échantilfésulte de la différence d’amplitude relative

entre les harmoniques générées (si h25 est damoupure par exemple) combiné a la
transmission du multicouche, sachant que le fifti@minium non-oxydé a une transmission



équivalente pour toute ces harmoniques. Ce défagghbction spectrale et son incidence sur la
cohérence longitudinale de l'illumination de I'éalidon, qui se traduit sur l'interférogramme,
semblent néanmoins ne pas constituer un problengumpour les expériences d’'imagerie par
diffraction présentées dans la suite.



Conclusion de la partie |

En conclusion, la source harmonique « grand volsnpermet non seulement d’'obtenir une
énergie atteignant le microjoule (environ*1photons a 32 nm) par impulsion & 20 Hz, mais
posséde de plus d'excellentes qualités spatiales. §€¢ométrie en longue focale permet de
“coupler” une énergie laser plus élevée avec leemién augmentant la dimension transverse de
la source. Ce schéma favorise également un accerghadse uniforme et permet donc
d’augmenter I'efficacité de génération. L'optimisat implique le contrble des parametres de la
génération, diameétre du faisceau, pression darelllde, position du foyer par rapport au milieu
générateur. La possibilité d’'un contrdle étendu paramétres de la GH, tels que la distribution
d’amplitude et de phase spectrales de l'impulsesel, doit encore améliorer I'efficacité de
conversion pour une harmonique donnée. D’'importpragres ont été faits dans le transport et
les qualités spatiales (cohérence, front d'ondefaikceau : citons notamment ['utilisation de
filtres d’aluminium de haute qualité, l'optimisatiodes parametres de la génération
d’harmoniques, le contrdle de I'alignement de leapale au moyen de mesures de front d’onde
et la mise en place d’un dispositif de filtragetsdalu laser de génération. Le filtrage spatial du
laser par sélection modale dans une fibre creusérilboe fortement & I'amélioration des
caractéristiques de la GH. Les résultats tres téganntrent un gain en efficacité de génération
d’'un facteur 4 a 5 et une amélioration des qualifiztiales du faisceau harmonique. Apres ces
études de filtrage spatial, il pourrait étre ausgiressant d’approfondir le contrble et la mise en
forme de l'impulsion laser. Tous ces efforts noug permis d’améliorer les résultats de
l'imagerie par diffraction présentés dans la suit@utres voies sont a I'étude. Par exemple, le
dispositif expérimental permettant de coupler desrgies laser de quelques 10 a quelques 100
mJ sur le laser LUCA 10TW peut évoluer vers unrlgdas puissant comme le laser UHI
100TW du CEA-Saclay. Dans ces conditions de fontergie laser, I'énergie UV-X pourrait
atteindre quelques 10 pJ par impulsion. Les aspratgjues (tres longue focale remplacée par
un afocal basé sur des miroirs sphériques) airesiegiproblemes de propagation et de réfraction
sont cependant a résoudre.

La source harmonique est donc une source cohérdmmadhreve et intense dans le domaine UV-
X. La brilance créte de la source (analogue & laminance) est de 10
(photons/s/mradmnt/0.1% de largeur spectrale) pour 'harmonique I85r(m) aprés sélection
spectrale, suppression de I'IR et transport optifpee qui correspond aux photons utiles aux
utilisateurs). Malgré une brillance créte inférieale 3-4 ordres de grandeur a ceux délivrés par
les lasers a électrons libres (LEL, ex. l'instatlatFLASH a Hambourg), elle permet de réaliser
certaines des applications envisagées sur les H&hs des conditions d’acces infiniment plus
souples. Dans sa cenfiguration imagerie », les propriétés photométriques de la ligne
harmonique sur I'échantillon sont les suivantesr{fuaique h25 a 32 nm):

- Nombre de photons ~ 5 10photons/impulsion, quelques nJ.
- Durée d'impulsion : 20 fs

- Puissance créte : 0.1 MW

- Eclairement sur une tache focale de 5 pm : ¥bw/cm?

- Largueur spectrale :4/AA = 50



De facon plus générale, les excellentes propriééésohérence de la source harmonique mais
aussi sa simplicité de mise en ceuvre et de maimteria rendent particulierement intéressante
pour les applications, telles que I'injection dedaa électrons libres SCSS du RIKEN, Japon
[76], du laser X plasma du LOA, Palais€ad]. Dans la suite, je présente une deuxieme partie
importante de mon travail de thése, I'applicatiena source harmonique a I'imagerie cohérente
ultrarapide d’objets nanométriques.
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Partie Il : Théorie sur l'imagerie sans lentille:
diffraction cohérente et holographie par
transformée de Fourier.

De I'objet a la formation de I'image

Lorsqu’un faisceau de lumiere cohérente illuminebjet, la figure de diffraction dans le champ
lointain est associée a la transformée de Foudsmabdifications, en amplitude et/ou en phase,
de l'onde incidente par l'objet. C'est la détectieh 'analyse du champ électromagnétique
diffracté par l'objet qui doit permettre de retreuvlinformation — l'image — de l'objet.
Cependant, « la détection » ne mesure pas l'ardplitomplexe du champ électromagnétique,
mais seulement I'« intensité » diffractée : la ghassociée est perdue pendant le processus de
détection de la figure de diffraction. Toutefoig figure de diffraction contient toute
information sur I'objet. Il y a donc suffisammeadtinformation avec la figure de diffraction
pour pouvoir construire I'image de cet objet. La@ept d’'imagerie sans lentille comprend deux
étapes. Une étape d’acquisition des données etétape de reconstruction numérique. La
reconstruction numérique permettra, sous certaiaeditions sur l'illumination, sur la détection
et sur I'échantillon, d’obtenir I'image de I'objet.

Il existe différents schémas et configuration dgmdae sans-lentille. lls peuvent étre classifiés
en deux catégories en fonction du principe de r&tcoction utilisé pour obtenir une image. Le
premier consiste a reconstruire la phase perdudapéna détection. Le deuxiéme consiste a
enregistrer cette phase dans des modulations lhgloigues. Dans ce manuscrit seront
présentées ces deux différentes méthodes. Plusutiarement, on utiliserdimagerie par
diffraction cohérentéCDI) oul’holographie par transformée de FouriéFTH). Les contraintes
expérimentales pour ces deux configurations sadamtiques dans notre étude. Ainsi, I'étape
d’acquisition des données de diffraction de cesxdmhémas pourra étre considérée comme
équivalente. La distinction interviendra pendaandllyse des données et la reconstruction. La
configurationd’imagerie par diffraction cohérent@DI) est basée sur la reconstruction itérative
et non-déterministe de la phase avec un algoritlitee« phase retrieval ». Le schéma
d’holographie par transformée de Fouri¢FTH) lui repose sur un principe de reconstructio
non-itératif et déterministe (solution analytiqugr « démodulation de la phase » enregistrée
dans I'hologramme.

Dans cette deuxiéme partie du manuscrit, je prédeatnotions théoriques sur la description de
I'objet, sur le principe de diffraction et la détiea, ainsi que sur les différents schémas de
reconstruction.



5. Approximation de projection et diffraction de
Fraunhofer

Différents formalismes sont utilisés pour décrieephénoméne de diffraction et trouver une
relation entre la mesure de la figure de diffract I'objet. Le formalisme généralement utilisé
est celui de la diffraction dans I'approximation Bern. Ce formalisme permet de décrire
I'interaction d’un objet optiguement mince (hypateéde diffusion simple) en trois dimensions
avec une onde incidente plai€]. Pour les expériences décrites dans la suitettedtede, j'ai
utilisé le formalisme de la diffraction de Frauntioé’'une onde transmise par un objet considéré
dans l'approximation de projection. Ce formalismimme est bien adapté pour décrire la
diffraction des objets en deux dimensi®ns|. Pour ce type d’'objet et sous certaines hypotheses
la description par la diffraction de Fraunhoferidsntique a celle obtenue dans I'approximation
de Born.

5.1 Transmittance d'un objet sous [l'approximation de
projection

L'interaction de I'onde incidente avec I'objet eddcrite dans I'approximation de projection.
D'une fagcon générale, l'objet est défini par un ited de réfraction, représentation
macroscopiqgue de l'interaction rayonnement-matigrest commun, dans le domaine spectral
UV-X [79], d’exprimer cet indice comme :

n(r,w) =1-60r,w) —if(r,w)

Avec :

1,42
5(r,w) = o Na (Mfi(w)

o
Br,0) = —ng()f> ()

Les fonctionf; (w) et f,(w) sont associées au facteur de forfne f; + if, qui caractérise la
diffusion élastique des électrons d’'un atoffié]. Ces valeurs sont tabulées dans la gamme
spectrale X.

L'objet peut étre décrit au moyen d'une fonction ttansmission, appelé généralement
transmittance de I'objet. Cette notion implique daenodification de I'amplitude complexe par
I'objet est indépendante des propriétés de 'ondelente et qu’elle est seulement fonction des
deux dimensions transverses a la direction de pedjmn : c’est I'approximation de projection.
Dans cette hypothése, I'onde transmise par I'ob@a le produit de I'amplitude complexe
incidente et de la transmittance complexe de |lj@pproximation de projection considére
gue l'onde incidente se propage a travers |'obgtsssubir d’évolution suivant la direction
transverse de propagation, en d’autres termes,diffirzcter a I'intérieur de I'objet. Cela revient
a négliger la valeur du Laplacien de coordonnéesstrerses (terme responsable de la



diffraction) dans I'équation d’'Helmholtz dans I'apgimation paraxiale (voir annexe). Dans le
cas d’'une onde plane se propageant suvawec pour vecteur d’onde dans le vide), on a :

Y(r,w,z) =Y, e k(@) Jyn(rowz") az’

L'onde transmisse en= [ correspond a la phase accumulée (i.e. le chentigug) par I'onde
incidente pendant sa traversée de I'objet :

Y, w, 1) =, e k(@) foln(rl,w,zf) az' _ Vo e k(@)N (1)
On obtient la transmittance de I'objet :
t(ry, w) = eI NTLe) (5.1)

OuN(r,, w) représente un « indice de réfraction projeté itédurmetre) dans le plan transverse
en sortie de I'objet. Dans le cadre de I'approxioratie projection, I'onde transmise s’exprime
simplement comme le produit d’une onde incidentdg&ansmittance.

Amplitude complexe transmise :

Amplitude complexe incidente :
P P Yo t(rpw)enzt

Po(rLw)enz”

Figure 5.1 : Transmittance d’'un objet sous I'appraxiation de projection.

Le cadre de validité de l'approximation de projesctiet ses implications concrétes seront

détaillés dans la section 5.3. Il est a noter @it @pproximation est souvent utilisée en optique.
Elle consiste a considérer les optiques comme desjnes de phase. Par exemple, I'hypothése
des lentilles minces en optique de Gauss (optiquexgale).



5.2 Diffraction en champ lointain

L’onde transmise par I'échantillon, distribution dbamp électromagnétique en sortie d’objet
dans le plan transverse a la direction de propamgatst utilisée comme solution initiale a
'équation de propagation en espace libre. Pour wme plane d’amplitudey,
monochromatique de vecteur d’onéig se propageant suivamt, incidente sur un objet de
transmittance(r;) en z = 0, la solution de I'équation de propagation danpgi@ximation
paraxialeest (voir annexe) :

. .ko(TJ.—TJ.')Z
etz | d2r " Yo t(r]) e’ 2z

. 0
Y(ry,z) = —i NorT
Cette forme est identique a celle obtenue parégrdle de diffraction de Fresnel-Kirchhoff ou
Rayleigh-Sommerfeld (au terme «d’oblicité » preg). La variable r| représente les
coordonnées transverses au niveau du plan objetef etr, celles dans le plan de détection.
En omettant les termes de phase et les constaetastd’intégrale, la solution se développe
comme sulit :

-kO(TJ.’)Z _ikorymy!

lp(rl,z)=Jer_’ tir))e” 2z e z

Cette expression se présente comme une transfaten€eurier. Notons la variable associée a
cette transformée :

kory
==

La variablek, est homogene & une fréquence spatiale, c’estriable de I'espace réciproque.
La solution devient :

qj(kJ_l Z) = T

I i—ko rl,)z
t(r))e” 2z
TJ’_—) kJ_:

kory
z

Considérons un objet isolé, hypothése fondamelkimagerie sans lentille. Cela revient a
avoir la transmittance de I'obje€r|) a support borné. La transmittance est non nulieseent
dans une région finie de I'espace qui correspoladp@dsition de I'objet. La modulation de phase
causée par I'exponentielle est maximum sur les datel celui-ci. L'approximation dite de
Fraunhofer consiste a supposer que cette modulasibeuffisamment petite pour que le terme
exponentiel puisse étre supprimé dans l'équatiatessus. Sa correspond a une dimension
caractéristique de I'objet, on exprime le « nomded-resnel » par :

a2

an

L’approximation de Fraunhofer est valide dans gmé& de champ lointain qui correspond a un
nombre de Fresnal « 1, ce qui implique :



> @
Z —
A

Finalement, I'amplitude du champ électromagnétigiffracté (on a omis le terme de phase
quadratique) en champ lointad@ist identique (& des constantes pres) a la trandééode Fourier
de la transmittance de I'objet :

Yk, = ?{t(ri)}ri >k,

Celle-ci s’exprime dans I'espace réel (espace dectién de I'image de diffraction) grace au
facteur d’homothéti¢- (enm?) :
0

" (rJ_ = klkio,z > “72) =W(k,) (5.2)

Il est important de respecter les conditions dé&litalde cette expression. La premiére condition
est celle de champ lointain comme présenté ci-dedsu deuxieme concerne I'approximation
paraxiale (voir annexe). Celle-ci implique que I'peut considéreseulement une petite partie

d'un «spectre angulaire » large, celle ou les Ueéges spatiales respectept« k,. Cette

hypothese valide la solution pour un faible angtediffraction :’;—* <1=> % =tanfd < 1.
0

Ceci justifie généralement le faite de remplacempreemier ordre, les fonctions trigopnométriques
sinus et tangente par I'angle.

Remarque :il y a un abus de langage a défikjr comme une « fréquence spatiale ». En réalité,
ona:

kJ_=27TO-J_

Ou g, est effectivement la fréquence spatiale, ce quiléaparallele avec la relation entre la
pulsationw et la fréquence dans le domaine temporel :

w=2nVv



5.3 Onde transmise et plan objet

Ce formalisme de la diffraction en champ lointag lbnde transmise par un objet est valide
quelle que soit I'hnypothése sur I'objet : « 3D »dffusion simple ou dans I'« approximation de

projection ». La question est finalement de sagoglle information sur I'objet on peut avoir en

connaissant I'amplitude complexe transmise pari-@luC’'est dans ce sens gu'intervient

I'approximation de projection. Il faut bien consena I'esprit que le principe de la microscopie
est de connaitre I'objet a partir de son « imagemterme qui inclut a peu pres tout ce que I'on
veut. Un des avantages de I'imagerie par diffractdans I'approximation de projection, est que
I'image représente la transmittance complexe dejéb

La relation(5.2) issue de I'équation de la diffraction permet déiit une relation de Fourier a
deux dimensions, avec pour paire de Fourigr< k. La distribution du champ transverse
dans le plan de détection correspond a la transfiom de Fourier de I'onde complexe
transmise par l'objet, sous réserve que l'on respées hypothéses de détection en champ
lointain sous une faible ouverture numérique égime de diffraction de Fraunhofer.

Intéressons-nous aux propriétés de I'onde transpasd’objet, nommée aussi « exit wave ».
Dans l'approximation de projection, I'onde transmiseprésente la transmittance a deux
dimensions de I'objet, c'est-a-dire la projectian ltbbjet sur un plan. Sous cette hypothése,
I'objet est considéré seulement en deux dimensives une épaisseur négligeable. Les objets
ayant une épaisseur finie, I'hnypothése de projactieste valide si I'on peut négliger la
diffraction de I'onde incidente dans I'objet. Paemple, considérons un objet constitué de deux
plans, un plan d’entrée et un plan de sortie, g8pdifune épaisseuar L'approximation de
projection est valide si la diffraction du plan teée dans le plan de sortie est négligeable. Il
doit en étre de méme pour la « diffraction » dunptie sortie sur le plan d'entrée et, plus
généralement, pour la « diffraction » de tous lIéménts de I'objet sur un plan interne a I'objet
et perpendiculaire a la direction de propagatioa.diffraction dans I'objet est associée a la
représentation de la sphere d’Ewald (voir annexggiréi 2). La quantitg, = (k — ky) (Figure
5.2) est la représentation dans I'espace réciproguéégaisseur de I'objet — le traitement
rigoureux de la représentation en trois dimensgésblit avec le modele de la diffraction dans
I'approximation de Born. Introduisons la notion sigeckle, tache caractéristique constituant la
figure de diffraction et associée a la cohérencel@tterférence entre tous les points d’un objet.
La taille des speckles est inversement proportiberax dimensions de l'objet. Dans cette
description, on considere I'approximation de priggtvalide quand la taille du speckle suivant
la direction g, est suffisamment importante pour ne pas influereedistribution de la
diffraction suivant les coordonnées transversesr Ba objet d’épaisseur nulle, la distribution
suivantg, est uniforme.
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Figure 5.2 : illustration de I'effet d'épaisseur dm objet avec la notion de speckle en trois dimensiolci, le signal
diffracté pour I'ouverture @ est nul car il correspond a un zéro d’intensité mal'interfrange créé par les deux
éléments de I'objet.

La Figure 5.2illustre I'effet d’épaisseur d’'un objet avec ureprésentation en trois dimensions
de l'espace réciproque. Les deux éléments qui ito@st I'objet sont équivalents a deux fentes
d'Young suivant la profondeur de l'objet et ils feent un interférogramme suivant la
directiong, avec une taille de speckle inversement proporéthara I'épaisseue de I'objet. I
faut limiter I'étendue du signal de diffraction ¥poiter pour éviter I'influence de I'épaisseur de
I'objet, et rester dans I'approximation de projenti Ceci peut s’exprimer mathématiquement
par :

A4,

P > |QZmax| = |ko(cOS Opmax — 1| (5.3)

2 . . , .
Avec Aq, =?” la taille du speckle ey, . fonction def,,, I'ouverture maximum de

diffraction qui limite I'étendue du signal considéte critéreA% provient de81]. En utilisant le
développement au premier ordrexddans le cadre de I'approximation paraxiale (voinexe),
on obtient :

2
_ klmax

|q2max| - 2 ko



La fréquence spatiale transverse maximip) . est fonction de la résolutiod que l'on
souhaite obtenir sur 'image reconstruite de I'dbje, == g. On obtient une relation entre
I'épaisseur de 'objet, la longueur d’onde et Isal@tion de I'image :

2d?
e< - (5.4)
2
Le termeZTd exprime une profondeur de champ ou « depth ofsfec{DOF) qui s’écrit aussi en
fonction de I'angle de diffractiod,,,,, (5.3):

22

2
max

DOF =

by

La profondeur de champ doit étre supérieure a ikSpar de l'objet pour valider
I'approximation de projection{gure 5.3 (g) Dans ce cas, I'onde transmise peut étre assaciée
la projection de 'objet sur un plan unique. Daasas contraire~gure 5.3 (b), le plan objet
n’'est pas unique et I'image de ce plan présenterdéfaut de mise au point (dé-focus). La mise
au point sur différents plans pourra étre effectiees la profondeur de I'objet par propagation
(avec, par exemple, le propagateur de Fresnel)'atald transmise. Il faut noter que la
profondeur de champ est associée a la «résoldbagitudinale », de telle sorte que
I'approximation de projection implique de ne paso@re I'objet dans son épaisseur.

Dans le cas ou la profondeur de champ est inf&riadtépaisseur de I'objet, la reconstruction ne
sera pas unique : il y a indétermination du plamed®nstruction. La non-unicité du plan objet
est un probléme pour la reconstruction avec unrittgoe itératif. La sélection du plan objet
reconstruit peut s’effectuer au moyen d’une conteasur le support de I'objet comme cela est
illustré dang6]. Le support (voir section 7.1) de 'objet est tntrainte qui permet d’associer
une phase unique a l'intensité diffractée. On mesgans le plan de détection I'éclairement ou la
fluenceF qui est proportionnelle au module carré de lasfiamée de Fourrier des distributions
du champ électromagnétique au niveau des plantsgbjet p, :

F o |F{p,}1? = |F{p}° (5.5)

On reconstruit les phaseset ¢, avec les contraintes de suppsu; et sup, associées aux
plans p, et p, (Figure 5.3 (b). Ce qui donne :

Py = T{\/f ei"’l}

Et
Py = T{\/F ei‘pz}
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Figure 5.3 : illustration de la profondeur de champ.

Le support dans un plan donné peut-étre détermkprienentalement par rapport a la
construction de I'objet, par exemple en disposantnasque juxtaposé a I'objgt2]. Si aucun
support fixe n'est défini, il existe des procéduadgorithmiques comme le « Shinkwrapd3]

qui permettent de faire évoluer le support pourilcgeé réduise a la surface la plus petite
possible, ce qui permet de faire correspondreda pbjet avec I'objet. Si I'épaisseur de I'objet
est plus importante que la profondeur de chammpréeédure peut avoir des difficultés a
sélectionner un et un seul plan objet. A partif<l6), on a :

F{F}=p,1®p1 =p, ®p; (5.6)

Cette relation exprime que l'autocorrélation deanpl objet est identique. Elle souligne le
probleme d’unicité du plan de reconstruction quinghase est perdue. A partir de la relation
(5.6), on remarque que dans un probléme holographiguecbnstruction effectuée dans le plan
de la référence (voir section 7.2) est unique pugdgdentique a tous les autres plans.

Dans les expériences sur la diffraction et surldgmaphie présentées dans la suite, on supposera
valide I'hypothese de la faible ouverture numériglee détection de la figure de diffraction
(approximation paraxiale) et I'hypothése de I'obd compatible avec I'approximation de
projection.



6. Conditions de I'imagerie sans lentille

6.1 Détection et échantillonnage

6.1.1 Enregistrer la figure de diffraction

La propriété d’intégration temporelle du détectgdémeéralement présente dans tous les systemes
de détection optique, fait perdre toute informatiotemporelle », notamment la phase de la
fonction complexe qui décrit la distribution du offa électromagnétique dans le plan de
détection. C’est en cela que consiste le probleméadphase qui caractérise I'imagerie sans
lentille. Le détecteur CCD placé dans le plan dedi®n est sensible au flux moyen du vecteur
de Poynting pendant la durée de I'exposition. Emséquence, seule la distribution transverse
d’éclairement du champ électromagnétique, intéguede temps d’exposition, est enregistrée.
L’éclairement pendant le temps d’exposition esteddpx exposition » en terme photométrique
avec pour unité des Joules/m? ou nombre de photdn®ans la suite, on utilisera le terme
anglo-saxon de « fluence ». En régime de diffractie Fraunhofer, pour une faible ouverture
numeérique de détection (approximation paraxiale)emprime la fluence a partir de la relation
(5.2) (sans les constantes) :

F(r) = Wpero)l? = 19 = [Pl |

(6.1.a)

Cette relation décrit la figure de diffraction, yen du facteur d’homothétﬁzé (attention : les

constantes de normalisation sont omises), ayee klki la coordonnée transverse du plan de
0
détection et(r|) la transmittance de I'échantillon exprimée daaspace réel.

La relation (6.1.a) exprime [I'«intensité » issue de la diffraction udé onde

0

monochromatique, aveckoz%. On peut écrire la distribution spatiale assocféeec

WoT1y .
k=200

Yoo (1) = P, (k1) = Flt,,(r)}  (6.1.0)

Considérons maintenant une illumination « speatnal# large ». Si on illumine I'échantillon, la
transmittance de I'objet en fonction du temps sfgrp comme la transformée de Fourier des
différentes composantes spectrales transmise&pgetl:

t(r],t) = f t,(r]) e“tdw

Le champ diffracté pour chague composante specfjéle) est (aved, = % :

lpw(rj_) = pr(kl) = T{tw(ri)}

Ce qui permet d'obtenir le champ électromagnétidifftacté en fonction de I'espace et du
temps :



Yy, t) = f’#w(ﬂ) e ®tdey

Finalement, la fluence sur le détecteur est dopagdintégration temporelle du flux moyen du
vecteur de Poynting (toujours sans les constantes)

F(ry) = f (e, 0)[2dt

Et donc :

F(ry) = f oo (r)2deo = j F,(r) do

En introduisant la distribution spectrai@o) (& valeur complexe) de I'impulsion qui illumine
I'objet, on peut exprimer :

F(ry) = f I5(@)2 [ty (r) [2de = f Is(@)? Fy(ry) dw

La distribution de la figure de diffraction corresy a la « somme » des intensités diffractées
par chague composante spectrale. Il est trés iapode noter que chaque distributiB(r,)

est différente. Cette propriété correspond au pinéne de dispersion spectrale et est a la base
des considérations sur la cohérence longitudin2ées la suite de ce chapitre, on considérera
seulement le cas monochromatique.

6.1.2 Echantillonner la figure de diffraction

Le capteur CCD détecte et échantillonne la figuzedifraction qui est ensuite numérisée et
enregistrée sur support numérique. La matrice delpidu CCD correspond au plan de
détection. Le pas d’échantillonnage est équivaenra taille d’'un pixel,. La Figure 6.1
présente la relation entre les variables des 4érdifits espaces associés a I'expérience
d’'imagerie. Le plan objet et le plan de détectiontdes espaces « réels » de I'expérience, les
deux autres sont des espaces numériques.
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Figure 6.1 : définition des différents espaces damge expérience de diffraction.

Supposons que le CCD contienNex N pixels carrés, on peut introduire la transformée d
Fourier discréte de la relatidf.1):

N1 _ _jpntam)|?
Zn;m tAr(n: m)e N (6-2)

Fa, ;@) = [¥a, @ Q) =

La fonction discrétisé€,, (p; q) représente le signal détecté par une matrice % dieensions
deN x N pixels indexes pgy etq. La fonction discréetiség, (n; m) représente la transmittance
de I'échantillon par une matrice a deux dimensib®¥ x N pixels indexés pat etm.

En effectuant la transformée de Fourier de la &gie diffraction, on obtient 'autocorrélation de
la transmittance de I'’échantillon. Dans le domaliseret, il vient :

(pn+qm)

An,(;m) = (t @ ), (;m) = XNZ1Fy (05 q)e" W (6.3)

La fonction discrétiseel, (n;m) est représentée par une matrice de dimensionigdent
ata, (n;m). Il est a noter quéy, (p; q) est une fonction reelle, dodg (n; m) est une matrice
complexe Hermitienne a deux dimensions. La reladintre la taille des pixels, du CCD et
celle des pixels de la représentation discréteadegahsmittance ou de l'autocorrélation de la
transmittance\,. est donnée par :

__2m
T NA,

Ay (6.4)



Considérons la transmittance d’'un objet de dimensig a. Sa représentation discréte est la
fonction représentée parx n pixels de valeur non nulle dans une représentatiatnicielle de

N x N pixels. En considérant le facteur d’homothéz%i,eon a alors :

at=np, (65)

Ce qui permet d'établit la relation entre les paraes physiques du probleme et la
représentation discréte des fonctions.

6.1.3 Notion de sur-échantillonnage linéaire

La notion de sur-échantillonnage est essentielfes da probleme de reconstruction de la phase
par un algorithme itératif. Cette question serardd® dans le chapitre suivant. Intéressons-nous
pour le moment a la détection de la figure de aiffion dans un probleme d’imagerie sans
lentille.

On a le champ de I'image ou « field of view » (FOQ3rrespondant auX pixels de I'image
dans laquelle la taille de I'objet est définie pampixels. Le sur-échantillonnage linéaire est
déterminé comme étant le rapport entre la tailliage (V de pixels) et la taille de I'objet:(
de pixels) :

N
0=—
n

Avec la relation(6.4), on peut exprimer la taille du pixel dans I'espatget en fonction du
paramétre de sur-échantillonnage linééiret du nombre de pixels de l'image

ko, N
a—=—=A,

z 0
On obtient également, au moyen de la relatof), la taille du pixel du détecteur CCD :

Az
T 0a

Ay (6.6)

Dans une perspective de détection, I'échantilloendg la figure de diffraction doit s’effectuer
en respectant le théoreme d'échantillonn&gée 851 En accord avec ce théoreme, le pas
d’échantillonnage\, de la figure de diffraction doit respecter le émit de Nyquist, c'est-a-dire :

2T
meax

OU fnax représente la fréquence maximum contenue darnigueefde diffraction. En accord
avec la relation(6.3), la transformée de Fourier de la figure de dititat est donnée par
l'autocorrélation de I'objet. Donc, dans I'espaéeiproque de la figure de diffractioffy,,, est
donnée par les dimensions de 'autocorrélatioriatgdt. La propriété de I'autocorrélation d’'une
fonction est d’avoir une dimension linéaire équivae au double de celle de la fonction elle-
méme. Donc si la fonction est représentée mparn pixels de valeur non nulle dans une

Ay <



représentation matricielle dé x N pixels, le signal d’autocorrélation aura une ¢aille2n x
2n. Alors :

fmax =N A,
Et en utilisant la relatio(6.4).

A < 2m _AZ
kK=2nA,  2a

Donc, si le parametre de sur-échantillonnage lieésatisfai0 > 2, aucune information ne sera
perdue pendant la détection de la figure de diffstac en accord avec le théoreme
d’échantillonnage. Il est important de savoir quayrO = 2, la figure de diffraction n’est pas a
proprement parler sur-échantillonnée selon Shanmais exactement échantillonnée. Le terme
de sur-échantillonnage se définit par rapport éhiatillonnage de Bragg correspondatt & 1

en cristallographie. Il faut noter que, pour ungoa@tre de sur-échantillonnage linéaire supérieur
a un, la représentation @g (n; m) aprés reconstruction est entouree de pixels daivallle :
c'est le « zéro padding » en traitement du sigbalreconstruction, donc 'objet, est a support
fini, condition essentielle pour pouvoir définir sansformée de Fourier (fonction de carré
sommable). Cette zone de pixels nuls sera utipieée résoudre le probleme de la phase.

6.1.4 Echantillonnage par fenétre rectangulaire : le captur CCD

Je précise ici quelques propriétés physiques &daslétection et a I'échantillonnage d’un signal
analogigue en vue de sa numérisation. Le capteld €hantillonne du fait qu’il détecte et
integre le signal localement sur chaque pixel :edt considéré comme uppérateur
d'échantillonnage par fenétre rectangulaire et gradion a l'aide d'un filtre moyenneus6]
décrit par la relation suivante (pour une dimension

Fa, (p) = i S(ry —pAy) [F(TJ_) *rect (Z—J;C)J
p=1

La fonction rectanglerect (2—*) de largeun\, est analogue a la taille d’un pixel. En considéran
k

les pixels adjacents, la périodicité des pixelsidestique a leur taille. L'effet d’intégration du
signal sur un pixel est exprimé par la convolutitenla distribution d’'intensité dans le plan de
détection du CCD par la fonction rectangle car :

To+ Ak/2 +o00
(R ) L
f F(r))dr = f F(r)) rect( ) dr, = [F(rl) * rect (—)]
Ay A/,
To— Ak/2 —o0 0

Pour analyser les différentes propriétés de I'étlh@mage, passons dans I'espace réciproque
de variablex, espace de reconstruction de I'objet. On a:

N :
T{FAk (p)}(X) = 2 ) (x - Aﬂk) * [T{F}(X) Slnx(;C/AkAk)]

p=1



Cette relation souligne deux caractéristiques jpales liées a la détection par un CCD. La
premiére concerne le repliement de spectre silla thun pixelA, ne respecte pas le théoreme
d’échantillonnage, comme précisé au paragraphecgedit. La deuxieme concerne une perte
d’information sur I'autocorrélation de I'obj@{F}(x) a cause d’'une multiplication par un sinus-
cardinal, résultat de I'intégration locale du sigddfracté sur chaque pixel. Cet effet a pour
conséquences de limiter la possibilité de recoostnu et de dégrader I'image reconstruite. Ce
probleme est explicité dans Song e{@r].



6.2 Cohérence en diffraction

Une figure de diffraction peut se représenter comme figure d’interférence des ondes émises
par toutes les sources secondaires qui constifi@de transmise par I'objet (principe de
Huygens). Pour pouvoir discerner les speckles aumént la figure de diffraction (nécessaire a
son inversion), les sources secondaires doivesicétiérentes entre-elles (voir annexe).

6.2.1 Autocorrélation de I'objet et cohérence

Les propriétés de cohérence de lillumination dobjet sont présentées ici en exprimant

I'autocorrélation, c.a d. la transformation de Fewude la figure de diffraction. Les besoins en

cohérence longitudinale ou transversale, pour étregune figure de diffraction, sont relatifs a

la propriété d’'intégration temporelle pendant legassus de détection (voir section 6.1.1). Pour
une illumination « spectralement large », la flueparegistrée par le détecteur s'écrit :

F(r) = f oo () [2deo> = f F,(r) do

Ou F,(r,) représente une distribution spatiale différente renpour chaque composante
spectralev qui respecté6.1.b):

Yo (r) =Y (kJ. =T ;U_C)

Je veux effectuer la transformation de Fourier isegede la figure de diffractidn(r, ) dans la
variabler, pour d’obtenir 'autocorrélation de I'objet danasspace numérique de variate En
accord avec l&igure 6.Jon a :

T{l,[)w(rl)}rl—m =F {Lp (rl 2)}

zc . (ch)
zc Tw %Y

71 —~R

On peut effectuer, en considérant les propriétésrdothétie de la transformation de Fourier
(voir annexe), la transformation :

P D) = ()

Ou t, représente la transmittance de l'objet (2D) daess doordonnées de I'espace objet
notéx = RZ—C . Les constantes multiplicatives seront omisedgauite.

Finalement, la transformation de Fourierile; ) donne l'autocorrélation de la transmittance de
I'objet, notéed(R) :

AR) = FEGD)y, o = [ do (60 ® E)RD)

Et en développant le produit de corrélation, ihvie



A(R) = jdw de’ to(X) t, (X' = X)

Maintenant, considérons,(X) comme l'onde transmise par I'objet,(X) illuminé par une

onde électromagnétiqug, (X) : dans I'approximation de projectiot), = o, E,, . Dans un cas
général, la transmission de I'objet est fonctiodadengueur d’onde (voir section 5.1).

On écrit :
A(R) =de de’ 0, (X0, (X' = X) E,(X") E,* (X' = X)

Maintenant, introduisons I'espérance mathématidaketenir I'autocorrélation de I'objetA(R))
comme :

(AR)) = j do j dX' 0y(X")0y" (X' — X) (Ey(X') E (X' — X))

Ce qui permet d'introduire la « cross-spectral dgrignction » (voir annexe):
Wo (X', X" = X) =(E,(X") E,,” (X" — X))

W,(X', X" — X) représente le degré de cohérence transversakelestpoints de I'espace objet
X' etX' — X pour chaque composante spectrald_a fonction de cohérence spectrale s’exprime
aussi au moyen de la densité spectrale de puiskdacd? :

Wo X', X" = X) = |s()? po (X", X" — X)

On obtient finalement la reconstruction de l'autoélation de I'objeto aprés transformation de
Fourier de la figure de diffraction enregistrée ibtnminant cet objet par une impulsion de
distribution spectrale(w) et de degré de cohérence spectrgléX’, X' — X):

(ARR)) = [dw |s(@)I? [ dX" 0, (X0, (X" = X) uu (X', X' =X)  (6.7)

Cette relation permet d’estimer les propriétéswaision d’'une figure de diffraction en fonction
du degré de cohérence de lillumination.

6.2.2 Etude de cas

1) Pour une onde monochromatique (longitudinalemehg&@mte),|s(w)|? = §(w — wy), la
relation(6.7) devient :

(A(R)) = j AX" 04 (X")0u," (X' = X) ey (X', X' = X)

Dans un cas général, chaque valeuXen R% de l'autocorrélation correspond a l'intégration
0

deo,,,(X")o,, (X" — X) pour toutX’ pondeére par la valeur du degré de cohérgpce

Quand l'onde incidente sur I'objet est totalemeabérenteu, =1 quelles que soient les
positions transverses etX’ — X, et on obtient simplement I'autocorrélation debjét :



(Ay=A=(®o)

2) Pour une figure de diffraction enregistrée avec amge totalement incohérente, le degré de
cohérence spectrale a pour valeur zéro sauf paw peints identiques, mathématiquement
représentés par une distribution de Dirag = §(X). Il vient :

(A(R)) = 5(R)fdw IS(w)szdX’ o, (X" 2
La reconstruction est représentée par une disiwibgie Dirac pondérée par le flux transmis par

I'échantillon. Dans ce cas, la figure de diffranti@ssociée ne présente aucune structure spatiale,
elle est completement uniforme.

3) Pour le cas spatialement cohérent, on a :

(AR)) = f do [s(w)[2 j dX' 0, (X0, (X' — X)

On peut écrire :

“w) = [ do ls@)Pa, (x = RZ)

Dans ce cas, la reconstruction représente la « sopmes figure d’autocorrélation (identiques si
I'objet est indépendant de la longueur d’'onde)aqdisubi une homothétfa()@.
Par exemple, A(X) = §(X —X;),0ona:

zc_|?
AR = |sR3)

Avec un spectre centré sup de largeuw etA(R) centré suR; : wy = ng etAw = AR}Z(—C
1 1
On obtient ;28 = 22
Ry wo

La conséquence de cette derniere expression est gaint de I'autocorrélation situé &g a un
élargissement proportionnel a la largeur spectibac, en quelque sorte, la résolutioh de ce

point enR; est limitée par la largeur spectrale et est dopad@dR = R, i—w. Plus le point est
0

éloigné de l'origine, plus la résolution sera liéeit Considérons un objet de dimensigra
résolution minimum des points situés aux extrénmdgautocorrélation de I'objet est :

Aw AL
AR—aw—o—aTO (68)
Si on associe cette résolution a celle souhaitédasteconstruction de I'objet, on obtient le
besoin en cohérence longitudinale en fonction dailie de I'objet. Cela permet aussi de définir



la taille de la cellule élémentaire de cohérenogitadinalea dans le plan objet qui a permis de
construire le speckle situé a une distah@ei"—: du centre de la figure de diffractipra]:

4) Exemple de l'interférogramme d’Young.
Pour un interféerogramme d’Young, avec un objet fémathématiquement pafX) =

6( —%)+6(X+%),ona:

AR = [ do Is@)? [2800 + 80 =10 ey (=) # 60 + 1)y (=52, 22)]

Que I'on peut écrire en utilisant le changementatéabless (X — X;) =6 (R% - w) :
1
_ P zZC zZC N
(AR = | dw |5(w) [2 5(X) +6 (R}Tl - a)) iy, (@) + 8 (R}Tl + a)) iy, (a))]

Ce qui donne:

(AR)) = 2 S(R%)de Is(w)|? + |s(R}ZTi)

2 i ( R zc>
Ux, X,

2 (R zc> N ‘ R zc
Ux, X, s( X1)
Avec [ dw |s(w)|* = I, on peut encore écrire cela sous la forme :

La transformée de Fourier d’'un interférogramme dilg permet d’obtenir de I'information sur
la densité spectrale de I'impulsion et le degréai@rence. On peut obtenir ce dernier a partir de
l'intégration des deux derniers membres de I'exgoesprécédentg5]. On peut écrire :

zc. |2 zc
‘de |S(RX_1)| Mx, (RX_1)| _ |fda) IS(w)|2#X1(w)| _ |FX1(T = ())| _ |YX1(T = ())|
21, [ §(RZ) dR 21 21 2

. . X N 2 . .
Avec les relations entre v;;lrlabIeR):Z(—C = w et rz—; =1, our représente la variable spatiale de
1

l'interférogramme.

Remarque : le degré de cohéredngl(rz 0)| correspond a la visibilité des franges de

l'interférogramme en son centre= 0. De plus, pour un spectre centré sy, on exprime

' . 2mcz __ Aoz
linterfrangei = —— ==~
wo X1 X1



7. Construction des images

La premiere partie de ce chapitre introduit le proie de la phase « perdue » (non mesurée
directement) pendant I'acquisition de la figure diffraction et l'utilisation d’'un algorithme
itératif de reconstruction. Cette partie ne sers @daustive, ce sujet étant largement présenté
dans des travaux de thg$s, 89] et des publications sur I'imagerie par diffractioohérente
(CDI). La seconde présente le principe de I'holppia par transformée de Fourier (FTH).

7.1 Probléme de la phase et algorithme de reconstrucimo

7.1.1 Le probleme de la phase et I'oversampling

Comme indiqué précédemment, I'expérience d’imagegies lentille ne permet pas de détecter
la phase du champ électromagnétique diffracté ewregistre seulement l'information sur
lamplitude. La problématique de la reconstructiest donc de retrouver I'objet sans
l'information sur la phase dans I'espace réciprodugeprincipe réside dans un échantillonnage
suffisant des données de diffraction. Contraireraem probleme cristallographique ou les seuls
échantillons connus correspondent & un échantdigara la fréquence de Bragg, la diffraction
sur un objet unique et isolé permet d’obtenir uigereé de diffraction continue qui peut étre
échantillonnée finement. C’est la dimension finie kbbjet (notion de support de l'objet),
associée a un échantillonnage suffisant de la digle diffraction, qui est a la base de la
résolution du probleme de la phase. C'est l'idéeettdppée par Sayre et Baié€$, 91]|basée sur

la démonstration théorique de l'unicité de la phdaes un probléme de dimension supérieure a
un (de nombreuses références sur ce sujet sontédendans[92]). En effectuant un
échantillonnage linéaire de la figure de diffragtia la fréquence de Nyquist, avec une
périodicité d’échantillonnage double de celle dadsy, on ne perd pas d'information sur la
détection de I'amplitude diffractée. De plus, umdugon unique peut étre trouvée pour une
fonction contrainte par un support fini.

A partir de ces principes, Miao, Sayre et Chapmanhprésenté une autre explication de la
résolution du probléme de la phase par I'oversamgplp2]. Par exemple, si on réduit le
probleme a une dimension, le signal est échantilosur un vecteur de N pixels. Dans le cas
d’'une transmittance réelle, le nombre de variallesnnues (ou a déterminer) est égal a N (les
N pixels de I'objet), alors que, du fait de la cerdymétrie du module de la transformée de
Fourier, on dispose seulement de N/2 équationsgparntfantes, correspondant aux N/2 pixels
d’information indépendants sur la CCD. Le probléamest pas soluble : c’est la conséquence de
la perte de la phase. Le sur-échantillonnage lieé@® = 2) permet d'obtenir 2 fois N/2
équations indépendantes. L'objet lui reste codé\spixels (on a donc toujours N inconnues).
Le nombre d’équations est maintenant identique @abme d’inconnues et le probleme peut
théoriquement étre résolu. Pour un probleme a umeergion, le paramétre de sur-
échantillonnage linéaire doit étre au moins de dé&mxsuivant le raisonnement ci-dessus, cela
n'est pas nécessaire pour un probléme a dimensigtipha. La condition d’oversampling est
satisfaite si le nombre de pixels nuls autour dbjét est au moins identique au hombre de pixels



non-nuls qui définissent I'objef93]. Il y a une distinction a faire entre la notion slar-
échantillonnage ou oversampling et celle de suastilfonnage linéaire.

7.1.2 Reconstruction de la phase par algorithme itératif

L'imagerie par diffraction cohérente repose sur weeonstruction de la phase associée a
'amplitude diffractée. La phase est reconstruitg pn algorithme numérique itératif appelé
algorithme de « phase retrieval ». Ce type d’atbore reconstruit de facon simultanée la phase
dans l'espace réciproque (plan de diffraction) attransmittance complexe de Il'objet. La
reconstruction consiste en une multitude d’itéretientre I'espace objet et I'espace réciproque,
ces deux espaces étant reliés par une relatiorodeeF. La convergence de l'algorithme est
assurée par une (ou des) contrainte(s) appliquéefs) chacun des espaces. La plupart des
algorithmes se basent sur une contrainte connug atayue espace : les données de diffraction
fixent la valeur de I'amplitude dans I'espace réofue et I'objet est contenu dans un support.
En fonction des expériences, le support peut &tneom connu avec précision. Dans tous les cas,
on sait que I'objet est supporté par son autocatiofl. Trés brievement, voici la procédure
générale des algorithmes de reconstruction dedaegyliécrite en quatre étapes)(re 7.) :

(1) TF de 'objet (g) apres contrainte (obtention dphaseD)
(2) Application de la contrainte sur I'amplitude difftae (G)
(3) TF inverse de I'estimation du champ diffracté

(4) Application de la contrainte sur I'objet

Une solution est trouvée quand elle satisfait ®ules contraintes (minimise I'erreur).
L’algorithme débute en appliquant une ph@saléatoire.

g———=F| —=GC =[Gle*

SATISFY SATISFY
FUNCTION FOURIER
CONSTRAINTS CONSTRAINTS

g T} |e——G'= |Fle'®

Figure 7.1 : Schéma de principe de I'algorithme deconstruction de la phase. D’apres Fien(f4].

En 1972, Gerchberg et Saxton développent un afgoeitqui permet de reconstruire un objet a
partir d'une mesure en intensité dans I'espace|f¢edt de la mesure du module de Fourier
|F| de I'objet[95]. L'algorithme converge en itérant entre les domairobjet» et Fourier et



utilise la contrainte des modules dans chaque dwraiut en conservant a chaque itération la
phase calculée. Quelques années plus tard, Fieodfienla contrainte appliquée dans I'espace
objet de l'algorithme de Gerchberg-Saxton. Celamatrla reconstruction de I'objet a partir
d’'une simple mesure du module de Foufi&r d'un objet (figure de diffraction) sans la mesure
de |f| plus difficilement accessible a I'expérient&s, 971 Il propose de prendre comme
« input », avant contrainte de Fourier lors détationk + 1, I'entréeg,,, donnée par :

L aixey
90109 ={y (o Bor ey x € y

Ouy est la région qui inclut tous les points pour ledgg,'(x) viole la contrainte dans I'espace
objet. Le paramétref peut étre ajusté pour favoriser la convergence l'agorithme.
L'algorithme de Fienup (HIO) est le plus utilisé imglus récemment, Elser a généralisé une
approche appeléedifference map. Cet algorithme repose sur la projection surafgmces de
contrainte§98] qui peuvent étre par exemple le module de Foueesupport de I'objet, mais
d’autres contraintes peuvent étre adaptées.

Les reconstructions qui seront présentées dans areusuorit utilisent plusieurs approches
implémentées dans le codeHawk» [99] développé par notre collaborateur Filipe Maia du
groupe du Prof. Janos Hajdu a Uppsala, notammeratl¢mrithmes Hybrid Input-Output (HIO)

et Relaxed Average Alternating Reflector (RAARDO]. Pierre Thibault, du groupe du Prof.
Veit Elser, Cornel University, nous a fourni un ecatlapté a nos données expérimentales, basé
sur I'algorithme « difference map ».

7.2 Holographie par transformée de Fourier

7.2.1 Introduction et concept de I'holographie

Le principe de I'holographie a été proposé par e@abor en 1948.01] comme moyen de
reconstruction du front d’'onde. L'objectif est dfegistrer 'amplitude et la phase de I'onde se
propageant de l'objet au plan de I’hologramme. G@#age, comme I'étymologie grecque du mot
holographie l'indique (« holos » tout, « grapheicsire), contient toute l'information sur I'onde.
Le schéma holographique consiste a enregistreintesférences entre I'onde diffractée par
I'objet et une onde de référence. Il existe de nemdes configurations pour créer I'onde de
référence. Elles se divisent en deux classes défjpar la position du point source de I'onde de
référence : sur l'axe optique pour I'holographign<ine », hors de l'axe optique pour
I'holographie « off-axis ». L’holographie par trdosnée de Fourier (acronyme anglais FTH) est
une approche holographique « off-axis » ou la rstanotion est effectuée par simple
transformation de Fourier de I'hologrammi®?2]. Expérimentalement, elle nécessite de placer la
source ponctuelle de I'onde de référence a unardistappropriée de I'objet. Le champ de I'objet
interféere avec l'onde de référence produite patecsburce pour former I'hologramme. La
résolution de I'image obtenue par FTH est limitaelp taille du point source référence.

Dans la gamme spectrale UV-X, les difficultés peowient de la création de la source ponctuelle
qui doit étre placée dans le voisinage de I'olijens I'expérience de McNulty'], la référence
est obtenue par focalisation dans le plan de ltolbjee autre approché8] utilise un masque



perforé, dans le plan de I'objet, pour crée la seynronctuelle. Typiquement, la résolution finale
de cette technique est en général moins bonne guaconstruction itérative par « phase
retrieval », notamment a cause de la nécessitésdesir d'une source ponctuelle résolvante par
focalisation a ces longueurs d'onde X. Dans ledca®asque perforé, c'est la brillance de I'onde
de référence qui limite le contraste des frang@geaiférence et donc le signal enregistré dans
I'hologramme. Généralement, I'obtention d'un cogtea important nécessite d’avoir une
«source large », ce qui du méme coup limite lesoludions accessibles. Néanmoins,
I'holographie par transformée de Fourier est attra@our de nombreuses applications grace a
sa simplicité et pour sa reconstruction directesarts ambiguité (contrairement a I'approche
itérative de la reconstruction CDI). De nombrewwvaux ont été réalisés depuis pour pouvoir
utiliser une référence étendue tout en conseragmbssibilité de haute résolution. On notera une
application de la déconvolutign03], un schéma basé sur des références ponctuelléplesil
[104], un cas particulier d'utilisation d’'un URA.05], ainsi qu’une une combinaison du schéma
holographique et de la reconstruction par phasievat [106]. Récemment un schéma utilisant
une référence rectangulaire (non ponctuelle) apésposé par Podorov et &lL07]. Cette
approche a ensuite été généralisée par Guizar g8l a des références de formes multiples
avec une approche appelée « Holography with Extefiference by Autocorrelation Linear
Differential Operator (HERALDO) ». Les expérienatBolographie présentées dans la suite de
ce Mémoire, utiliseront cette derniere technique. @us, des considérations sur le « signal »
enregistré dans les hologrammes seront développées.

7.2.2 Principe de I'holographie par transformée de Fourie

Considérons la fonction de transmission (exprinaes slimension) de I'échantillon constitué
par I'objeto et par la référence On a :

t=o0+r

En régime de diffraction de champ lointain et pone faible ouverture numérique de détection
(approximation paraxiale), on a sur le plan dedtie la figure de diffraction ou I'hologramme
(6.1).

H = |F{t}|> = IT|?

Avec les transformations de Fourier de l'olsf§b} = 0 et de la référencE{r} =R, on a
aussi:

IT|? = |0+ R|? (7.1)

L’hologramme est ensuite détecté et échantillorerélgp CCD comme cela est précisé dans le
chapitre 6.1. Toute l'analyse qui suit I'enregistent de I'hologramme s’effectue sur les
signaux discrets au moyen d’outil informatique.tilise ici une description analytique qui est
suffisante pour la description du principe de retaction. La reconstruction est obtenue par la
transformation de Fourier (inverse) de I’hologranm(s®reporter aux relations en annexe) :

FHH}=F H{IF{}? =t ®t



La transformation de Fourier de I'hologramme, enoag avec la relatiofi6.3), correspond a
l'autocorrélation de la transmittance de I'échaonil En développent la transmittance, il vient :

tQRX®t=0Qo+rR r+oQ@r+rQo (7.2)

Ce sont les deux derniers termes de cette expresgid correspondent a la reconstruction
holographique. Ces deux termes, complexes conjuguéde I'autre, représentent le produit de
corrélation entre I'objet (complexe) et la référencCette derniére expression explicite la
caractéristique du schéma holographique par TFédalution est limitée par les dimensions de
la référence. Une reconstruction holographique p@&atire comme le produit de convolution de
'objet par la référence, cette derniére jouantréle équivalent de celui de la « fonction

d'étalement du point » (point spread function, RBE) systéme optique.
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Figure 7.2 : Principe du schéma holographique paatrsformée de Fourier

La condition, inhérente a I'holographie off-axist ¢& séparation « spatiale » des termes de
I'expression (7.2). Cette séparation est reliée a la séparation adpatintre le point source
référence et I'objetKigure 7.3. En considérant le probleme & une dimension apatia
transmittance de I'objet s’écrit :

t(x) =o(x) +r(x —xq)

La distancex, représente I'écart entre I'objet et la référenicbologramme se décrit alors
comme(7.1):

H=|o(k)+ R(k)e‘ikx°|2 = [0(k)|? + |[R(K)|? + 0*(k) R(k)e~ k%o + 0(k) R*(k)e'k*o

Ou 0(k) et R(k) sont complexes, ave®(k) = |0(k)|e!?o®) etR(k) = |R(k)|e!?r(),
Finalement:

H=100()1> + [RU)I? + 2 |0 IR(K)| cos(pp (k) — pr (k) — k xo)



Le dernier terme (terme hétérodyne) de cette egjmesest celui qui est a l'origine de
l'interférence entre objet et référence. Il repnésde codage de I'amplitude et de la phase de
I'objet (et aussi de la référence) dans les moutuiatde I'hologramme. En appliquant la

transformationk =r7k° (espace réciproqueé — espace de détectiof) les modulations de

I'hologramme ont une périodicité éé . La reconstruction de cet hologramme donne :
0

FHHY=0(x) *0(x) +r(x) *7(x) + 0*(—x) *7(x — %) + 0(x) *7*(x + x¢)
Qui peut encore s’écrire comr(ie2):
FHH} = [0 ® o](x) + [r @ T](x) + [0 ® T](x — %) + [r ® 0] (x + xo)

Alors que les « termes centraux » sont centréaigine, les deux images sont situées de part
et d'autre de l'origine a une distancg Il y a séparation holographique (avec une réfaren
ponctuelle) si cette distance est supérieur &ois la dimension de I'objet{gure 7.3.



8. Signal, bruit et efficacité de diffraction

En principe, I'imagerie sans lentille est « limitgar diffraction », c.-a-d. limitée par la
configuration de détection (ouverture numériqueddeection) et par la longueur d'onde. En
réalité, les limitations concernent principalemiensignal enregistré et contenu dans la figure de
diffraction, notamment du fait de I'angle maximum diffraction pour lequel le rapport signal
sur bruit (SNR) permet d’extraire l'information mSsaire a la reconstruction (diffraction
intensity-limited resolution). La qualité et la ofgtion accessibles sur I'image reconstruite, a
partir d'une figure de diffraction ou d’un holograra, sont reliées a la quantité/qualité du signal
de diffraction enregistré et utilisable par le gssus de reconstruction. La technique d’'imagerie
sans lentille a l'avantage de ne pas étre limitbgsiguement par un systeme d’imagerie.
Cependant, les limitations proviennent du procesdgsrithmique de reconstruction qui se
substitue au systéme physique. Outre les limitatinhérentes aux processus de reconstruction,
gue sont la capacité a reconstruire la phase poQDI ou les propriétés de la référence pour le
FTH, la limitation fondamentale provient des déastir la mesure. Ces défauts peuvent étre
issus d'erreurs sur la mesure comme le manque meéds (bloqueur de faisceau direct) ou bien
un défaut de cohérence de lillumination des édhamns. Les autres défauts majeurs sont les
bruits pendant I'acquisition des données de difivac et notamment le bruit de photon. Le bruit
de photon est inversement proportionnel au homerphitons détectés. Le nhombre de photons
incidents sur le détecteur dépend du nombre deopkatcidents sur I'échantillon (la dose) et
des propriétés de diffraction de ce dernier, notanmimi’efficacité de la diffraction. Une
expérience de diffraction sera alors dimensionméfoection des propriétés de I'’échantillon qui
détermineront la source de lillumination & utiliselongueur d’onde, durée et nombre
d’'impulsion, et bien entendu la brillance de larseu L'estimation du nombre de photons
incidents sur le détecteur — en fonction des pébgsi de I'échantillon, de la relation entre
'exposition (la dose) et la résolution accessible I'image — ont fait I'objet de nombreux
travaux [109-112] Je reprends ici quelques notions sur la conidhutles éléments d'un
échantillon au signal diffracté pour introduiredénéfice de l'utilisation de référence étendue
dans les expériences d’holographie présentéedaltnaisieme partie.

8.1 Limitation par le signal et rapport signal sur bruit (SNR)

8.1.1 Le rapport signal sur bruit (SNR) et bruit de photon

Toute détection d'un signal, quel gu'il soit, sewpagne d'un bruit, enregistré en méme temps
que le signal et s'y superposant. Le rapport siganelbruit permet de quantifier la qualité de
cette détection. Considérons un signal bruité :

S@) = (S®)) + X,() + X, (1)

Ou (S(t)) représente le signal idéal non brulg(t) etX,(t) sont deux processus de bruit
indépendants (non-corrélés) d'espérance fillét)) = (X,(t)) = 0. La variance de chaque
processus de bruit (d’espérance nulle) est donrafe lg moment d’ordre 2 {X,?(t))



et(X,%(t)) ; la variance de la somme de deux processus noékesrest égale a la somme des
variances de chaque process((s(; (t) + X, (t))z) = (X, 2()) + (X,%(t)).

Le rapport signal sur bruit (SNR) du signal mesi(itd est défini comme :
(S(®))
Jxz @ + 7o)

SNR =

Les bruits, pendant le processus de détection,jgment de trois sources différentes : le bruit
de photons, le bruit de détecteur et le signalgitaralLe bruit de photons provient du processus
intrinséque a la détection de particules quansfiée les photons. La statistique associée est
celle de Poisson, de variance égale au nhombre a®-gliénements incidents sur le détecteur.
La propriété statistique du bruit de photons estaiement liée au nombre de photons détectés :
c’est un bruit signal-dépendant. Les bruits de déte sont relatifs au systeme de détection. Je
mentionne principalement le bruit dO a I'agitatitrermique des porteurs de charge, « dark
charge », et le bruit associé au processus deédeatnplification électronique, « readout noise ».
Enfin, le signal parasite, comme son nom l'indiguvient des sources de photons parasites a
la mesure.

La propriété énergétique du rayonnement UV-X faiévploir les propriétés quantiqgues de
I'’échange d’'énergie, et donc le bruit de photorénd&salement les autres sources de bruit sont de
moindre importance. Le bruit de photon est prépmamédans toutes les expériences de
diffraction dans le domaine de longueur d’onde UVMeX qui n'est pas le cas, par exemple, pour
le bruit de lecture-échantillonnage. En fonctionddumaine de longueur d’onde, le systeme de
détection a une sensibilité différente aux diversesrces de bruit. Le nombre de photons
détectés par pixel est proportionnel a la flueRur le détecteur. Si I'on associe la fluence sur
le détecteur au signal, le rapport signal sur lasiitdonné par :

SNR=—="

VF
A partir du rapport signal sur bruit, on peut inhoore le critere de Rose selon lequel le signal se
distingue du bruit quand le rapport est supérievégal & 5113, 114] Suivant ce critére, quand,
par exemple, seul le bruit de photon est considémombre minimum de photons par pixel doit
étre de 25. Ce critere permet de donner un ordrgrdadeur de la dose nécessaire sur
I'échantillon pour enregistrer une figure de difftian reconstructible, pour un élément de
résolution donnél11]. Généralement appliqué aux reconstructions itératice critere permet
d’estimer la limite dans laguelle I'algorithme d=onstruction peut extraire de I'information de
la mesure.

8.1.2 Image et résolution limitée par le signal enregis#

La figure de diffraction, qui représente le modaéeré de la transformée de Fourier de I'onde

transmise par I'objet, est une fonction de carr@reable. De ce fait, les composantes associées
aux hautes fréquences spatiales tendent versilz@ignal a enregistrer diminue & mesure que

'on étend la gamme fréquentielle. Pour cette rgidonfluence du bruit est toujours plus



importante sur les hautes composantes fréquestidilene image. Comme dans tout systéme
optique de formation des images, la résolutioniaegies est directement reliée a la valeur des
composantes fréquentielles accessibles, et doriousetture de diffraction. De ce fait, la
limitation sur la reconstruction sera principalemeame limitation sur la résolution.

En régime de diffraction de Fraunhofer (approxiomgparaxiale), la relation entre I'étendue de
la figure de diffractionL et les composantes fréquentielles maximum reptésew,, ,, est
donnée par :

L=22Q2 0max)

Avec z la distance objet-détecteur g#tla longueur d’'onde. En s’appuyant sur le théoréme
d’échantillonnage, on définit un critére de résolutdit de la demi-période (« half period
resolution »).

r=——=—" (8.1)

2 Omax kimax

Ce critére fait la correspondance entre la frégeepatiale maximum détectée sur la figure de
diffraction g, .« €t la résolution sur 'image reconstruite : laot@don est définie comme la
demi-période de la composante fréquentielle maxirpoésente sur la figure de diffraction. On
obtient alors :

On obtient aussi, en exprimahten fonction du nombr#& de pixels considéré sur la figure de
diffraction et de leur tailld,, :

_ Az
T NA,

r

Cette derniere relation sera souvent utilisée gaulte pour estimer la résolution en fonction du
« signal » présent dans la figure de diffraction.

La limitation sur la résolution provient de la lbmide vraisemblance des détails reconstruits sur
I'objet. Statistiquement, la vraisemblance des cosaptes bruitées est faible. Une fonction qui
représente le SNR d'une figure de diffraction pétre utilisée pour estimer la résolution,
puisque le SNR quantifie la vraisemblance de la umesde la figure de diffraction.
Généralement, pour obtenir une image de I'objet ave « bonne fidélité », on peut effectuer la
somme de différentes reconstructions « indépengantebtenues par exemple avec une
reconstruction CDI. La statistique aura pour effetténuer les fréquences spatiales bruitées et
ainsi obtenir une meilleure estimation de la résmtu« réelle ».



8.2 Distribution de I'éclairement

8.2.1 Fluence sur le détecteur d’'un élément de résolution

L'objectif de cette partie est d'estimer, de facplus ou moins grossiere, l'efficacité de
diffraction d’un objet en fonction de ses propri&tdimensions, transmission et de la résolution
souhaitée sur I'image reconstruite de celui-ci.fficacité de diffraction se quantifie par la
« fluence » dans le plan de détection ou par lebmerde photons par pixel du détecteur. La
fluenceF exprime le nombre de photons, par unité de sugagendant le temps d’exposition,
accumulé sur le capteur CCD. C’est la mesure a@&ntgour I'évaluation du signal de détection.
On définitE. comme une estimation du nomhbrede photons diffractés sur la zone d'intérét de
la figure de diffraction (fluence moyenne). Cettme est celle qui permet de résoudre I'objet
avec la résolution ; elle est limitée par I'angle de diffraction ééténdue de la figure de
diffraction L. On définit alors '« élément de résolutionr>comme la cellule élémentaire que

I'on peut résoudre — appelé aussi « voxel » pouprabléme a 3 dimensions. On définit la
A%2z2
r2

sous illumination de longueur d’ondeOn obtient alors :

surface de détection utig = sur le détecteur (CCD) situé a une distande I'échantillon

n  nr?

E=—=——
Ts2 0 )2z2

On définit :

- La section efficace de diffusion comnag = |T|?r? avecT la transmission moyenne de
'élément de résolution. Cette transmission represde rapport des contrastes entre I'objet
diffractant et son environnement.

- Le nombre de photons diffractés= o,F;,. aveckF;,. la fluence incidente sur I'échantillon.
On aalors :
n = |T|?r2Fje « 12

Qui représente le nombre de photons diffractés gutigmnel a la surface de I'élément de
résolution ou de I'élément diffractant. Cette esgien est identique a la référerjéé 1] dans
laquelle les auteurs expriment la transmission migeen fonction de la densité électronique
d'un « voxel ».

Finalement, la fluence moyenne sur le détecteur po@&lément de résolution est :

__Fincller4
T 2272

o r#

Pour une résolution souhaitéeil y a une évolution proportionnellerd de la fluence sur le

détecteur. Cela provient de deux effets, I'un liBrmmbre de photons diffractés et l'autre a
I'angle de diffraction délimitant la zone de sigparmettant de résoudre I'élément de résolution.
Il faut remarquer que cette relation est identigur constantes du calcul de la diffraction d'une

ouverture carrée de dimensioret de transmissioR:



F(x,y) = Fin;|27;|22r4 sinx(;{—g) Sin}}(}/_;) 2
@ @

Ou d’une ouverture circulaire de diameétre

npr 2
Fp) = Fm;lzzlzzr4 ]1(%))
Az

8.2.2 Considérations pour un échantillon a 2 dimensions

On traite ici le probleme en considérant I'objehsldi« approximation de projection » (objet en
2 dimensions). La transmittanc@, ) de I'échantillon (voir chapitre 5.1) est représentomme
une distribution transverse d’éléments de résalutide transmission moyenfie Considérons

le signal d'une figure de diffraction d'un objet demensioru que I'on veut résoudre avec une
résolutionr : si on considére I'objet constitué Ng « éléments de résolution » (briques de base)
de dimensiom, le nombre de briques de base est proportionfeedanension de I'objet élevée

2

au carré N, = =

rz’°
La fluence moyenne peut s’exprimer par :

FinclTI?a?r?
Fa=NbFr=L0<a2

A2z2

(8.2)

Cette relation s’obtient aussi comme le nombreldegns n diffractés par I'objet de dimension
a (n = F;,,|T|?a?) divisé par la surface de détection utite

Le gain de fluence pour une étendue de fréquenatakp déterminée correspondant a une
résolutionr est proportionnel a la surface de I'objet. Il faoter que la relatloi\? est relative a

la taille du grain de speckle, la plus petite éntt détecter sur la figure de diffraction, qui
détermine notamment la taille du pixel du détect8uron considére maintenant le hombre de
photons diffractés par pixel du capteur CCD, orneuibt

Finc|T|2T2

— 2 —
n—AkFa— 02

(8.3)

AvecA, = AZ (6.5)la taille d'un pixel du CCD & le paramétre de sur-échantillonnage linéaire

0
(voir section 6.1.3). Finalement, le nombre moyenptiotons par pixel est indépendant de la
taille de I'objet représenté par une transmittaac2 dimensions et de la longueur d’onde. Ce
résultat se retrouve (aux constantes pres) danséflxence[112] relation (13) ou la
transmissionT|? est exprimée pdf|? = r,212|p,|*r? et p, est la densité électronique d’'un
« voxel ». Ici, contrairement a la considération«dvoxel » d’'un probleme en trois dimensions,
la transmission moyenn&|?, de I'objet & 2 dimensions, est indépendante aesrions.

Le calcul précédent, comme daBisen et al[112], est basé sur une contribution incohéreles
différents éléments de résolution de I'objet. Contaes le cas d’'une illumination incohérente



de l'objet, il n'y a pas d'information structureldans la figure de diffraction associée a une
structuration particuliere de I'objet. On a justeeuestimation de la fluence moyenne sur le
détecteur proportionnelle a la taille de I'éléméatrésolution que I'on souhaite résoudre.

Il est important de noter que la structuration'dbjét, sous une illumination ayant une cellule
de cohérence transverse et longitudinale supériauig dimension de I'objet, implique une
structuration importante de la figure de diffrantiassociée. En termes de capacité de détection
et de SNR, cette structuration de la figure deratition joue un roéle important et doit étre
considérée pour une expérience d'imagerie sanfident

Les constructions cohérentes «internes » de lardfigle diffraction, appelées speckle, sont
issues d'interférences entre les différentes beqde base. Pour un objet de structuration
complexe, la distribution du speckle sera complaka’y a pas de « structuration simple » de la
figure de diffraction. De ce fait, I'information sla position de chaque brique de base nécessaire
a la construction de I'objet est dépendante du dreispeckle. Donc, dans les considérations de
I'équation(8.3), méme si la fluence et le signal global sont propoenellement accrus avec le
nombre de briques de base, l'information nécessairka reconstruction de l'objet reste
proportionnelle a la taille des briques de basdrekoent dit, il est nécessaire d’avoir un SNR
suffisant pour chaque brique de base individuedlgr pouvoir reconstruire I'objet. Cette notion
est explicitée dans le paragraphe suivant. Cegaingfigurations et dispositions des briques de
base permettent des configurations plus « détestemi», comme cela est le cas, par exemple,
pour des échantillons avec une structure périodidifizaction cristallographique standard). Un
objet structuré permet une distribution additives dpeckles identiques et additive, avec un
nombre moindre de configuration$15]. Ceci justifie I'utilisation de nano-cristaux poles
premiéeres experiences sur LC[22].

L'effet de la « complexité » de structuration debjet sur sa capacité de reconstruction sera
illustré dans la partie expérimentale, section 9.2.



8.3 Contribution de I'échantillon au signal

8.3.1 Avantage du terme hétérodyne

L'objectif est de qualifier 'impact « signal » sla figure de diffraction d’'une partie localisée
d’'un échantillon par rapport & sa globalité. Poglacon va considérer le signal diffracté par
I'échantillon composé de deux contributions, unevpnant de ce que I'on appellera par la suite
I'objet o et l'autre d'une « référencer» méme si I'on n'est pas forcément dans un probléme
holographique. L'objet « référencerpeut correspondre a un détail de I'échantillonélégment

de résolution ou au contraire & un objet diffracferportant. On détecte I'éclairement et plus
particulierement la fluence associée a la diffactie I'échantillon :

F=|F{o+71}? =10|?> + |R|?> + O*R + OR* (8.4)

OUR etO sont respectivement les amplitudes diffractéaseissle la référence et de I'objet. lls
représentent les distributions spatiales des amdgid diffractées (les variables sont omises). La
question principale est: comment intervient, démssignal diffracté par I'échantillon, la
contribution de I'élément &» via son amplitude diffractée Re» ? Cette contribution est
fonction des propriétés physiques de la référama@mment sa transmission et ses dimensions.

L’expression de la fluencg.4) est constituée de 2 termes homodyitd$ et|R|?, et du terme
hétérodyne|0||R| cos Ap. Le terme hétérodyne correspond a l'interférenteed objet et la
référence reliée a la construction cohérente déglare de diffraction. Dans un probleme
holographique, le terme hétérodyne contient l'infation nécessaire a la construction de
Iimage de I'objet. Dans ce cas, le signal contdans la figure de diffraction est proportionnel a
'amplitude des modulations du terme hétérodyne.

La valeur du terme hétérodyne, pour une contributibjet donnée, peut étre amplifiée par une
contribution importante de la référence. Il y a &figation du signal du terme hétérodyne par le
signal issu de la référence. La présence d’'uneargté étendue permet de profiter de ce qui est
appelé « heterodyne advantagé 36, 117]: I' « amplification » du signal diffracté par I'gdt a
travers son interférence avec le signal diffractélg référence. C'est la présence de ce terme qui
explique, dans un premier temps, I'améliorationsifynal de diffraction enregistré avec une
référence qui a une contribution importante adarg de diffraction.

8.3.2 SNR du terme hétérodyne.

Le signal diffracté par I'échantillon est analysé én utilisant le rapport signal sur bruit. Ce
rapport permet de quantifier plus précisément dinfation contenue dans une figure de
diffraction. Pour établir ce rapport, il est imgort de déterminer la partie signal, c'est-a-dire
linformation que l'on souhaite acquérir, et lesusmes de bruit pendant le processus de
détection. Dans ce qui suit, on considérera seuletaecontribution du bruit de photons, bruit
signal-dépendant d&VR = VF. Les autres sources de bruit, telles que le uteitlecture-
amplification, ne sont pas considérées ici.



Le rapport signal sur bruit est trés dépendantignas que I'on considérera comme « utile »
(contenant de I'information) pour la constructianldmage. Si I'on considére I'échantillon dans
sa totalité, objet et référence, le rapport eshéqar :

0]2+|R|*+2|0||R]| cos A
SNR_IIIIIIII @

— 2 2
= o F ROl i V1012 + |R|? + 2|0]|R| cos Ap (8.5)

Un rapport qui est supérieur a celui de l'objetlsetuqui croit avec la contribution de la
référence.

Si I'on considére maintenant que le « signal utile la reconstruction provient seulement du
terme hétérodyne, comme cela est le cas en holigrde SNR associé s'exprime :

OR* + O*R
V1012 +|R|? + OR* + 0*R

SNRh -
En exprimant seulement I'amplitude des modulatidussignal issu du terme hétérodyne, cela

devient :

2|0||R]
V1012 + [RIZ + 2|0]|R|

SNRh =

Analysons différents cas extrémes pour quantifieflience des différentes contributions objet
et référence au SNR. Premiérement, la référend®lget ont des contributions quasiment
égales au signal diffracté :

0] = |R|
On peut simplifier 'expression du SNR précédente:
SNR =~ |0| = |R|

Dans ce cas, le SNR sera proportionnel a la catitib au signal diffracté de I'objet ou de la
référence.

Considérons maintenant I'utilisation d’'une référigomme un objet diffractant fort par rapport
a un objet faiblement diffractant, de telle sontie ¢jon peut négliger la contribution de I'objet au
signal diffracté. Dans ce cas, on considére laribriton au bruit provenant seulement de la
référence. On obtient :

2|0|IR|
SNR=——= |0 8.6

Le SNR est limité par la contribution de I'objetbi@ment diffractant. Ce résultat, qui constitue
une approximation grossiére, met en défaut la pitisgid’augmenter, par le terme hétérodyne,
la capacité de détection d’un objet faiblementrddfant.

De facon similaire, si la contribution de I'objett @lus importante que la référence, comme cela
est le cas dans les expériences d’holographiegesformée de Fourier, on a:



. 2l0lIR| __

SNR =~ Torz = IRl (8.7)
En conclusion, malgré I'amplification du « signaitile » par le « signal fort » dans le terme
hétérodyne, le rapport signal sur bruit dans uatisijue de Poisson du bruit de photons,
semble toujours limité par le « signal faiblé».8, 119] et ceci a cause d'une contribution
importante au bruit du «signal fort». Le SNR skEmtoujours limité par la contribution
« faiblement diffractante » d’un échantillon. Poue référence de faible contribution a la figure
de diffraction, le SNR est limité par cette conttibn. Pour une référence de forte contribution,
le SNR reste limité par le signal diffracté parbfet. Cela est en désaccord avec I'effet de
« I'heterodyne advantage » évoqué précédemment.

8.3.3 Référence étendue et reconstruction.

Tout d’abord, considérons la contribution, suritaufe de diffraction, d’un objet en fonction de
sa structuration. Par exemple, si I'objet est darsteN, « éléments de résolution », sa fluence
sur le détecteur sera de :

Finclled4

Fy = NpFg = Ny 277

Avec F; la fluence d’'un élément de résolution. Si cet bhja pas de structuration particuliére,
avec les considérations précédentes, dans ungtigtai de Poisson du bruit de photons, chaque
élément constituant I'’échantillon a sa propre dbation F,; utile pour la reconstruction dans le
signal total diffractd, [118]. Le signal utilisé pour reconstruire un élément’dijet est limité

par la seule contribution de cet élément a laalition. Le SNR associé est :

SNR oc o 1
X — X —
Fa Nb
Maintenant, si I'objet est de structuration simpieen sera de méme pour sa figure de
diffraction. On peut isoler un élément de configior unique dont la contribution a la

diffraction serait :
Finclled4
F,=N, —/1222

Ou N, correspond au nombre de briques de base pouritcenstélément. Le SNR sur la
détection de cet élément est alors amélioré d’atetan, :

Fe N,
SNR « — < —
Fa Nb

Il faut noter que la structuration de cet élémeatitpprovenir d’'un meilleur contraste en
transmission ave{T,|?> = N,|T|? ou d’une juxtaposition « simple » (agencement danglan
objet) d’éléments de résolution, pour former unm&at macroscopique de forme simple comme
un cercle ou un carré. Donc, cet élément est umeadié fortement diffractant de contribution
unique et structurée sur la figure de diffractidnpeut étre un élément de contraste en



transmission important ou un élément étendu deasarfmportante : j'utiliserai le terme de
référence étendue.

Maintenant, quelle pourrait étre I'influence d’'uér@ent fortement diffractant dans le processus
d’'imagerie sans lentille ? Si I'on considére I'éatildon constitué d’'un objet et d’'une référence
étendue, le SNR du signal utile (I'information $objet) enregistré dans la figure de diffraction
serait au mieux limité par le signal transmis pabjét. Considérons les deux méthodes
d’'imagerie sans lentille, la CDI avec reconstructitérative de la phase et I'holographie par
transformée de Fourier (FTH).

Les potentialités de l'utilisation d’'une référenéendue dans le cas d'une reconstruction
itérative sont discutées en conclusion de l'artidee Boutet et al[120]. L'algorithme de
reconstruction de la phase utilise le signal difitadans son ensemble, pour retrouver la phase
associée a la figure de diffraction. L’algorithmezonstruit aussi bien I'objet que la référence.
L’argument est: la présence d'un élément d'effiigacdde diffraction importante permet
d’améliorer la convergence de l'algorithme. En quel sorte, cela permet au processus de
reconstruction d’optimiser I'extraction de l'infoation sur I'objet pour sa reconstruction. La
référence étendue a seulement une influence ptesttabdn pour optimiser la reconstruction. La
gualité de la reconstruction n’en reste pas mamgde par le signal transmis par I'objétdure

8.1).

Etape de détection Etape de reconstruction
FTH Reconstruction déterministe : pas de
perte d’information

Référence étendue

optimise le signal enregistré (FTH) optimise la reconstruction (CDI)

Figure 8.1 : schéma qui résume les étapes de déinatt de reconstruction pour une configuration CDt ETH.
Les zones en rouge correspondent aux points ouitse giénéralement la difficulté de chaque configuian.

Dans le cadre de I'holographie, c’est l'utilisatidiune référence ponctuelle qui constitue une
limitation au signal enregistré contenant I'infotioa sur I'objet comme cela est exprimé par la
relation(8.7). L'utilisation d’'une référence étendue permet dimenter la valeur de I'amplitude
du terme hétérodyne qui contient I'information Babjet. L'idéal est de pouvoir retrouver une
situation de limitation du signal par I'objet. L'portant dans ce genre de configuration, est de
conserver le principe d’'une reconstruction déteistenpropre a I'holographie par transformée
de Fourier. La structuration de la référence a aobte rble. Le premier est de permettre
I'optimisation de I'enregistrement holographiques deuxieme est de conserver le principe



d'une reconstruction directe déterministe. Ce soed deux objectifs qui font I'objet de
recherche sur I'optimisation du schéma holograph|@(4, 105] Dans la sulite, je présente des
résultats et une analyse sur I'efficacité du sch&fBRALDO, notamment sur l'influence de la
structuration de la référence étendue sur le reeoment objet/référence des termes hétérodynes.



Conclusion de la partie Il

Cette partie théorique propose une synthése d&seatifs points théoriques de l'imagerie par
diffraction qui se sont révélés pertinents dans nt@vail. Ceci permet d'introduire et
d’approfondir les notions nécessaires a la commsbe du schéma expérimental présenté dans
la suite et a I'analyse des données. Les premieapittes présentent de facon générale les
schémas de diffraction et de détection. Ensuiteétdtintroduits, de facon succincte, les deux
schémas de reconstruction CDI et FTH, le premieectitment utilisé pour les premieres
reconstructions, le deuxiéme constituant la base @Eonstructions holographiques par
transformée de Fourier. Le dernier chapitre déymdps notions d’efficacité de diffraction. Ce
sont des notions centrales, la problématique exedriale étant de savoir si la source
harmonique est suffisamment « brillante » pour dgarie simple tir, c'est-a-dire, si le signal
diffracté en une acquisition est suffisant pourrestruire une image de I'objet avec une haute
résolution.
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Partie Ill : Résultats expérimentaux de I’expérience
d’imagerie sans lentille.

Les expériences menées pendant cette these ord démontrer qu'il était possible d'utiliser
une source « harmonique », avec une configuratiomgerie sans lentille en simple tir, pour
obtenir des images résolues au nanometre. Ce pnogFaassociait un travail sur la source,
présenté dans la premiére partie de ce manudciéls expériences de diffraction présentées ici.
La problématique expérimentale est d’obtenir umaiguffisant, pour une acquisition simple tir
de la figure de diffraction, qui permet I'obtentidiune image avec une résolution de I'ordre de
la centaine de nanométres. Je présente dans ¢ eaitqui a constitué la majeure partie du
travail expérimental. Cela concerne « I'optiquewfdisceau harmonique, les échantillons et la
détection des figures de diffraction.

Trois principales campagnes expérimentales ont efféctuées. La premiere expérience
consistait a démonter la possibilité d'imagerie [plffraction cohérente (CDI) avec une
acquisition simple tir de la figure de diffractioklle integre la conception de I'objet test,
'acquisition des données de diffraction et la restauction de I'image avec un algorithme de
reconstruction de la phase. La deuxieme était @ewpenter le schéma holographique avec
référence étendue HERALDO. Tout d'abord, vérifier @ompatibilité avec les contraintes
expérimentales de la source harmonique, puis sEcité reconstruire une image a partir d’'une
acquisition simple tir. La derniére consistait algser les résultats expérimentaux du schéma
HERALDO concernant I'efficacité de diffraction et fualité des reconstructions. Pour finir,
deux résultats préliminaires seront présentés essragplications concretes de notre dispositif
d’'imagerie.



9. Démonstration expérimentale de [I'imagerie par
diffraction cohérente sur la ligne harmonique

9.1 Setup expérimental
9.1.1 L’échantillon

Les échantillons utilisés pour les expériences itfeadtion cohérente ou d’holographie ont la
principale caractéristique d'étre des masques asagerforés. La zone perforée constitue
I'objet. Ces échantillons tests peuvent étre caméislcomme les complémentaires d'échantillons
« réels » en accord avec le principe de Babinetc®dait, un objet « réel » est constitué de
matiere et localisé dans un espace vide. La figieraliffraction de cet objet « réel » sera la
somme d'un faisceau direct et de la distributios pbotons diffractés par I'objet. Le faisceau
direct est constitué des photons qui ne passemgd®bjet ou qui n’'interagissent pas avec lui.
Les masques opaques perforés constituent des bbjatses. Pour ces objets binaires, I'objet est
constitué des parties de valeur « 1 », et 'espagiele » correspond aux parties opaques. Par
définition, ces objets interagissent fortement deegayonnement — ils ne sont pas « optiquement
mince ». Ce type d’échantillon apporte de nombrawentages expérimentaux. Tout d’abord, il
n'y a pas de faisceau direct sur la figure de aiffion. Mais le principal avantage est que I'objet
est par définition isolé. La principale caractégise de I'imagerie par diffraction cohérente est
de disposer un objet isolé dans un espace d’étaetiée au besoin de sur-échantillonnage. Pour
un objet réel, cet espace vide doit étre illumiedaton homogene par le faisceau incident, et les
conditions de cohérence transverse et longitudidaileent étre respecté€s3]. Pour les objets
tests, I'espace vide correspond aux parties opadwesasque, ce qui supprime les contraintes
sur lillumination de I'objet. On doit se content#illuminer de facon homogeéene avec une onde
cohérente seulement les parties perforées quintettent 'onde incidente et qui constituent
I'objet. On considére les objets tests comme dgstolen deux dimensions théoriguement
représenté par une transmittance binaire. Poundestions de rapport d’aspect, on cherche a
respecter le critére d'épaissetird) pour les membranes utilisées pour graver legsbje

Les échantillons sont supportés par un porte-éitleeninonté sur une platine motorisée suivant
les trois axes de translation. La résolution dutpossiement de ce systéeme est de un micron. La
partie la plus délicate expérimentalement est dpadier les motifs gravés au foyer du faisceau
harmonique. Pour ce faire on effectue un pré-afiggr@ de I'échantillon avec un faisceau HeNe
aligné sur le faisceau laser de génération. Calfaement permet de localiser les membranes
de 250 um de c6té contenant les objets et de &osir sur I'axe optique, axe du faisceau
harmonique. Une auto-collimation vérifie que la rbeame est perpendiculaire & I'axe optique
pour gque I'épaisseur apparente de I'objet soitriafée a la profondeur de champ (voir chapitre
5.3). Aprés mise sous vide de I'enceinte et géimératu faisceau harmonique, on effectue une
recherche des objets présents sur la membranelelagant et en détectant le moindre signal
incident sur la caméra CCD UV-X. La position finatke I'objet par rapport au foyer
harmonique, dans les trois dimensions de I'espeateselle qui optimise le signal diffracté.



Fabrication.

Les échantillons sont gravés dans des membranesrdere de silicium (SiC) ou de nitrure de
silicium (Si3N4) d’'une épaisseur variable en fometdes membranes utilisées, de 50 nm a 150
nm. L’'opacité de ces membranes est assurée paépdit d’'or en face avant d'une épaisseur
minimum de 50nm dont la transmission pour une lenga’onde de 32 nm est inférieure 810
Les membranes sont supportées par un « cadreibcders La zone active est généralement de
250 x 250 umz2. L&igure 9.1présente la géométrie des échantillons.

Couche d’or

Figure 9.1 : géométrie des échantillons. Les échglie sont pas respectées.

La gravure des échantillons est effectuée par daiscd’'ions focalisé (FIB). Ce systéme
généralement couplé & un microscope électronigbal@yage (MEB), permet de graver (ou
déposer) de la matiere & une échelle nanométriguerincipe de fonctionnement est basé sur
I'accélération et la focalisation d'ions galium @all utilise I'énergie cinétique des ions pour
arracher les atomes a la surface. La résolutiograleure est de I'ordre de 50 nm, fonction de la
profondeur de gravure et des matériaux utilisés. piremiers objets ont été fabriqués par Eric
Bourhis, de I'équipe de Dominique Mailly, au Laboiee de Photonique et Nanostructure de
Marcoussis. Ces premiers objetsg(re 9.3 sont ceux utilisés dans la premiere campagne
d’expérience d’imagerie par diffraction.

* |

LPN-CNRS 10.0kV 10.3mm x20.0k SE(M) 4/9/2008

Figure 9.2 : image (en fausse couleur), coté déplirdde la gravure FIB effectué par microscope élegtrique a
balayage (SEM). Les parties noires correspondent @axties perforées sur la membrane.



Dans un second temps, les gravures sont effectuéds FIB du CSNSM a Orsay, systéme sous
la responsabilité de Franck Fortuna. Le system€8NSM est composé d’une colonne MEB et
d’'une colonne FIB a 60°, dont les faisceaux comwadpnts doivent coincider sur la surface de la
membrane a graver. Le porte-échantillon permetigjgoder les membranes perpendiculaires au
faisceau d’ions pour la gravure ; il est possibdesdivre son évolution avec les images MEB
prises sous 60° d’angle par rapport a la normads. ibns sont émis, a partir d’'une source de
galium liquide, par une pointe avec un courant glgetion régulé a 2 pA. Ces ions sont ensuite
accélérés dans la colonne par une tension de 30 LW€Vcourant du faisceau d’ions sur
I'échantillon est régulé par différents diaphragmes gravure s’effectue par un balayage du
faisceau d’'ion point par point sur la surface denembrane. Sur chaque point est déposée une
dose d'ions qui est fonction des conditions de aouet du temps de pose par point. Ce sont les
principaux parametres a régler suivant la résoluti@sirée sur les échantillons. Pour les
gravures effectuées, le courant généralementeuts de 'ordre de la dizaine de pico-ampére
avec un temps de pose de l'ordre de la millisecqratepixel. L'image du motif & graver est
représentée par une matrice de 512 x 512 pixets/é&slen plusieurs fois par le faisceau d'ion.
Chaque pixel de cette image représente un poigtaleire.

9.1.2 Le détecteur CCD UV-X

Le type de détecteur utilisé dans la gamme spectfalV jusqu’aux rayons X durs dépend de
I'énergie des photons. Pour une détection UV-X100-nm), les systémes multicanaux utilisés
généralement sont : soit Igalettes de micro-canaux (MCP) couplées a un épiamsphore
avec détection sur un CCD visible, soitdétecteur CCEen illumination directe. Les avantages
d'un systéme sont généralement ce qui manque #&d.al’'imagerie et la microscopie X
préférent le CCD qui présente une meilleure effiéade détection et une trés bonne résolution
spatiale. L'inconvénient majeur est sa forte selitgibau rayonnement IR, contrairement aux
galettes de micro-canaux. Son utilisation avec sparce harmonique requiére un soin
particulier & la suppression des photons IR du ldsgénération (voir chapitre 4).

On utilise une CCD UV-X PI-MTE pour la détectionsdiggures de diffraction. Ce détecteur est
largement utilisé dans la communauté diffractionllXest également utilisé dans le senseur de
front d’'onde Shack-Hartmann. C’est une caméra dife téte déportée » ou le bloc caméra
compact, de 116 x 80 x 60 mm, est compatible avevide de 10. Les dimensions de la
matrice CCD sont de 2048 x 2048 pixels carrés de 16 de coté. Le CCD peut étre refroidi a
-40°C au moyen d’une cellule Peltier avec un systéivacuation de la chaleur par circulation
d’eau.

Conversion photons-ADU.

Le nombre moyen de paires électron-tppuyénéré pour un photon incident sur la couche activ
du CCD est donné par la relation :

. Eph[eV]
Ye = 7365



L'interaction d'un photon avec le silicium produih électron par tranche de 3,65 eV de
I'énergie du photon incident. Un photon a 39 eM’darmonique h25 & 32 nm prodyit = 10
paires électron-trou. Le nombre de photo-événemer#ids doit prendre en considération la
probabilité effective d’interaction du photon ineitt avec la couche active sur le CCD : c'est
I'efficacité quantique du détecteur. Pour maximiBefficacité quantique, la technologie dite
d’illumination en face arriere (back illuminatiopermet une interaction directe des photons
avec la couche active sans traverser la matrideatfédes. Pour la caméra PI-MTE utilisée,
I'efficacité quantique est de 40% dans une plagé(da 100 eV. On obtient le nombre de photo-
événements en fonction du nombre de photipsincidents sur le CCD :

N, =VeQNph

Ou Q est l'efficacité quantique du CCD. L'informatiommérique est donnée par la caméra sous
forme d’'un événement numérique « ADU » ou « courRour une caméra 16 bits, un pixel est
codé (en niveau de gris) de 0 & 65535 ADU. Si #dmet que tous les photo-électrdis créés
par l'incidence deV,, photons, sont collectés sur un méme pixel, lawad@ ADU de ce pixel
est donnée par :

ADU=&=VQQNT’“

G G

Ou G représente le gain de conversion photo-électrdig/fle I'étage lecture-amplification de
la matrice CCD. Pour le CCD utilisé, le gain deamsion est de 1.3 électron/ADU (lecture a 1
MHz), réglé et mesuré en usine (réglage interneapteur). La capacité d'un pixel (dynamique)
est de 80000 électrons, ce qui correspondra aléavde saturation. Cette valeur est un peu
inférieure a la capacité de codage sur 16 bits.

Bruit de lecture-amplification.

Le bruit de détecteur et les sources parasitesugergosent au signal. On peut obtenir leur
caractéristique par une acquisition sans signa drwit de fond ». Pour la CCD UV-X PI-MTE
utilisée pour I'expérience, avec le «chip CCD fradidi a -40°C, le bruit de détecteur est
principalement influencé par le bruit de lecturepéifitation électronique. Pour une température
du capteur de -40 °C, le constructeur donne uneuvale charge d’obscurité (« dark charge »)
de 0.05 e- par pixel pour un temps de pose de @60nsles. Le bruit de lecture-amplification
électronique est caractérisé par un écart-type mdgea variation du signal pixel par pixel. Le
constructeur donne une valesr= 8.8 e~ pour une fréguence de lecture de 1MHz. Avec une
conversion 1.3 ‘BADU, on obtient une valeur de, = 6.8 ADU qui est & comparer avec la
valeur mesuréé&igure 9.3de 8.9 ADU. On considérera les propriétés stgtiss (moyenne et
écart type) du bruit de lecture-amplification idgae sur toute la fenétre de détection.

Si I'on consideére la variance du bruit de lecturpramée en photoélectrons,~ 10 e~, dans les

expériences de diffraction que I'on effectue avecrayonnement a 39 eV (32 nm), elle est
équivalente a la variance du bruit de photons (seation 8.1.1) pour la détection de un photon
— un photon génére 10 photoélectrons. Le bruiedeife est équivalent au bruit de la détection,
sur la couche active, de un photon. Le bruit deufeeamplification n’est pas négligeable a cette



longueur d’'onde contrairement a un rayonnement ghusrgétique (synchrotron), d’énergie
supérieure a la centaine d’eV. Il ne faut pas eulijue les fonctions de distribution entre ces
deux statistiques sont différentes. Celle du bdditlecture-amplification est essentiellement
gaussienneHjgure 9.3, alors que le bruit de photon suit une loi desBoin d’écart tpr’QTph
avecN,, le nombre de photons incident sur le détecte@ kefficacité quantique. Le rapport

signal sur bruit (SNR) d’'une acquisition englobané source de bruit de photons et un bruit au
moment de la lecture-amplification du CCD est ax@rien photons détectés par :

N
SNR = 2 on =
g
@ Non + (Ve)
Et en photoélectrons par :
N

Figure 9.3 : image d’'une acquisition (en fausse ceur) avec représentation de la distribution staitigte dans une
zone hors signal. La déviation standard (écart typle cette distribution est de 8.9 ADU.

Le « binning ».

Le « binning » consiste a regrouper le signal desiplrs pixels adjacents d’'une image en un
seul pixel. Deux options de « binning » peuvene aitilisées sur la caméra PI-MTE : le
« software binning » et le « hardware binning ».sbétware binning n'a pas vraiment d’'intérét
pendant le processus de détection puisqu’il cansdsteffectuer un binning logiciel post
acquisition. Cette opération est équivalente ailtnade spatial des données de diffraction par
convolution avec une fonction rectangle de largmale aux nombre de pixels que I'on souhaite
regrouper. Cette opération constitue un « lissagal b> des données avec pour conséquence
d’améliorer le SNR d’un facteur égal a la valeur loning :B = /b, avech le nombre de
pixels regroupés. Il est cependant trés importamater que le software binning ne modifie en
rien les propriétés statistiques intrinseques deglae de diffraction et de I'information qu’elle
contient. La transformation de Fourier de la figade diffraction donne l'autocorrélation de
I'objet. Le filtrage ou le binning, qui a un effstr les bords de I'image, ne doit pas affecter la
partie qui contient de l'information, c’est & dirg, zone contenant I'autocorrélation. Cela



démontre bien que le software binning, a conditouiil soit appliqué convenablement,
n'intervient en rien sur le signal utile contenkinformation sur I'objet.

Au contraire, le hardware binning, aura un impagtl$nformation contenue dans les données
enregistrées. Il intervient pendant la lecture alenatrice CCD, et plus précisément, avant le
processus de lecture-amplification. Le hardwarenibip permet, en combinant les photo-
événements de plusieurs pixels adjacents, d’augménnombre de photo-événement du pixel
résultant.ll faut noter que la variance du bruit de lectareplification de ce méme pixel reste
elle inchangée. Considérons le nomliig de photo-événements pour une acquisition, ideatiqu
pour chaque pixel regroupé,Bta valeur du hardware binning. Le SNR associéraugssus de
lecture-amplification s’exprime (en photo-événemenimme :

e

O'l/B2

Le hardware binning permet une évolutionBn(égale au nombre de pixels groupés) du SNR
de la figure de diffraction. Il est trés importatg noter que le hardware binning, effectué apres
la détection des photons, n'a aucune influence lssirpropriétés statistiques associées. Le
hardware binning n’influence pas la statistique ktuit de photon tout comme le software
binning n’influence pas la statistique globale adidure de diffraction. Sous ces considérations,
jintroduis le terme de &NR effectip qui prend seulement en considération la statistide
l'information contenue dans la figure de diffractienregistrée. LENR effectifd’une figure de
diffraction enregistrée avec un hardware binrBngst donnée par :

SNR =

Ne
Ye Ne + (01/32)2

Sans hardware binnin@ (= 1), cette derniére relation est équivalente a laiogig9.1) D’'une
facon générale, pour modifier les propriétés dtgties de l'information enregistrée dans un
processus de détection, il faut intervenir avamet lgyprocessus en question prenne effet.

SNReffectis = J

Optimisation de la détection.

L'optimisation de la détection d’'une figure de difftion, en considérant seulement le bruit de
photons et le bruit de lecture, comprend deux g@arti

Premiérement, il faut optimiser le SNR associé auit lle photon. Le SNR évolue en racine
carré du nombre de photons détectés, donc il faximiser le nombre de photons détectés par
pixel. Outre les considérations sur I'efficacitédiffraction de I'’échantillon (voir chapitre 8) ou
le temps d’exposition, il faut optimiser I'échaftiinage de la figure de diffraction en respectant
les conditions de sur-échantillonnage (voir chap et les conditions de détection, notamment
le champ lointain (voir chapitre 5). Expérimentadgry) on peut intervenir sur les conditions de
sur-échantillonnage en modifiant la distance éih@mCCD, ou bien en choisissant une taille
de pixel de caméra adéquate.



Deuxiemement, concernant le bruit de lecture-amopliion (le readout noise), I'écart-type

associé a sa statistique dépend seulement de daefiée de la chaine de lecture CCD-
amplification. Le SNR lié au bruit de lecture du@@eut étre optimisé par :

- la diminution de la vitesse de lecture du chi®0 kHz contre 1MHz. Augmentation du SNR
avec la diminution de I'écart-type du bruit de leet: ~ 8.8epour 1MHz et 4epour 100 kHz
(données constructeur).

- l'utilisation de I'option hardware binning Comme précisé précédemment, augmentation du
SNR proportionnellement au nombre de pixels regésypar I'addition du signal provenant de
plusieurs pixels en un pixel effectif avant lecture

Le graphe ci-dessous permet de définir séquentieli les différentes étapes de I'acquisition-
traitement numérique d’'une image et les sourcdsuieassociées.

Optimisation du
nombre de photons .| Option de hardware - Traitement
détectés par pixel - binning I numérique
du CCD T /F
Détection des photons Processus de lecture-
(bruit de photons) amplification

Figure 9.4 : processus séquentiel de détection.



9.2 Reésultats de diffraction cohérente

9.2.1 Caractéristiques de I'expérience de diffraction

Le schéma de diffraction est présertéure 9.5suivi d’'un récapitulatif des parametres de
lillumination sur I'échantillonTableau 9.1let des parametres de diffractiombleau 9.2 Le
dispositif de diffraction est constitué de I'échihom et du détecteur CCD qui enregistre la figure
de diffraction. L'illumination de I'échantillon estbtenue aprés focalisation par I'optique
parabolique (section 4.1).

Les expériences de diffraction (et d’holographientseffectuées sous les hypothéses suivantes
(section 5.2 et 5.3) :

- échantillons sous approximation de projection darasgs par des transmittances en 2
dimensions.

- diffraction dans le régime de Fraunhofer ou laégde diffraction est proportionnelle
au module carré de la transformée de Fourier ttatamittance de I'objet.

Le régime de Fraunhofer doit satisfaire deux camtiea que sont la détection en champ lointain
et 'approximation de faible ouverture de diffracti(approximation paraxiale). La condition de
champ lointain est respectée si le nombre de Hreshénférieur & un. Avec les caractéristiques
du dispositif de diffraction utilisé, cette conditi est satisfaite et le nombre de Fresnel est de
I'ordre de 0.025 pour un rayonnement de 32 nm. &l&diwé de I'approximation paraxiale est

estimée en considérant I'erreur relative sur leetigppement de = /koz —k,? (voir annexe)

pour l'ouverture de diffraction maximum, c'est-aedila valeur maximum des fréquences
spatiales | n.x = 27 0,4, détectées sur la figure de diffraction. En utilisde critere de
résolution de la demi-période (relation 8.1) :

1 T

r = =
2 Omax kJ_max

On peut estimer l'erreur relative en fonction de r&solution souhaitée sur les images
reconstruites. Si on se limite a 60 nm de résalutieec une illumination a 32 nm de longueur
d'onde, l'erreur relative sur le développement weest inférieure a 1/1000 ce qui valide
I'approximation paraxiale de méme que le régimeliffeaction de Fraunhofer. La résolution est
reliée aux parametres physiques de la configuratiodiffraction par la relation :

_Az
)

L'angle d’ouverture de diffractiofi est donnée partan 6 = i

Etant donné que I'on est dans approximation paexia considéreratan ~ 6 ~ sinf

L’'ouverture maximum de diffraction pour une résmotde 60 nm est de 15.5°.



Echantillon

lllumination incidente
sur I'objet

Plan de
détection

Figure 9.5 : Schéma de la géométrie de diffractidre détecteur est situé a une distance z de I'échilamt L’angle
0 représente I'ouverture de diffraction qui couvrena étendud. sur le détecteur.

Nombre de photons

(mesure) 210

Taille du spot focal

(mesure)s ~ 5 ym

Eclairement sur I'échantillon

(estimation)'d8v/cm?

Fluence sur I'’échantillon

(estimation) 20 mJ/cm?

Largeur spectrale

(mesurd\\ ~ 50

cohérences transverse

(mesure) 85 % sur 5 um

Divergence du faisceau

(estimation)x = 9 mrad

Durée d’impulsion

(estimation) 20 fs

Taux de répétition 20 Hz
Distance parabole-plan focal 22 cm
Tableau 9.1 : principaux paramétres de la source

Taille moyenne des objets a=4um
Demi-angle soutenu par le CCD 35°
Demi-angle soutenu pour 60 nm de résolutign ~ 15.5°
Distance objet-CCD ~20 mm
Sur-échantillonnage linéaire 11
Nombre de Fresnel 0.025

Tableau 9.2 : principaux paramétres de diffraction




L'aspect particulierement important pour le disgbsl'imagerie par diffraction concerne les
propriétés de lillumination de I'échantillon. Teopoints sont & considérer : 'homogénéisation
en amplitude et en phase de I'onde incidente, léi@mce et la fluence. Le signal transmis et
diffracté par I'échantillon est proportionnel aflaence de lillumination sur cet échantillon
(chapitre 8). Cela constitue un aspect importamsda mesure ou l'objectif des expériences
présentées dans la suite est I'imagerie simpledirgqui implique un signal diffracté important.
Pour pouvoir maximiser la fluence sur I'échantilloam focalise le rayonnement harmonique sur
une tache focale de faible dimension. Cette dinoenga restreindre la surface des échantillons
utilisés, c’est a dire la zone perforée sur les brames. Ces dimensions devront étre inférieures
a la taille du spot focal, de I'ordre de 4 x 4 ppour pouvoir assurer une homogénéisation de
Fillumination.

Ensuite, vient la détermination du paramétre deéshantillonnage linéaire (section 6.1). Le

parametre de sur-échantillonnage va conditionngrpleramétres physiques du dispositif de
diffraction. On cherchera a limiter sa valeur poptimiser la détection (section 9.1.1) tout en

respectant le besoin associé au processus de tremios de la phase (section 7.1.1). La taille
des pixels du CCD utilisé induit une valeur impotéadu parametre de sur-échantillonnage. I
est inutile d’avoir un paramétre de sur-échantiieoye trop important car cela diminue le

nombre de photons par pixels, et donc le SNR derdgistrement. Bien que le nombre de

Fresnel nous le permette, des contraintes expétaesnd’encombrement nous empéchent de
diminuer la valeur du sur-échantillonnage par un@rdution de la distance échantillon-CCD.

Le faisceau incident sur I'échantillon est théoement considéré comme un faisceau gaussien
transversalement cohérent. Si I'on considére I'dtihan disposé dans le plan de focalisation de
ce faisceau gaussien, le front d’'onde sur I'écHantest plan. La divergence du faisceau apres
focalisation est estimée a 9 mrad pour un paramétmfocal de l'ordre de 2.5 mm.
Expérimentalement, les aberrations et autre défautda focalisation (section 4.2) font que le
paramétre confocal est trés réduit. De ce fait, desditions de lillumination vont varier
rapidement en fonction de la position des échansll par rapport au plan focal.
Expérimentalement, la disposition des échantillsogzant les trois axes est effectuée en
optimisant le signal diffracté. Comme on le verransl la suite, certaine particularité sur
l'illumination et la stabilité du front d’'onde slgs échantillons vont contraindre les capacités de
reconstruction. Les défauts de cohérence vont apour effet de limiter la capacité de
reconstruction, particulierement avec l'algorithnte reconstruction de la phase, et la
gualité/résolution des reconstructions. Notammétcohérence longitudinale constitue une
limitation théorique importante sur la résolutiorif relation 6.8). En considérant la largeur
spectrale de I'harmonique h25, cette limite de Itdgm est de l'ordre de 80 nm pour un
échantillon de dimension 4 um et 60 nm pour un @édlen de 3 um.



9.2.2 Acquisition de la figure de diffraction

(a) (b)

Figure 9.6 : figures de diffraction (échelle logahitmique en ADU) de I'acquisition (a) simple tir sume fenétre de
790 x 790 pixels et (b) 40 tirs sur une fenétre¥24 x 1024 pixels.

Les premieres figures de diffraction reconstrupias algorithme de restitution de la phase ont
été obtenues pour I'objet « notekiqure 9.3. LaFigure 9.6présente deux figures de diffraction
résultant d’acquisitions que I'on nommera « simjile> et « multi-tirs », respectivement. Les
photons incidents sur le CCD pour I'acquisitioreditsimple tir » proviennent de la diffraction
par I'échantillon d'une seule impulsion d'une durde I'ordre de 20 fs issue de la source
harmonique. Le temps pendant lequel I'échantillardiffracter le rayonnement est donc égal a
la durée de l'impulsion. Cela correspond au temjpstédration pendant lequel on sonde
I'échantillon, on mesure ses propriétés physiqugaamiques. Dans une expérience pompe-
sonde, permettant de déterminer I'évolution temporéd'un processus, la durée de la sonde
déterminera la résolution temporelle accessiblaut noter que I'on peut caractériser la mesure
pompe-sonde comme la convolution entre le procedsugrét et la sonde qui joue alors un role
équivalent a la PSF d’'un systeme optique.

Le détecteur CCD est toujours actif et sensiblehotons incidents, méme pendant sa lecture.
Le taux de répétition de la source étant de 20pdmy pouvoir isoler une seule impulsion et
permettre au détecteur d’enregistrer I'acquisitimm utilise un obturateur mécanique sur le laser
de génération. Les acquisitions multi-tirs corregfemt a I'accumulation sur le CCD du signal
provenant de la diffraction de plusieurs impulsior@dentes sur I'objet.

Les figures de diffractiofrigure 9.6représentent le signal (échelle logarithmiquegegistré en
ADU par le CCD aprés soustraction du fond (voirtisec9.1). Le nombre total de photons
incidents sur le détecteur pour enregistrer larégie diffraction en simple tir est de 'ordre de
5.1 10 photons. Il est de 7.4 4(hotons pour une acquisition accumulant le sigteal40
impulsions, correspondant a un temps d’intégratien 2 secondes (temps d’ouverture de
I'obturateur mécanique). On remarquera qu'il y alement un rapport de 14.5 entre les



nombres de photons incidents pour les deux aciquisjten simple et multi-tirs. La différence

provient simplement du fait que I'acquisition emple tir a été sélectionnée pour son signal
important parmi de nombreuses mesures, alors qureeljistrement en multi-tirs est plus

représentatif du signal moyen diffracté, multigie le nombre de tirs.

La figure de diffraction en simple tir est représendans une fenétre de 790 x 790 pixels
correspondant a une demi-largeur en fréquenceaspatgale a = 8.3 um™?, qui est donnée
par :

_NA
U_ZAZ

Avec une taille de pixel dA = 13.5 um et une distance échantillon-CCD gde= 20 mm. La
résolution maximale accessible, équivalente a ile tdu pixel sur I'image reconstruite, est
estimée a 60 nm (critere de la demi-période). Pauigure de diffraction sur 40 tirs, on a
o = 10.8 um™?! pour une taille de pixel sur I'image reconstraiee46 nm.

9.2.3 Lareconstruction par algorithme itératif

(b)

Figure 9.7 : reconstruction de I'objet « note » a & des figures de diffraction~Figure 9.6 (a) en simple tir et (b)
en 40 tirs.

Les reconstructions de 'objet « noté-igure 9.7ont été effectuées par Filipe Maia (Uppsala,
Suéde) en utilisant un programme de reconstruciommé HAWK/[99], qu'il a développé
pendant ses travaux de These. La procédure desteaction appliquée sur les deux figures de
diffraction simple et multi-tirs comprend une étage filtrage des données et deux étapes de
reconstructions. Le filtrage a pour objectif de muper un maximum de bruit sur la figure de
diffraction. Il est effectué par application d'utire passe-bas qui, dans I'espace réciproque de la
figure de diffraction, correspond aux contours datbcorrélation. Une premiére reconstruction
est effectuée en utilisant I'algorithme HIO avelacédure « shrinkwrap » qui détermine un



support le plus compact possible, c'est-a-dire pesche des contours de I'objet. Cette
reconstruction est tres « réactive » mais peui§éal Elle permet d’obtenir un support de I'objet
relativement bien défini sachant que, pour nostshbignaires, le support est théoriquement
équivalent a la reconstruction en elle-méme. Eas0 reconstructions indépendantes sont
effectuées avec I'algorithme RAAR en utilisant iggort préalablement défini comme support
fixe pour chaque itération. La reconstruction debjet est obtenue comme la moyenne du
résultat de ces 80 reconstructions.

La Figure 9.7représente la magnitude des reconstructions corplde |'objet. L'encart sur la
Figure 9.7 (ayeprésente la phase de la reconstruction en sitimpleomme cela doit étre, la
gualité et la résolution apparente de la reconstmuen 40 tirs sont meilleures que dans la
reconstruction en simple tir. Cependant, toutes d¢esactéristiques présentes dans la
reconstruction multi-tirs se retrouvent dans leorstruction simple tir, ce qui valide la fidélité
des reconstructions, notamment en simple tir. liscfrale caractéristique que I'on voit sur ces
reconstructions concerne un contraste plus faihleedpartie de I'objet. Cela est di a une
dégradation de celui-ci comme on le précisera tiassite.

9.2.4 Le PRTF et I'estimation de la résolution

L'image obtenue par reconstruction itérative dpHase comporte toujours une indétermination.
Le résultat de chaque itération est différent lgahl converge généralement vers la solution,

qgue 'on espere unique. Les différences d'une titgmaa I'autre portent principalement sur les

détails de I'objet qui demandent une résolutiondrtgmte. L'algorithme a en effet du mal a

trouver une valeur de phase «correcte » aux coampes spectrales élevées, qui sont
généralement les plus bruitées. Pour approchesllgien réelle, il est nécessaire de combiner
plusieurs reconstructions. Statistiquement, lesfacts de reconstruction vont diminuer, ainsi

que la résolution. Donc, la résolution des imagesmstruites est limitée par la reconstruction de
la phase par I'algorithme itératif, limité lui-mérpar le signal de la figure de diffraction.

Le PRTF, pour « phase retrieval transfer functipnonsiste & comparer la figure de diffraction
reconstruite a la figure de diffraction expérimémtde PRTF s’exprime comme le rapport entre
la transformation de Fourier de la reconstructiomglexe¥ et la donnée de diffractian:

|F{¥}]
VI

Cette fonction est censée refléter la fidélité aadconstruction de la phase. Elle integre du
méme coup les « défauts » de l'acquisition des @esr(bruit, donnée perdue, etc.) et de la
reconstruction[81, 88] Cela représente alors une estimation de la fomatie transfert du
systéme optique que constitue le schéma d’imagaris lentille CDI. Les fonctions PRTF pour
les reconstructions précédentes sont préseitéese 9.8 L'axe des abscisses est gradué en
fréquence spatialer]. A partir d’un critére de coupure dre, on définit une fréquence spatiale
maximum nous permettant d'estimer la résolution imale de la reconstruction en utilisant le
critere de la demi-période = 1/(2 0,,4x)- Cela nous donne une résolution de 115 nm pour la
reconstruction simple tir et de 61 nm pour la retaction 40 tirs.

PRTF (o) =
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Figure 9.8 : PRTF des reconstructions précédentesdn)simple tir et (b) en 40 tirs.

9.2.5 Retour sur les propriétés de I'illumination

Les reconstructions de I'objet « note » en simplmelti-tirs nous apporte des informations sur
I'objet lui-méme et son évolution pendant la cammagexpérimentale mais aussi sur les
conditions d’illumination, notamment la stabilité daisceau. La comparaison du nombre de
photons incidents entre I'acquisition simple tinailti-tirs nous renseigne sur les fluctuations en
intensité des impulsions UV-X. Le nombre moyen dwtpns incident sur le CCD, pour
I'acquisition multi-tirs, est de I'ordre de 1.9 B)photons ; I'acquisition simple tir (5.1 10"5
photons) peut donc étre associée une limite hawtitugd UV-X. On en déduit des fluctuations
en intensité relativement faibles sur I'échantillon

Pourl'acquisition multi-tirs le phénomene le plus important concerne la #iéalil pointé du
faisceau sur I'échantillon. La stabilité en inté@gt en phase est cruciale pour pouvoir effectuer
une acquisition sur plusieurs tirs laser. La figdeediffraction résultant d’'une acquisition multi-
tirs correspond a la somme des intensités diffemcpour chaque tir, qui est par conséquent une
somme incohérente. Si I'onde transmise par I'opgir chaque impulsion est différente, il y a
une somme incohérente de contributions différeraese pour conséquence la diminution de la
visibilité des speckles. Si I'on effectue la tramsfation de cette figure de diffraction, on obtient
une distribution qui est incompatible avec 'autwétation de I'objet, sauf sur la définition de
son support qui est identique au support de l'autétation de I'objet. Cela provient d’'une
propriété de nos objets test qui constituent en-re@mes un support indépendant de
lillumination. Cependant, bien que la fonction aih support tres compact et identique au
support de I'autocorrélation de I'objet, cela neagdit pas que I'algorithme de phase détermine
un bon support pour la reconstruction. Il est ingdae pour I'algorithme de phase de satisfaire
les deux contraintes sur le support et sur uneepbagjue associée a la somme des intensités
diffractées. Quand I'acquisition correspond & umbce de tirs important et/ou une forte
instabilité du pointé, la reconstruction échouet&@ysitiguement. Dans une situation moins
critique, la reconstruction est instable mais paesil’algorithme défini mal le support de



by

'objet qui a tendance a rester identique a celail'dutocorrélation de I'objet. Donc la
reconstruction présente un bruit important lui-méb@né par l'autocorrélation de I'objet
(Figure 9.9. Il faut noter que ce défaut de reconstructiont @re intrinseque a I'algorithme de
reconstruction. Cela pourrait alors expliquer g fmie I'on observe un effet similaire sur la
reconstruction en simple tir. Cependant, I'effet edativement moins important que sur la
reconstruction multi-tirs, malgré la difficulté quéalgorithme doit avoir a exploiter
linformation de la figure de diffraction en simpka (Figure 9.9 (c). Pour expliquer la
similitude simple tir/multi-tirs, il faut considéreque la somme incohérente des intensités
diffractées est équivalente & un défaut de cohéramansverse de lillumination. Le défaut sur
les reconstructions pourrait donc étre globalematitibué a un probleme de cohérence
transverse de l'illumination. Dans ce cas, la «étehce équivalente » pour un enregistrement
sur 40 tirs est plus mauvaise que la cohérendeésts 85%, de lillumination simple tir.

(a) (b) (c)

Figure 9.9 : (a) la reconstruction représentée erhélle logarithmique et (b) la transformée de Fouride la figure
de diffraction pour I'acquisition sur 40 tirs. (cjeprésentation (en échelle logarithmique) de la osstruction en
simple tir.

9.2.6 Dommages aux échantillons

Les images reconstruites de I'objet permettent tédiolbb une information sur I'évolution des
échantillons au cours de la campagne expérimentaiehantillon initial Figure 9.3 a subi une
modification que I'on peut observer sur I'image aestruite de I'acquisition multi-tirs, mais
aussi simple tir. Ces modifications sont vérifigesposteriori par microscopie MEB. Les
modifications se caractérisent par un « remplissades parties initialement débouchantes de
I'échantillon, phénomeéne inverse de I'ablationsdimble que les bords de la membrane de SiC
débordent et obstruent les parties gravées sujet'o®n observe, en accord avec les images
MEB, que les parties affectées correspondent ascelll le contraste est limité sur les images
reconstruites.

Pendant I'expérience de diffraction, I'échantillest exposé a des impulsions de 20 fs, a un taux
de répétition de 20 Hz (fréquence du laser), on bita fréquence d’'un tir toutes les 5 secondes
(fréequence d’acquisition du CCD), pendant plusienirsutes jusqu’a I’heure, avec répétition sur



plusieurs jours. Les images MEBgure 9.10illustrent I'évolution de I'échantillon pour trois
durées d’exposition différentes.

Une analyse des dommages causés a un échantitlbimrpdiation LEL a été effectuée dans des
conditions similaires aux noétres, soit pour uneosipon a 15 impulsions de 25 fs a 32.5 nm
[121]. Cette analyse donne un seuil de dommage pou€lde&s140 mJ/cm?, estimé en analysant
les modifications des surfaces irradiées. Les asiteemarquent qu'a faible fluence par tir,
I’échantillon subit ce qu’ils appellent une « esian », c'est-a-dire que la surface « gonfle ». Ce
comportement est tout a fait équivalent & celui doa observe avec le rayonnement
harmonique. Dans le régime de faible fluence, féstsethermiques qui prédominent sont du
type fusion et mouvement fluide sur des échelletegps supérieures a 1 ps.

Dans notre cas, on peut estimer un éclairemerg stétles échantillons de ®awv/cmz, ce qui
correspond a une fluence par impulsion de ~ 20m#JAu maximum. Si I'on se base sur une
fluence moyenne par impulsion de I'ordre de 10 m3/cela signifie, en accord ave@1], que

les premiéres modifications notablé€sglre 9.1) interviendraient rapidement apres une dizaine
d’expositions. L’estimation du nombre d’'expositigmsndant la campagne d’expérience atteint
facilement les 3000, ce qui explique I'évolutiorpiontante de I'échantillon.

ABB166 3BKY X6B.8K B8.50um

(a) (b) (c)

Figure 9.10 : évolution, de (a) a (c), de I'échamtih en fonction de la durée d’exposition.

9.2.7 Autres reconstructions

Objet « Eiffel ».

Des figures de diffraction ont été acquises poeécHantillon « Eiffel » Figure 9.3. La

reconstruction a partir de ces figures est plucdd que pour I'objet « note ». La figure de
diffraction de I'objet « Eiffel » présente un sig diffraction, un « SNR moyen », plus faible
gue pour I'objet note. Le nombre de photons tramspair I'objet « Eiffel » est cependant du
méme ordre que celui de I'objet « note », I'objéittel » étant plus grand (6 x 4 um contre 3 x
3 um). La différence tient & une configuration et wdistribution des speckles bien plus
complexes, l'objet lui-méme étant plus « complexeEm accord avec les considérations



théoriques du chapitre 8, la complexité de I'olgetraine une complexité de sa figure de
diffraction. L’objet « note » diffracte principalemt dans deux directions, alors que I'objet
« Eiffel » diffracte de fagon plus homogéne dans feux dimensions de l'espace. En
conséguence, la fluence moyenne par pixel s’envérodiminuée ainsi que le SNR.

Contrairement a l'objet Eiffel, 'objet note a ét#essiné pour optimiser une diffraction
exploitable en simple tir et permettre une recartsion.

En conséquence, une acquisition simple tir n’est @gloitable pour I'objet Eiffel, seule une
acquisition sur un temps de pose important perrisdttehir suffisamment d’information pour
l'algorithme de reconstruction. Néanmoins, linsiiéd du pointé fait que la plupart des
acquisitions qui ont suffisamment de signal somixploitables, la sensibilité au pointé étant
accentuée par la taille plus importante de l'olgetdonc plus petite de ses speckles. Une
reconstruction, effectuée par Pierre Thibault, anguméme été possible pour une acquisition sur
400 tirs {Figure 9.1). Sur l'autocorrélation, on distingue I'image de tour Eiffel par sa
corrélation avec le motif juxtaposé qui représamesoleil (ou une étoile). La reconstruction,
effectuée avec une procédure HIO, permet de digtingelativement bien tout I'objet malgré la
reconstruction « moyenne » du « soleil ». Il faoten que cela peut refléter les dégradations
subies par ce motif, plus fin que le reste de Eohpendant son exposition.

BA356

(a) (b) (c)

Figure 9.11 : (a) figure de diffraction de I'objet Eiffel » pour une acquisition sur 20 secondes (408). La figure
présentée est « binnée » par 4 et renormalisée 85635 ADU. (b) transformation de Fourier de la figurde
diffraction et (c) reconstruction de I'objet.

Objet « lambda ».

La derniere reconstruction concerne I'objet « laabdf-igure 9.1). Ses dimensions sont de
2.58x4.1 um. Cette derniére expérience en configmraCDI a été réalisée dans I'objectif
d’améliorer la résolution obtenue pour une recaosion a partir d’'une acquisition de la figure
de diffraction en simple tir. Elle intervient apréme optimisation de la focalisation sur
I'échantillon et une amélioration du transport qpé du faisceau harmonique. De plus, le dessin
peu complexe de I'échantillon a pour objectif deifier la distribution des speckles sur la
figure de diffraction et donc de maximiser le siggraregistré.



La figure de diffraction Kigure 9.12 (9) est enregistrée en simple tir avec 2.2 fBotons
incidents sur le détecteur. La reconstruction ér@lgure 9.12 (b)) correspond a la moyenne des
30 meilleures reconstructions indépendantes obseruneutilisant I'algorithme RAAR. 3000
itérations sont effectuées pour chaque reconstruetvec une variation du parametre beta (voir
section 7.1.2) de 0.9 & 0.6 apres 2000 itératibassupport initial de I'objet, comme pour la
reconstruction de la note, est obtenu en utilisam@ombinaison de la méthode SHRINWRAP
avec l'algorithme HIO.

La résolution de la reconstruction en utilisancrigere en 1/e sur la fonction de transfert PRTF
est de 78 nm. Cette résolution est a comparerlavenitation théorique de 80 nm, conséquence
de la largeur spectrale de lillumination (voir 8en 9.2.1 et relation 9.1). On remarque sur la
reconstruction que lillumination de I'objet n’étauas uniforme au moment de I'acquisition de la
figure de diffraction. Une estimation de la taifle spot focal & partir des dimensions de I'objet
conduit a une taille équivalente a celle mesurédéepsenseur de front d’onde (chapitre 4.2).

(a) (b) ()

Figure 9.12 : (a) figure de diffraction (790 pixel€chelle logarithmique en ADU) mesurée en simpled# I'objet
« lambda » ((c) image MEB) et sa reconstruction (b).

En comparaison avec la résolution donnée par leFPRiftroduis ici le critére de résolution
« 10-90% ». Ce critére de résolution correspond tansition d’intensité de 10% a 90% d'un
bord de l'image. Il provient du critere de résaduatid’'un systeme optique donné par Rayleigh
[122, 123] Ce critére sera utilisé dans la suite pour estimaésolution des reconstructions
holographiques. Et cela parce quil n'y a pas di¢glent au PRTF pour un schéma
holographique, il est donc difficile d’estimer ufanction de transfert. La résolution s’estime
comme étant le nombre de pixelentre 10% et 90% sur le profil de l'intensité d'oord de
'image multiplié par la taille d'un pixel de lagenstruction. Par exemple, la taille du pixel sur
la reconstruction de I'objet « lambda » est de #b Avec une transition de I'ordre de 2 pixels,
cela donne une résolution de 90 nm. On constaieyga’un accord sur la résolution donné par
le critere sur le PRTF et le critere de transitkatD-90% ». Accord suffisant au vu de I'arbitraire
de la définition des criteres et de I'erreur sumkesure.
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Figure 9.13 : transition 10-90% sur un bord de lagenstruction de I'objet.



10. Holographie avec référence étendue : HERALDO

10.1 Principe de la reconstruction HERALDO

HERALDO, pour « Holography with Extended ReferebgeAutocorrelation Linear Differential
Operator », est la généralisation a de multiplemés de référence d’une nouvelle technique
holographique proposée par Podoedal.[107]. La procédure HERALDO a été développée par
Manuel Guizar-Sicairo§108], avec lequel nous avons collaboré par la suiter pmite
application sur la source harmonique. HERALDO estchéma holographique par transformée
de Fourier ou la référence ponctuelle est remplgedeune référence en forme de polygone
(triangles, rectangles, carrés, lignes etc..). tQkee configuration d'imagerie sans lentille sous
approximation paraxiale, ou la référence et l'obgnstituent la transmittance a deux
dimensions de I'échantillon. C’est dans cette @umfition que ce schéma a été développé et
expérimenté. Mais il serait possible de le génggala un objet en trois dimensions. Dans ce cas,
le polygone deviendrait un polyédre.

Le principe de reconstruction est basé sur I'apfibe d’un opérateur différentiel linéaire a la
figure d'autocorrélation obtenue par transformatier-ourier de I'hologramme. La combinaison
de l'opérateur différentiel et de la forme de |&rénce, utilisée pour enregistrer I'hologramme,
permet d'obtenir I'image de I'objet. Cette extemste I’holographie par transformée de Fourier,
utilisant des références de formes plus diversasearve toute les propriétés de la reconstruction
directe, caractéristiques de I'holographie.

Le schéma HERALDO présente I'avantage de diminegrcbntraintes associées a la référence
holographique. Ces contraintes peuvent étre «anistg@s » . nécessité d'une référence
ponctuelle dont I'amplitude de diffraction est infamte. Les dimensions de la référence
constituent une limite intrinseque a la résolutien’image (voir chapitre 7.2) ; son efficacité de
diffraction constitue une limite au signal enregistet donc indirectement a la résolution
accessible aprés reconstruction (voir chapitre_8lilisation d’'une référence étendue rend plus
efficace I'enregistrement de I'hologramme, dansu&qgla contribution de la référence ne
constitue plus une limitation (chapitre 8). Idéade) la résolution est uniqguement limitée par la
qualité de fabrication des angles/bords de la eéfé, qui correspondent, aprés application de
I'opérateur différentiel, a la taille du point soarréférence dans le schéma FTH classique. Ce
dernier point sera plus amplement discuté dankdpitre suivant.

Supposons que l'on sélectionne une référence éemdy,y) et un opérateur différentiel
linéaireL(™{.}, tels que lorsqu’on appliqué™{.} & r(x,y), on obtient entre autres une
somme de fonctions de Dirac:

LO{r(x,y)} = A5(x — x0)8Q — ¥o) + g(x, ¥)

N - on
OUA est une constante de valeur complexe arbitrdif@y .} ZZ;‘l:Oakax"——kayk est un

opérateur différentiel d’ordre, a; sont des coefficients constants. Le tergie, y) peut étre
une autre fonction Dirac ou n'importe quelle fonatétendue. En appliquant I'opérateur linéaire
a l'autocorrélation, on obtient :



L°fFRfI=L{0Qo0}+LM{rQ@r}+ [0 ® L("){r}] + (—1)"[L("){r} ®o|

En appliguant la propriété suivante (voir annexe):

LW{d®g}= [d®LM{g}| = (-D"[L{d} R g ]

On obtient :

LYFfFRFI=LM{ 0@} +LM{r®r}+ 0 Q@g+(—1D"g® 0+ Ao(x + x5,V + ¥o)
+(=D"A40"(xo —x,¥0 —¥)

Les deux derniers termes de cette équation nousepent de retrouver I'objet original. Comme
pour I'holographie par transformée de Fourier étpss on reconstruit 'image translatéec +

X0 ,¥Y + o), de l'objet et I'image jumellep*(xq —x,y, — ), qui est le terme complexe
conjugué de l'objet et inversé par rapport a I'mmgy La translation permet d'assurer la
séparation holographique.

La dérivation du champ d’autocorrélatigh® f dans I'espace rédl, y) correspond a la
multiplication de I'hologrammet (ky, k,) = F{f} F*{f} = F{f ® f} par une fonction des
fréquences spatiales conjuguégsk,, dans I'espace de Fourier. Par exemple :

n
F |Grmigye U © 1] = M FUF @ £ = i i
La référence définit donc un « filtre de fréquenceu « masque », que nous notons M, dans
I'espace de Fourier :

n

M=i" Z ay kyFkE
k=0

On peut noter que le filtre de fréquences est ge typasse-haut » : la multiplication par les
fréquences spatialés, k,, favorise la région des hautes fréquences de Ignatame.

Nous admettrons que, comm@){ r} est essentiellement une somme de fonctions de Dea
produitMR = F[L™{r}] = 1, ot R(ky, k,) = F{r} est I'hologramme formé par la référence
seule. Cette relation sera utilisée dans la scitagitre 11).

Reconstruction de la référence « fente »

L’holographie conventionnelle, dans le cas d'urférgnce idéale, est un cas particulier de cette
formule, our(x,y) = A8(x — x0)8(y — ¥o), g(x,¥) =0 et LO{.} est l'opérateur identité.
L’extension naturelle d’'une référence ponctuelleus® fente dont la largeur est inférieure a la
résolution souhaitée. Tout d’abord, considérorsakeou la fente est paralléle a I'axe x’ (obtenu
par rotation d’anglex a partir de I'axe x) dans un systeme de coordanaéapté a I'axe x'.
Dans ce cas, la référence peut étre décrite commégne Dirac de longueur L.

xl

r(x',y'") = A6(y’)rect<L> =A6(y") [H (x’ + %) —H( — %)]



Ou H(x) est la fonction de Heaviside ®ict (x) est la fonction rectangulaire. En effectuant la
dérivation partielle sur x’, on obtient :

Sty =asofo(e 45 - -2)
car=——H(x) = 8(x).

On obtient alors deux deltas de Dirac aux extré&ridee la fente. Les différents signes des deltas
Dirac sont dus & des transitions positives et méggmtde r(x’,y') suivant I'axe x'. Pour
généraliser ce résultat a une fente faisant ureanghr rapport a l'axe x, on explicite la relation
entre (x,y) et (x,y) :

x = x'cosa — y'sina
y = x'sina + y'cosa
Dans ce casf = x' = Xcosa + ysina, et

(€Y = i = i [ i =~
LV{.} o = Cosa——+ sina 3y a.v
Ainsi, nous obtenons deux deltas de Dirac comméreétes ponctuelles situées a I'extrémité de
la fente d’axe® en effectuant une dérivée directionnelle suivant

Les calculs précédents considérent une référeréaeidyui, aprés application de I'opérateur

différentiel, donne des fonctions de Dirac locais@ux extrémités. En pratique, la fabrication

de la référence ne le permet pas, en particulies tacas de la fente qui a toujours une certaine
largeur. De plus, cette largeur est nécessaire goarla fente soit réellement une référence
étendue, ayant une transmission non nulle. Danagda fente se décrit comme :

xl

ra(x,y)=4A [6(y’)rect <L >] xd(x',y)=A

50 [ (x +3) - e = |+ )

La fonctiond(x’,y") modélise I'imperfection de la référence, par exient@ largeur finie de la
fente. Apres différentiation il vient :

%rd(x’,y’) =A[d (x’ +§,y’) —d(x’ —%,y’)] (10.1)

La résolution de Iimage obtenue sera limitée @atargeur (en particulier suivant y’) de la
fonctiond(x',y"). Dans le cas d’'une fente, le choix de la largésulte d’'un compromis entre

son étendue et la résolution. Cependant, en coisparavec le schéma FTH, on obtient un
rapport étendue/résolution plus favorable avechésa HERALDO.



10.2 Résultats expérimentaux

Les expériences HERALDO ont été effectuées ensatitile méme montage expérimental et
dans des conditions équivalentes a celles dé@itestdemment pour I'imagerie par diffraction
cohérente. Les échantillons different seulement lgguxtaposition de références autour de
l'objet. Le schéma HERALDO nous a permis d’obtefimage reconstruite de I'objet de
maniere rapide et directe, ce qui le rend attrgetifrapport I'approche itérative utilisée en CDI.

Dans la membrane, objet et référence sont gravies &@obte en respectant la condition de
séparation holographique, c'est-a-dire une séparatbjet-référence au moins égale a 1.5 fois
les dimensions de I'objet. La taille globale deduaéchantillon (avec ses références) est de 4 x
4 um, compatible avec la taille d’'une cellule de cenée du faisceau harmonique (tache
focale), assurant une illumination homogene dejd¢blet de la référence. Les images MEB
(Microscopie Electronique a Balayage) suivantesgmient les motifs réalisésigure 10.).

48

\|/

Figure 10.1: image MEB de I'échantillon holographiquéiERALDO constitué de l'objet « phi» et de deux
références « fente » de 2.1 um de longueur.

L'objet « phi» est entouré de deux référencesntefe qui doivent permettre d'effectuer 4
reconstructions, chacune associée a une extrémitiangueur de chaque fente est de 2.1 um
avec une largeur de 130 nm pour la plus fine et ri#5Spour la plus large. La figur&igure
10.2) présente deux hologrammes enregistrés avec bah##ton pour des acquisitions simple
tir et 10 tirs correspondant & un nombre de photimeidents de 3.8 foet 2.9 10,
respectivement.

On remarque sur I’hologramme une forte contributies deux références suivant les directions
horizontale et verticale. Nous observons ensuite dedulations interférométriqgues qui
contiennent l'information de phase qui permettraemnstruire I'objet. La figure en simple tir
présente un signal plus faible mais les interfésromt une modulation suffisamment contrastée.
On observe plus nettement les modulations liéesrdaexérences du champ transmis et diffracté
par les fentes et I'objet.



Figure 10.2 : Hologrammes (intensité en échelle laghmique) enregistrés en simple tir (a gauche)est 10 tirs (a
droite). Affichage sur 2048 x 2048 pixels de la cam€CD. L'image centrale est un agrandissement suf60600
pixels de I'nologramme enregistré avec 10 tirs. Lesux formes circulaires diamétralement opposées sas
images sont du signal parasite.

L’autocorrélation de I'échantillon est obtenue effecuant la transformée de Fourier de
I'hologramme Figure 10.}. L'autocorrélation se compose d'une partie cdmtrade parties
correspondant au produit de corrélation de I'opgatchaque référence (située de part et d’autre
du centre) et du produit de corrélation d’'une &fée avec l'autre (les 2 carrés irrégulierement
contrastés suivant la diagonale). En effectuaniélavation suivant la direction de chacune des
fentes, qui est symbolisée par les fleches jaunesrtes Figure 10.), on obtient les images de
I'objet localisé a chaque extrémité des fentesoN®tque, dans les reconstructions (effectuées
par Manuel Guizar-Sicairos), I'hologramme est tolabord filtré afin de sélectionner les
fréquences spatiales ayant un rapport signal suit buffisant. Ensuite, I'hologramme est
multiplié par un polynbme dans le domaine de Foui@ette opération, équivalente a une
dérivée directionnelle dans I'espace objet, facikt calcul & des angles arbitraires. L'utilisation
des deux fentes, respectivement horizontale eicad®t permet d’obtenir 4 reconstructions
indépendantes (une pour chaque extrémité des dmtes) et 4 images conjuguées. Nous
remarguons que, pres de l'objet, chaque extréndtdedte reconstruit aussi l'autre fente de
référence. De l'autocorrélation et des reconstuasti nous pouvons aussi déduire la distribution
d’intensité sur I'échantillon et les fentes. Il d#en que l'illumination sur I'échantillon soit
relativement homogéne, ce qui n'est pas le cas lpsuentes, notamment la fente verticale. Les
moitiés extérieures des fentes sont moins illungngae les moitiés intérieures, ce qui se
retrouve déja dans la corrélation des deux ferttesrame dans la reconstruction. Il faut noter
gue cet effet pourrait étre amplifié par un défdetcohérence transverse plus important a la
périphérie de I'échantillon qu’en son centre. Rlagiculierement, la reconstruction associée a la
fente verticale est fortement bruitée, ce qui aomdi I'irrégularité — en amplitude et en phase -
de lillumination de la fente verticale. L'opératiale dérivation, assimilable a un filtre passe
haut, est trés sensible a ces fluctuations.



Figure 10.3 : Champ d’autocorrélation donné par laansformée de Fourier inverse de I'nologramme (1Gs)irLes
guatre termes de corrélation croisée de I'objet aVes références se situent autour de la partie tcele, ainsi que
les termes de corrélation croisée des deux fentes.dérivation du champ d’autocorrélation selon ledeux
directions des fentes (indiquées par les flechasnjgs et vertes) permettent de reconstruire I'oljetprésentation
du module). Nous obtenons sur chaque figure deugaestructions indépendantes.

La figure ¢igure 10.) présente une reconstruction obtenue en calcutnnoyenne en
amplitude et en phase (dans I'espace réciprogue) deconstructions indépendantes obtenues
en simple tir et en 10 tirs. Cette procédure pedismigmenter la qualité de I'image. Nous avons
estimé la résolution a partir du critere de Rayldigansition de 10 a 90%) sur un bord de I'objet
a 105 nm en simple tir, soit 3.4 fois la longueur d’onde. Cette valeur est en baatavec la
limitation imposée par le rapport signal sur baiik grands angles de diffraction. En effet, au-
dela de la fréquence spatiale de 4.76'|{oorrespondant aux 105 nm de résolution théorsyue

le détecteur), le signal devient faible devantrlgitket il est difficile d’extraire le signal difficté

par I'objet.

—e—single shot
—4— 10 shots

(a) (b) (c)

Figure 10.4 : Module de I'image finale reconstruiten prenant la moyenne des 4 reconstructions indégeamtes
obtenues en simple tir (a), et en accumulant surti@ (b). (c), profil en intensité mesuré sur l'iege reconstruite
en simple tir (ligne rouge) et en 10 tirs (ligneeale) montrant des résolutions respectivement de é0B4 nm.



En utilisant le méme critére de résolution que gewimple tir, nous estimons la résolution en
multi-tirs & 80 nm. Notons que les franges de blgehmme figure Kigure 10.} sont bien
résolues et contrastées avec un bon rapport sgmabruit jusqu'a de hautes fréquences
spatiales, ~ 7.63 pifn Cette valeur est supérieure a la fréquence $patia 4.55 pmh
équivalente a la résolution de 80 nm dans le piget.o

Cette limitation sur la résolution est reliée difd@tation associée a la largeur des fentes. Aipart
des images MEB des fentes, on peut obtenir de fagbrecte, une forme approchée du point
source équivalent aprés application de I'opératiitférentiel (la fonctiond(x’,y") relation
(10.1). LaFigure 10.5représente le résultat de cette opération. Ladqgrarticuliére de ce point
source fait que son influence sur la résolutionseea pas isotropgl24]. On peut estimer
l'influence de ce point source équivalent sur lsohétion d'un bord en utilisant le critere de
transition 10-90 %. La dimension la plus importatitiepoint source dégrade la résolution d’une
guantité de 80 a 90 nm, correspondant a la réeanlude I'image obtenue de I'hologramme
enregistré sur 10 tirs.

Figure 10.5: représentation du point source équigat (encerclé en rouge) aprés application de I'ogi&ur
différentiel sur la fente.



11. HERALDO : analyse signal sur bruit

11.1 Analyse théorique

L'objectif d’'un schéma holographique qui utiliseeunéférence étendue est de maximiser le
contraste des franges d'interférence entre I'objdt référence. Le contraste des franges d'un
hologramme est donné par :

_ 210,4lIRndl
2 2
Opal” + IRl

p.q

Ou |0, ,| et|Ry, 4| représentent les modules de la distribution dunghdiffracté dans le plan de
détection de I'hologramme, respectivement, de éblgt de la référence, indexé par le pixel
(p, ). On omettra dans la suite I'indexation sur lee[sixde I'hologrammép, q).

En considérant seulement la statistique de Poidsobruit de photons, on peut exprimer le
« SNR moyen » en fonction du contraste comme :

2|0]IR|

SNRy = C IO ¥ |R? = —————
|01% + |R|?

Ce SNR moyen n’intégre pas les modulations locdéebhologramme, c'est-a-dire les franges.
Il ne prend en considération que les distributidas$ objet et de la référence dans I'hologramme.
Le SNR moyen (relié au contraste) est alors unetimm des amplitudes diffracté¢s|, |R| et

de leur recouvremenitO||R|. Pour un schéma holographique standard ou laeréfér est
circulaire et de dimension réduite, le recouvrenesitmaximal avec I'objet, mais il y a une
différence entre les amplitud¢8| et |R|. Dans le schéma HERALDO, la référence doit étre
« angulaire », et la diffraction se produit donasldes directions privilégiées : le recouvrement
spatial dans I'hologramme entre la référence djdéiopeut alors étre réduit.

Considérons le SNR moyen, sur I'hologramme, apréspfocessus de reconstruction
HERALDO. La reconstruction appliquée a I'hologramnest équivalente a multiplier
I'hologramme par un filtre passe haut (dérivatiamsl I'espace réel) ou masque que nous avons
appeléM, tel queMR = 1 (voir chapitre 10.1). Dans la suite, on pourrapager queM est réel
(M| = M, ou imaginaire purl.™ ne contient qu’un seul terme pour n = 1). Rigoseeent,
suivant le type de référence, la reconstructiomdagplusieurs points sources équivalents. Pour
une fente, il y en a deux (somme de sinus dangd@shologramme). Dans I'espace de Fourier,
la reconstruction a partir du terme holographique |O||R| est équivalente a :

IM| [0]|R| = |0]

Maintenant, considérons le terme holographiquerésgmce de bruit, soit le bruit de photons et
le bruit de lecture-amplification du détecteur.dignal bruité s’écrit :

S =|0|IR| + Bp + B,



Ou By etB; représentent respectivement le bruit de photods &cture. La variance du bruit de
photons est donnée par :

(IBpI?) = 10I* + |RI?
Et celle du bruit de lecture-amplification (voircsien 9.1.2) :
(B%) = 0/
Le SNR moyen du terme holographique, avec le diriiecture, devient :

|O]IR|

VIOI?+|R|*+0)?

En appliguant le processus de reconstruction HERBID signal bruité, on obtient :

SNR), = (11.1)

IM| S = [0] + [M]|Bp| + M| B

Sur cette derniere expression, on notera que lese®de bruit sont amplifiées par la valeur du
masque. La variance du bruit sur 'hologramme esnde par :

(IM Bp|2) + (IM B,|?) = 1 + M2|0|? + M?q;? (11.2)

Regardons ce gu'il en est du SNR de I'hologrammiésapétape de reconstruction ; le SNR peut
alors s’exprimer :
10|

SNR =
TS 1+ M2|0] + M20;?

On a une expression du SNR moyen en fonction dumead| faut noter que, par définition
méme du processus de reconstruction, I'expressialessus est équivalente a I'expression
(11.1) avant reconstruction puisque lI'on considé® = 1. On conserve l'influence de la
structuration de la référence dans la distributiormasque. Donc, le processus de reconstruction
HERALDO, qui consiste en une multiplication de Ibgramme, ne change rien & la statistique
du signal de celui-ci. En conclusion, la recongtamc HERALDO, quel que soit le bruit
considéré, n'a en principe pas d'effet sur le SR ltblogramme enregistré.

Considérons maintenant l'effet du recouvrement eeritobjet et la référence. On peut
principalement s’intéresser a deux parties de dgi@mme, une ou la contribution de la
référence est importante, et I'autre ou la contridvude la référence est faible. La zone de forte
contribution de la référence est associée a ub&efaaleur du masque. Le SNR est alors limité
par la contribution de l'objet :

0
lim{ 0] }—) 0]
M=0 (/1 + M2|0|2 + M?%0,?

Cette derniére relation justifie I'avantage ded&rence étendue. Par contre, sur les parties de
I'hologramme ou la contribution de la référencefaittle, on obtient :

10|

. 0]
lim -
M=o | [1+MZ|01Z+M2a2) M| /|02 +0,2

(11.3)



Pour ce dernier cas, le SNR se trouve limité paréférence (a traverd), mais aussi par
I'influence du bruit de lecture-amplification. Sh @ompare avec le schéma FTH, pour lequel on
peut considérer que la contribution de la référeesefaible par rapport a I'objet sur tout
I’lhologramme (contrairement a HERALDO), le SNR gigre alors comme :

|01|RprH]

La valeur du SNR donné par cette derniére relgieut étre considérée comme étant du méme
ordre de grandeur que le SNR, sur une partie dalognamme ou le recouvrement de la
référence étendue est faible pour le schéma HERAR@queMR = 1 sur la relation(11.3)).

Le défaut du recouvrement de la référence étendud’t®logramme constitue le principal
inconvénient du schéma HERALDO.

Analyse du bruit dans I'espace image.

Jusqu'a maintenant, I'analyse du signal a portd’isfiormation enregistrée sur I'hologramme
avant et aprés application du masque de reconsinu€onsidérons maintenant la variance du
bruit sur I'image reconstruite — obtenue apres sfiamation de Fourier de I'hologramme

o g . - . . e 2
multiplié par le masque de reconstruction. On delinvariance du bruit sur | |mag(e}anlm| 3
pour chaque pixels de I'image reconstruite indgea&s, m, comme :

(lan,mlz) = Z <|Bp,q|2)

p.q

ou (|Bp_q|2) correspond a la variance du bruit sur chaque pixglde I'hologramme, et la

. . 2 . ,
somme porte sur tous les pixels de I'hologrammesiiztte relatlor(,|an,m| ) est indépendante
de la position sur 'image, donc du pixel considé€est identique pour chaque pixel. Cette
relation est vraie seulement si le bruit sur I'lgglomme n’est pas corrélé d’un pixel a l'autre. En

p . . ) 2 . :
conséquence, la variance du bruit sur Ilmdd;g,,m| ) affecte de fagon uniforme l'image

reconstruite[89]. Le bruit sur I’hologramme(|Bp_q|2) est donnée par la relatiqil.2) (on
omettra par la suite I'indexatignq) :

2 2 2 2
(Bogl Y =14 Mp*[0pq|" + My g Ulp,qz
La variance du bruit sur I'image reconstruite pleuschéma HERALDO correspond alors & :
2
(|onm|) = Zpq [1 4+ M?|0|* + M?0/?] (11.4)

La relation(11.4) permet d’estimer la quantité de bruit sur I'imagefonction de la variance des

sources de bruit sur I'hologramme aprés le prosesii reconstruction HERALDO. Cette

somme diverge avec I'extension du domaine ou édfifestue, a cause du ternfe + M2g;%}.

De ce fait, pour limiter le bruit sur I'image retruite, il sera nécessaire de limiter I'extension
de I'hologramme, notamment la ou la valeur du masigireconstructio est importante. On



effectue cela en multipliant I'hologramme par ultrdi qui supprimera les hautes fréquences
spatiales fortement bruitées. La variance du Iswitla reconstruction, aprés la multiplication de
I'hologramme par un filtre passe-h&sdevient :

(|onm|*) = Tpq [F? (1 + M2|0[2 + M20,%)] (11.5)

Bien entendu, I'action de ce filtre aura pour copsdce de diminuer la résolution accessible sur
image reconstruite. Dans le cas ou le bruit detuee-amplification est négligeable, il a été
démontrég 89, 124]que le schéma HERALDO permettait de reconstrua® ichages de qualité
et de résolution plus élevée que un schéma FTH.



11.2 Résultats expérimentaux

Plusieurs configurations holographiques HERALDO étét expérimentées en utilisant diverses
formes de références étendues. L’objectif de cpéréences était, i) de comparer les possibilités
de reconstruction, la qualité et la résolution deages obtenues a partir d'un hologramme
enregistré en utilisant les principales formesigpabitions possibles de la référence étendue, et
i) de faire une comparaison avec le schéma hopbgnae FTH et les reconstructions CDI. La
qualité de la reconstruction HERALDO sera conditiéa principalement par la qualité de
« fabrication » des angles de la référence, 'hamégation de l'illumination de la référence et
les bruits pendant la détection de I'hologrammes Lanalyses suivantes s’intéressent
principalement & I'influence du bruit sur les restwactions HERALDO.

La « qualité de I'image » est déterminée par laserablance de I'information qu’elle contient.
Celle-ci peut étre quantifiée par le rapport sighal bruit. Pour des questions de normalisation,
on utilisera ici le rapport entre les « énergiesgnal et bruif89]. Pour une reconstruction de
I'objet représentée s pixels, on définit ce rapport comme :

— Z%mlon,mlz
N(|0'n,m|2)

(11.6)

Ou |0n,m| représente le module carré de la reconstructiof’im@ge indexé pam,m et
2 N . . . . .
(|0n,m| ) correspond a la variance du bruit sur I'image dédanpar(11.4) La variance du bruit

(|0n,m|2) sera estimée, sur la représentation en modulé darifa reconstruction de I'image (a
valeur complexe), comme la valeur moyenne d'unéipde cette image qui ne contient pas la
reconstruction de l'objet. La « moyenne du modwdeé du bruit » s’exprimera alors comme
une puissance de bruit sur la représentation iadje.

L’objet utilisé pour cette analyse, identique pahaque configuration, est inspiré de la mire
optique USAF 1951. Ses dimensions sont de l'ordrel &k 1 um. Les résultats de seulement
deux formes de référence seront présentés dangdaime référence « carrée » et une « fente ».
Les caractéristiques de I'objet sont choisies peéprouver » le schéma de reconstruction
HERALDO, identifier ses avantages et surtout sesrinénients. Deux points sont importants :
d’une part, le probleme du recouvrement entre fesnps diffractés respectivement par I'objet
et par la référence, d’'autre part, la questionideiét du terme hétérodyne présenté au chapitre
8. Pour le premier point, 'objet est composé dmus-éléments », comme les « disques » et les
2 « rectangles penchés », dont les directionsfétaction privilégiées ne coincident pas avec les
directions de diffraction des références étendtiisées. Pour le deuxieme point, considérons
'objet comme une somme de « sous-é€léments » quii mberférer avec la référence. Dans la
logique du raisonnement chapitre 8, une référetmedée est inutile pour enregistrer le signal
des trois petits « disques ». Selon la méme logitmeaéférence la plus adaptée pour ces
« disques » est la référence ponctuelle. De cel'faijet dessiné ici constitue un objet difficile
pour le schéma HERALDO.



11.2.1 Filtrage des données avant reconstruction

On s’intéresse ici a l'influence, sur la puissadoebruit contenu sur I'image, de la largeur du
filtre passe-bas K » appliqgué a I'hologramme avant reconstruction KBWEBO (relation
(11.5). Pour cela on utilisera I'hologramntégure 11.lenregistré a partir d’'une acquisition
simple tir d’'un échantillon avec une référence éten« carrée ». L’hologramme est enregistré
dans une fenétre de 600 x 600 pixels apres un laaedwinning qui regroupe 2 x 2 pixels, ce qui
donne une taille effective de pixel de 2 x 13.5 ;48 16 photons sont incidents sur le CCD.
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Figure 11.1 : échantillon test avec deux référena&endues et I'hologramme (intensité en échelle ldganique)
enregistré a partir de la diffraction de ce dernier

On utilise, pour limiter la puissance du bruit &g reconstructions, un filtre passe-bas de type
super-gaussien d’ordre 3. Les deux filtres supesgians utilisés ont des largeurs de 80 et 160
pixels (le rayon du filtre : HWHM), ce qui limiterapproximativement la résolution des
reconstructions respectivement a 150 nm et 75 rametonstruction numérique consiste a créer
un « masque de reconstruction » qui combine e fittultiplicatif de reconstruction HERALDO
«M » et le filtre passe-bask» (Figure 11.). La reconstruction HERALDO s’effectue alors
par transformation de Fourier de I'hologramme mplisi par ce masque de reconstruction
(Figure 11.3. L'image obtenue contient quatre reconstructid@$ objet pour chaque référence,
ce qui fait au total huit reconstructions indépenda. Cependant, les reconstructions
correspondant a une des références sont de mauaueke, reflétant une mauvaise illumination
de la référence considérée. Les deux imagesre 11.3permettent de rendre compte de I'effet
du filtre sur la résolution apparente, et du basiit la reconstruction de I'objet. Un filtrage
important de I'hologramme limite fortement la régan, mais permet d’obtenir une image peu
bruitée. De ce fait, cela permet de qualifier lighce des autres défauts comme la qualité de
fabrication des angles de la référence et surtmutillimination. En utilisant un filtre de rayon
plus important, on obtient une image de I'objet egtitres résolue mais fortement dégradée.



Sur les images, la variance du br(lluitn,m|2) est estimée comme la puissance moyenne dans une
zone de I'image (en module carré) qui ne contiexst gee reconstruction de I'objet. Les images
Figure 11.Zeprésentent le module carré des reconstructioasedéir complexe. La puissance du
bruit pour le filtre de largeur 80 pixels est d& Braleur relative définie sans dimension) contre
108 pour le filtre de largeur 160 pixels. La puissadu bruit est relative a la vraisemblance de
l'information sur l'objet. Plus le rayon du filtrest important, plus I'on integre les hautes
fréquences spatiales de I'hologramme pour recadnstiiobjet. Bien que cela améliore la
résolution, cela dégrade I'image du faite que lastés fréquences spatiales sur I’hologramme
présentent un mauvais SNR. Le compromis entreslaluion et la qualité des reconstructions
conditionne le choix du filtre.

L'énergie signal pour une reconstruction obtenuecawn filtre de largeur 80 pixels est de 1.6
10° (valeur relative définie sans dimension) cont@ BF pour le filtre de largeur 160 pixels.
L’énergie signal diminue a mesure que I'on rédaitdyon du filtre puisque I'on perd le signal
des hautes fréquences. Le rappoBs>«entre I'énergie signal et le bruit (défini réedat (11.6)
est de 132 (80 pixels) contre 10 (160 pixels).
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Figure 11.2 : hologramme précéderitigure 11.1 aprés la multiplication par le masque de recongttion. Les
filtres de reconstruction (représentés en dessotmnbinent le filtre multiplicatif de reconstructiotrHERALDO et
le filtre passe-bas super-gaussien. (a) filtre sugmussien d'ordre 3 de largeur 80 pixels et (b)0lpixels. Les
figures sont représentées en valeur absolue.



Figure 11.3 : reconstruction aprés transformation deourier des figures précédentes (représentation module
carré des reconstructions a valeur complexe). Lagsance du bruit est estimée comme la moyenne d’zoee de
'image hors reconstruction (zone encadrée rougk)énergie signal est estimée en sommant la valees gixels
pour une reconstruction de I'objet correspondantaizone encadrée en vert de 48 x 48 pixels.

11.2.2 Influence du bruit de lecture-amplification sur la reconstruction

Pour pouvoir considérer linfluence du bruit de tige-amplification, on va utiliser deux
hologrammesHKigure 11.) enregistrés avec une vitesse de la chaine derdeet amplification

du détecteur CCD différente. Le premier hologranasieobtenu avec une vitesse de lecture de
1MHz auquel correspond un écart type du bruit dwldgramme de 8.8 e-. Le deuxiéme
hologramme est obtenu avec une vitesse de leceurd kHz et un écart type de 4 e-. Les
nombres de photons incidents sur le détecteuré&privalents (4.8 fQour 1MHz et 5 1Dpour
100KHz) ; les autres conditions sont identiquesglies déja définies. La largeur du filtre passe-
bas super-gaussien d'ordre 3 utilisé sur ces delogrammes a un rayon de 120 pixels, ce qui
limitera approximativement la résolution des retarctions a 100 nm. Aprés application du
masque de reconstruction, on peut remarquer lénite différente du bruit de lecture dans une
zone de I'hologramme ou il y a peu de signal prav¢rde la référence ou de I'objétigure
11.4.



(a) (b)

Figure 11.4 : hologrammes enregistrés, et hologramaprés multiplication par le masque de reconstractj pour
une fréquence de la chaine de lecture-amplificatiole 1MHz (a) et 100 kHz (b). La zone cerclée engetest
fortement influencée par le bruit de lecture.

Figure 11.5 : images reconstruites des hologramrpescédents .

On estime la puissance du bruit, apres application filtre passe-bas de rayon 120 pixels, a 30
pour la reconstruction issue de I'enregistremehtMiHz contre 15 pour I'acquisition a 100 kHz.



Les énergies signal associées sont respectiveraehtl et 2.5 16. Elles restent équivalentes,
pour des nombres de photons incidents sur le @ééteégalement équivalents. On obtient un
rapport «S» de 29 contre 73.

A partir de la difféerence observée sur la puissatheebruit (rapport de 2), on peut estimer
I'influence relative des bruits de photons et d#uee dans la reconstruction. Le rapport entre la
variance du bruit de lecture pour une acquisitidnNHz et & 100 kHz est pratiquement de 5. En
accord avec la relatiol1.5) on peut représenter la contribution du bruit detdre a la
puissance de bruit comme :

Limuz = Z F? MZUlMsz
p.q
Et

_ 2 a2 2
LlOOkHZ_Z F* M*0100kHz
p.q

Ou la somme porte sur tous les pixels (indexéspp@r de I'hologramme. La contribution du
bruit de photons s’écrit :

P =Z F?[1+ M?|0J?]

p.q

Le « rapport 2 » entre les puissances de bruitldes acquisitions permet d’écrire :

P+ Liyp; _
P+ Ligoknz
On obtient les relations suivantes :
LlMHZ =E
P 3
Et
LlOOkHZ — l
P 3

On peut en conclure que dans cette configuratioréfieence étendue, avec un filtre passe-bas
de rayon 120 pixels, l'influence du bruit de leetwst équivalente, voire supérieure a celle du
bruit de photons. Le bruit de lecture devient letdar dominant a mesure que I'on augmente le
rayon du filtre passe-bas. Il faut noter que lethita lecture sur I'hologramme a une variance
équivalente a la détection de 1 photon (voir sacfidl.2). Donc, si linfluence du bruit de
lecture est plus importante, c’est que la reconstm integre des zones de I'hologramme ou,
apres filtrage, il n’'y a pas de signal provenant/'dbjet ou de la référence. Ces zones sont
comprises hors des directions de diffraction dé&sreéces. C'est le probléme du recouvrement
des références. Remarque : le filtre passe basitiétre défini de facon a limiter I'influence de
ces zones ou l'information sur I'hologramme estdorent bruitée.



11.2.3 Acquisition multi-tirs et hardware binning

On peut estimer l'influence du bruit de photonscemparant les hologrammes précédents avec
un hologramme issu d’'une acquisition en 5 tirs @ vitesse de lecture de 1MHz reconstruit avec
un filtre passe-bas de 120 pixels de rayomu(re 11.9. Pour cet hologramme, le nombre de
photons incident sur le détecteur est de 1’8 @6la fait une augmentation de I'ordre de 3.75 du
nombre de photons pour enregistrer cet hologrammé &irs par rapport au précédent sur une
acquisition en simple tiFigure 11.4 (a)Les caractéristiques de la reconstruction somt un
puissance du bruit de 95 et une énergie signal &, ette derniére étant difficile & estimer a
cause de l'artefact causé par la saturation auecdstI’hologramme, qui dégrade une partie des
images. Le rapport 8» est pour cette acquisition sur 5 tirs de 135.

Figure 11.6 : hologramme enregistré en 5 tirs etregonstruction aprés un filtre passe-bas de 120gisxde rayon.

Considérons maintenant I'acquisition d’'un holograemenm utilisant un hardware binning de
valeur 3, consistant a regrouper 3 x 3 pixels alegttire-amplification. L’hologrammEgigure
11.7 provient de la diffraction de I'objet précédemmatilisé ot 3.8 1Dphotons sont incidents
sur le détecteur. Le rayon du filtre passe-basl@®0 pixels, permettant d’obtenir un équivalent
du filtre de 120 pixels appliqué sur un hologramaneegistré avec un binning de valeur 2. De ce
fait, la fenétre numérique représentant I'imagelaleeconstruction a une taille différente des
reconstructions précédentes. L'objet de la figwigante est représenté sur 5329 pixels contre
2304 pixels pour les reconstructions issues d’estregnent avec une valeur de binning de 2.
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Figure 11.7 : hologramme (400 x 400 pixels) enregésavec un hardware binning de 3 et sa reconstraatiaprés
application d’un filtre de 80 pixels de rayon.



La puissance du bruit sur cette reconstructiordesB.8 avec une énergie signal de (sur 5329
pixels) 7.4 18. Ces valeurs ne peuvent pas étre directement aéemavec celles obtenues pour
les reconstructions issues d’un hologramme en tinRi Seul peut étre comparé le rappddtx

qui est ici de 37. Si I'on effectue une acquisitaorec un hardware binning de= 3 au lieu de

B = 2, il a une diminution d’un facteur 5 de la variardfective du bruit de lecture, donnée par

2
la relation(al/Bz) . On devrait alors retrouver un rapporb= équivalent a la reconstruction

issue de I'hnologramme enregistré a 100 kHz qut é&i79. L'écart entre facteursSe (37 / 79)
pourrait provenir du nombre différents de photonsidents sur le CCD entre ces deux
acquisitions.

11.2.4 Comparaison FTH / HERALDO

Dans nos conditions expérimentales, nous avons a@mfe schéma FTH et le schéma
holographique HERALDO pour deux formes particuéerde référence étendue. Nous
considérons pour cela trois reconstructions provenal’hologrammes enregistrés,
respectivement, avec une référence ponctuelle (i) « fente » et un « carré » (HERALDO).
Les hologrammes présentés sont enregistrés avhardware binning de 3 a une fréquence de
I'étage de lecture-amplification du CCD de 1 MHz.

Figure 11.8 : configuration objet avec deux référegg holographiques ponctuelles et sa reconstructféfiH. La
référence a un diamétre de 145 nm. Le filtre passes appliqué pour cette reconstruction est de 12¢ejs de
rayon. Le profil est pris suivant la ligne verte sla reconstruction.

Le résultat pour le schéma FTH est présémiére 11.8 La référence ponctuelle utilisée a un
diametre de ~ 145 nm ce qui conduira une limiteésolution sur les images de I'ordre 100 nm.
L’hologramme est enregistré avec 2.5 pBotons incidents sur le CCD. La reconstructian es



obtenue par transformation de Fourier de I'hologremapreés multiplication par un filtre passe-
bas super-gaussien d'ordre 3 et de rayon 120 p{keising par 3). Contrairement au schéma
HERALDO, la valeur minimum accessible de la résolutest imposée par construction de la
référence ponctuelle. De ce fait, la largeur duefiinfluence faiblement la résolution si elle est
supérieure a 80 pixels, correspondant & une résolde 100nm. La reconstruction présente
deux images indépendantes de I'objet dont uneéggtdée a cause d’une mauvaise illumination
de la référence. Le « halo central » qui affecte partie des reconstructions provient du faisceau
direct sur I'nologramme. Le rapport énergie signdl» est de 44 avec le filtre de largeur 120
pixels. Il faut noter que I'on pourrait augmentette valeur en utilisant un filtre moins large
(jusqu’a typiquement une centaine de pixels) sang autant affecter la résolution. Cela signifie
gue I'on a suffisamment de signal provenant deélérence, et que I'on pourrait, en diminuant
ses dimensions, optimiser la résolution des reoactgdns. Pour vérifier cela, on enregistre dans
les mémes conditions un hologramme avec une ré&@rda 110 nm de diametre (résolution
limitée a 80 nm).
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Figure 11.9 : configuration objet avec deux référezx holographiques ponctuelles et sa reconstructlofH. La
référence a un diamétre de 110 nm. Le filtre passes appliqué pour cette reconstruction est de 8Gefs de rayon.
Le profil est pris suivant la ligne verte sur lacenstruction.

L’hologrammeFigure 11.%est enregistré avec 3.3°Ighotons sur le CCD. Le filtre utilisé a un
rayon de 80 pixels, suffisamment fermé pour restirei la puissance du bruit sur 'image et
obtenir un rapport & » de 42. Dans ce cas, c'est principalement lalardu filtre passe-bas qui
limite la résolution a approximativement 100 nmp@&adant, la reconstruction semble moins
bien résolue que la précédente, avec une limita#guivalente provenant de la largeur de la
référence. Il faut noter que les estimations deluéisn en fonction de la largeur du filtre
peuvent étre surévaluées.



Comparer la résolution des différentes reconstraostisemble difficile, la qualité visuelle
fournissant le principal critére. Pour quantifiarrEsolution, on peut utiliser la succession des
trois traits horizontaux de I'objet et comparectmtraste du « réseau » ainsi formé. Le contraste
estimé a partir des profilsigure 11.8et Figure 11.9donne 80% contre 65% respectivement, ce
qui confirme que la résolution de la premiére rataction FTH et meilleur que cette derniere.

La troisieme reconstructior-igure 11.1) est celle présentée précédemment pour I'étude du
hardware binning. La reconstruction apres appbecati'un filtre de rayon 80 pixels conduit & un
rapport «S» de 37. Le contraste des « trois traits » sprdéil est estimé a 75%. La particularité
de cette reconstruction est le rapport de 'amgétentre les éléments « fins » de I'objet et les
éléments plus épais. Il y a une perte importantsighal sur les éléments « fins » de I'objet, bien
gu'’ils conservent un bon contraste.
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Figure 11.10 : configuration avec deux référenceslbographiques « carrées » et la reconstruction HERALDCe
filtre passe-bas appliqué pour cette reconstructiarun rayon de 80 pixels. Le profil est pris suitda ligne verte
sur la reconstruction.

La derniere reconstructionFigure 11.1) est issu de I'hologramme enregistré avec deux
références « fentes ». Le nombre de photons sGCIB est de 1.1 fOLe filtre utilisé a un
rayon de 90 pixels permettant d’obtenir un rappdt» de 40. Cette reconstruction présente un
trés bon contraste proche de 100% sur le profildgsis traits ». En se basant sur le contraste
de ces motifs comme référent de la résolution, arclot que cette derniére reconstruction est
mieux résolue que les précédentes. Les trois fi@itsent une sorte de réseau, de période 190
nm, a partir duquel on peut définir la résolution wilisant le critere de la demi-période. Le
contraste proche de 100% de ce réseau permetnagesgue la résolution, sur cette partie de la
reconstruction, est inférieure a 95 nm. Cependafaut noter que la forme du point source
équivalent (voirFigure 10.% pour une référence fente privilégie la résolutiams une direction



par rapport a une autre. Le profil précédent dstdans la direction ou la résolution est la moins
dégradée par la largeur de la fente. La largedadente est de 115 nm. On estime que cette
largeur limite la résolution a approximativement8® nm. Valeur inférieure a la limitation
induite par le filtre estimée a 90 nm. En compamaida largeur de la fente a une influence
limitée. Cela se confirme sur la définition de larte de I'objet constitué de trois « petits
points ».
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Figure 11.11 : configuration avec deux référenceslbgraphiques « fentes » et la reconstruction HERALDOa
largeur de la fente est de 115 nm. Le filtre pads®s appliqué pour cette reconstruction a un rayoe 890 pixels. Le
profil est pris suivant la ligne verte sur la recstruction.



11.2.5 Reconstruction CDI avec références étendues

Des acquisitions de diffraction de I'objet seulaestruit avec I'algorithme itératif, ainsi que des
reconstructions itératives sur des données holbgraps ont été effectuées pendant une
premiere campagne expérimentale. Les objets gpaudiscette campagne présentaient un défaut
de fabrication pour pouvoir étre utilisé dans uhésoa holographique. Une sorte de « capsule »
obstruait partiellement les références étendussitadt de la « découpe » avec le FiBg(re
11.19. Malgré une légére différence de constructios, daractéristiques de l'objet de cette
premiére campagne sont équivalentes a ceux utissgsla seconde campagne présentée
précédemment.

Figure 11.12: reconstruction « CDI » sur un écharlobh avec deux références carrées qui ont un défaia
gravure.

Les reconstructions CDI sur l'objet seul (sansre¥fée) non pas abouties. Aucune convergence
de I'algorithme sur aucune solution n'a été posspmur différentes acquisitions de diffraction.
Le signal diffracté étant trés faible, il n'y a pagfisamment d’information exploitable pour une
convergence de I'algorithme itératif. L'objet a éthgu dans ce sens. Par contre des résultats de
reconstruction ont été obtenus avec l'algorithréeaiif sur les données de diffraction de I'objet
entouré par les deux références. Les données ftactidn ont été enregistrées sans aucune
option de hardware binning contrairement aux prégta acquisitions holographiques. Malgré
cela, la reconstruction fonctionne particuliérembiein, notamment celle des deux références.
Cette reconstruction correspond a la somme del®hs résultats » d’itération d’une procédure
HIO. La figure de diffraction, ainsi que la recamstion, est présentée sur une fenétre de 1200 x
1200 pixels. Le contraste des « trois barres de&£5%. On retrouve sur cette reconstruction la
propriété de lillumination non homogéne qui désdage une référence, mais aussi le défaut de



gravure de facon trés similaire a 'image MEB. Guiforemarquer sur cette reconstruction que le
« gros rond » est plutét de forme carrée et quiistance entre celui-ci et les « trois barres » est
bien plus importante sur la reconstruction que Isorage MEB, ce qui pourrait refléter le
probleme d’unicité de la solution en CDI.

Ce résultat peut confirmer I'avantage d’'une réféeetendue dans un schéma CDI comme cela
est présenté a la fin du chapitre 8. L'influencdaleéférence expliquerait notamment la forme
carrée du « gros rond ».

11.2.6 Conclusion

Cette étude a permis de mettre en valeur l'infleeat les effets du bruit de lecture dans le
processus de reconstruction HERALDO. Le principemméu schéma HERALDO rend la

reconstruction peu sensible au bruit de photonisi-ce provenant principalement du signal

important diffracté par la référence étendue. Llmpgion de I'opérateur différentiel compense
toute l'influence de la référence et, du méme cdaifpruit associé. La difficulté réside dans les
autres bruits présents pendant la détection delofinamme et notamment, dans notre
configuration expérimentale, le bruit de lecturepéification.

L’'opérateur différentiel, équivalent a un filtregs&-haut, amplifie sur I’hologramme le signal
fortement impacté par le bruit de lecture, ce qugraente la proportion de bruit sur la
reconstruction. Pour limiter ce probléme il famtiter I'ordre de I'opérateur différentiel, c'est-a
dire le nombre de dérivation. La reconstructionndhologramme enregistré avec la référence
« fente » implique une seule dérivation. Le bruit Bimage est moins important que pour la
reconstruction d’'un hologramme enregistré avec uéférence « carrée », nécessitant « 2
dérivation » (opérateur différentiel d'ordre deuxjeci explique une meilleure qualité de
reconstruction avec la référence « fente ». Enémunsnce, notre configuration expérimentale (le
couple détecteur et longueur d'onde du rayonnemiempose de privilégier la référence
« fente ».

La comparaison des reconstructions, obtenues pachéma FTH et celle obtenues par un
schéma HERALDO avec référence « carrée », monseadiltats similaires sur la qualité et la
résolution des images. Aucun avantage ne sembbortisde l'utilisation d’'une référence
carrée. Cependant, la référence « carrée » perenepiaserver la possibilité de faire évoluer
« post-expérience » la résolution en fonction duitkaccepté sur la reconstruction. Par contre,
I'utilisation d'une référence «fente » permet, @alifé d’'image équivalente, une meilleure
résolution des images reconstruites par rappantiisation d’'une référence ponctuelle.



12. Perspective d’applications

12.1Imagerie 3D « stéréo »

12.1.1 Objectifs

Sur un objet en 2 dimensions caractérisé par sesridtance, une image est obtenue en
reconstruisant I'onde transmise par de I'objet.t€Cegconstruction est réalisée a partir de la
détection d'une acquisition unique de la diffractide I'onde transmise. Pour un objet qui
présente une géométrie en trois dimensions, unaisiion unique n’est généralement pas
suffisante pour obtenir une information compléte Bobjet. La reconstruction compléte de
I'objet en trois dimensions nécessite des donnéeiffitaction en trois dimensions dans I'espace
réciproque[9], données qui sont obtenues par une méthode d&iiigui« tomographique »
[77]. L'acquisition de ces données est effectuée pamdkiple prise de vue pour différents
angles sur l'objet. Une expérience pompe sonde,dfibtenir une information sur I'évolution
temporel d’'un objet en 3 dimensions, nécessiteaitalifférentes répliques identiques de celui-
ci. Cela va a I'encontre du principe de I'acquasitunique sur un objet unique. L'idée ici était de
proposer une reconstruction stéréographique d'yat dlois dimensions par une acquisition
simultanée de deux prises de vues séparées palel'atéréographique. Deux figures de
diffraction sont enregistrées correspondantes acitlence de deux impulsions arrivant
simultanément sur I'objet. Bien entendu, ces dégurés de diffraction ne permettent pas une
reconstruction compléte de I'objet en 3 dimensidda. a cependant accés a beaucoup plus
d’'information sur les caractéristiques de I'objatayec une seule prise de vue.

12.1.2 Reconstructions préliminaires

Les résultats suivants ne constituent que des dasts faisabilité d’'une expérience d'imagerie
« stéréographique ». lls nous ont permis de precdngaissance des difficultés de la mise en
place expérimentales d'un tel schéma. Cela a peanssi de mettre en pratique les différentes
hypotheses sur I'objet et les différentes approtimng associées a l'acquisition des données
présentées chapitre 5.3.

L'objet utilisé pour cette expérience est fabrigwéc deux membranes de Si3N4, opacifié avec
une couche de 50 nm d’or, disposée parallélemeespcées de 2 pm. Un motif identique est
gravé simultanément par FIB sur ces deux membrddebjet « grille » Figure 12.1 (9)
représente typiquement une grilles gravées suruehagembrane. L'image MEB de I'objet
« chevron »Figure 12.1 (b)est prise avec un angle de 10° par rapport a fanale des
membranes. Cette image permet de rendre comptaspedt « tridimensionnel » de I'objet ainsi
fabriqué, notamment grace a la différence des ast@s. L'objectif est de pouvoir obtenir cet
aspect de 'objet en détectant la diffraction a@mdle transmise pour une acquisition a incidence
normal par rapport aux membranes puis avec un angle
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(a) (b)

Figure 12.1 : image MEB des objets (a) « grille » &) « chevron ». Les trois niveaux de contrast gelair, gris
foncé et noir sur ces images correspondent respectient a la premiére membrane, la deuxieme membrania
partie « débouchante ».

(a) (b)

Figure 12.2 : reconstruction de deux projections slipbjet « grille ». (a) incidence normale par rappt au
membranes et (b) incidence de 7.5°. Représentatierladpartie réelle au dessus et représentation alphase en
dessous.

BN

L'expérience a consisté a enregistrer une figuredi#gaction pour chaque incidence du
rayonnement harmonique sur I'échantillon. Deux ltaside reconstruction de l'onde transmise
par I'objet « grille » sont présentégjure 12.2LaFigure 12.2 (afeprésente la transmission des
deux grilles en incidence normale. C’est une rettoason préliminaire obtenu par I'algorithme
HIO. Aucun PRTF n’est effectué ici. Lagure 12.2 (byeprésente la transmission de la grille
pour une incidence de 7.5° par rapport a la nor@ette reconstruction donne une information
tout a fait différente de la précédente que l'ontpexpliquer avec le schéma présentgure
12.3 Sur cette figure, le plan de projection représéattransmittance de I'objet si I'hypothése
de projection est valide, c'est-a-dire si I'épaissjuivalente « e » est inférieure a la profondeur
de champ (voir relation 5.13 chapitre 5.3). L’'obgetté congu pour pouvoir respecter cette



condition tout en permettant I'acces a des résmigtide I'ordre de 200 nm, suffisante pour
résoudre le dédoublement du pas du réseau formréupetincidence de 10°. Les reconstructions
semblent valider cette hypothese. On retrouve @lusi informations de cette deuxieme
reconstruction. La premiére est le rapport 3 desdargeurs de grille. Cependant, I'image MEB
semble montrer que la premiére grille & une largkudouble de la deuxieme, bien que I'on
distingue mal cette derniére. La deuxiéme inforamatst le rapport entre I'angle d’incidence et
la distance «d » entre les deux membranes. Il yna relation entre le sinus de l'angle
d’incidence et le rapport « périodicité de la gril — que I'on obtient facilement de la premiére
reconstruction — et distance entre les deux meraradn estime alors cette distance de I'ordre
de 3.2 um, a comparer avec les 4.2 um estimé & gastimages MEB, et les 2 um que I'on
souhaitait par construction. Il faut noter quedparation entre les deux membranes a pu évoluer
au cours des différentes manipulations de I'échanti

Wi

plan de projection

Figure 12.3 : vue schématique de la projection.

12.1.3 Perspectives

De nombreux points restent a résoudre pour valideschéma d’imagerie. Le premier est de
vérifier que 'on peut faire une reconstructionrétiscopique avec ces deux prises de vue.
Ensuite, la conception du montage d’'imagerie a daisceaux reste une partie non négligeable
du travail expérimental. Et enfin, il faut résoudigs probléemes associés a une application aux
« objets réels », notamment celui du faible sigfiffitacté. Une collaboration est en cours pour
une application sur des objets micro-structurésy@ome avec Tobias Vockerodt et Milutin
Kovacev de l'université de Hanovre. Pour finir,serait intéressant de combiner ce schéma
« stéréo» avec une reconstruction « Ankylographigu[125]. La reconstruction

« Ankylographique », selon les auteurs, permet aee fune reconstruction compléte des 3
dimensions d’un objet, avec une seule acquisit@iffraction. Une condition pour la réussite



de cette méthode est qu'il faut enregistrer leaigur une ouverture de diffraction importante.
Deux prises de vue sur un méme objet doublentofin&tion de diffraction, ce qui pourrait
augmenter la capacité et la convergence de cetthod& notamment quand la condition
précédente n’est pas respectée. De plus, une taatitn « Ankylographique » permet de
supprimer la contrainte sur la condition de progectde chaque prise de vue stéréoscopique.
Cette hypothese de projection est difficilementifi@ pour notre expérience, a cause d'une
profondeur de champ tres limitée quand I'on soehaésoudre un objet a la centaine de
nanometres avec une longueur d’onde d’'une dizanedometres.

12.2 Imagerie de domaines magnétiques

12.2.1 Objectifs

L'imagerie de domaines magnétiques représente @akerapplication de la possibilité de
reconstruire un objet a partir de I'acquisition sk figure de diffraction en simple tir. Les
propriétés a «imager » sur cet objet sont les fiwations de la structuration spatiale des
domaines magnétiques en fonction du temps. Lesliésheonsidérées pour cette expérience
sont, la centaine de nanometres pour résoudreuatigtation des domaines, et la dizaine de
femtosecondes concernant I'évolution temporelld @ghantillon. Cette échelle temporelle est
celle correspondant au processus de désaimantiitéchantillon par I'effet de thermalisation
des électrong126]. La dynamique d'aimantation peut aussi révélerutiés effets sur la
dynamique de spin des matériaux magnétiglies|.

Les échantillons magnétiques, pour les expérieddasagerie envisagées, sont généralement
constitués de Cobalt et de Palladium (ou Platias)alliages ou en dép6ts multicouches. Le
contraste des domaines magnétiques provient dfenh résonnant du dichroisme magnétique au
seuil de résonnance du CobdlP8]. Les modes propres de la polarisation de ceterdation
magnéto-optique sont les polarisations circulaire®bjectif principal de I'expérience
d'imagerie de domaine magnétique est de mettrelame pune expérience pompe-sonde, ou la
sonde UV-X permettrait d’enregistrer une figuredtféraction en simple tif129].

12.2.2 Résultats de diffusion

La premiere expérience effectuée concerne la memute diffusion de I'onde incidente par les
structures qui constituent I'échantillon magnétiqliegure 12.). Cette expérience a pour
objectif premier de quantifier le signal diffusérp&chantillon pour pouvoir estimer les
possibilités d’acquisition de la figure de diffraect en simple tir. La diffusion (scattering en
anglais) et la diffraction sont issues du méme ggsgs d’interaction entre I'onde incidente et
I'objet. La figure de diffusion nous renseigne ks propriétés statistiques de 'objet alors que la
figure de diffraction, contrairement a la figure difusion, est inversible, c'est-a-dire que I'on
peut avoir une information compléete sur I'objetebfegistrement d’'une figure de diffraction



doit respecter diverses contraintes de cohérentéldmination, d'échantillonnage, etc., qui ne
sont pas nécessaire pour l'acquisition d’'une figdee diffusion. Dans notre expérience, la
différence entre diffusion et diffraction est pipelement causé par la taille importante de
lillumination des échantillons (taille apparente tlobjet), ce qui provoque un défaut sur
I’échantillonnage de la figure (voir section 6.1eBun défaut de cohérence longitudinale (6.2.2).
Les figures de diffraction présentées dans la ssitet sous-échantillonnées, et la cellule
équivalente de cohérence longitudinale est plusepgtie la taille du faisceau sur I'échantillon.
Le sous-échantillonnage permet de maximiser le merdb photons par pixel et donc le signal
enregistre.

Les échantillons magnétiques sont placés danatefptal d’'un miroir torique. La tache focale
(conjuguée de la source harmonique) intégrant geslaberrations est estimée a 150 um sur des
échantillons de 250 x 250 um. La sélection spectddine harmonique, parmi le peigne de
fréquence, est effectuée en utilisant une confitgpmaorique-réseau. On sonde les échantillons
en utilisant un rayonnent d’énergie proche du deuf60eV) de transition du Cobalt. Les deux
harmoniques correspondantes sont h37 et h39, esmeépectivement sur 57.77 eV et 60.9 eV.
L'intérét de cette expérience était aussi de détenml’harmonique présentant la meilleure
efficacité de diffusion et décider ensuite de ladmpassante du multicouche a déposer sur le
miroir parabolique. L'efficacité de diffusion esteitteure pour I'harmonique h39. Le miroir
parabolique permettra de mettre en ceuvre I'expeégielimagerie par diffraction. La tache de
focalisation réduite, obtenu avec ce dernier, p#rmede retrouver une bonne condition
d’échantillonnage.

(b)

Figure 12.4 : (a) image par microscopie a force magigue (MFM) d’'un échantillon magnétique multicouche
[Co/Pd]. La taille des domaines magnétiques est’dedie de 150 nm. (b) figure de diffusion avec h&h simple
tir. (c) figure de diffusion pour 10 tirs. Les figes de diffusion sont constituées d’'un « faisceaedt », signal non
difusé, au centre de l'anneau de diffusion corresmtant aux photons diffusés par I'échantillon. Lesutes
structures correspondent a du bruit parasite IR.

L’efficacité de diffusion est calculée comme le papg entre le nombre de photons dans le
faisceau diffusé, i.e. dans I'anneau de diffusibleeqombre de photons dans le faisceau direct
(signal non diffusé)Kigure 12.). Cette efficacité a été estimée a partir des ressa environ 3
102 pour I'harmonique h37. Estimation difficile suslpremiers résultats du fait du faible signal
dans la figure de diffusion en simple tir et deséduration du faisceau direct sur 'acquisition



multi-tirs. Cela peut étre une conséquence posdibl&cart significatif avec la valeur théorique
calculée de l'efficacité, donnée au maximum a 3. X0es résultats préliminaires de diffusion
sont actuellement en cours de validation.

12.2.3 Perspectives

L’échéance proche concernera la diffraction en Ertiputilisant la configuration imagerie de la
ligne harmonique. Différentes possibilités sont isagées: reconstruction CDI ou
holographique avec référence étendili€d]. Ces expériences nécessiteront la modification de
I'état de polarisation des photons harmoniquesialement linéaire, pour correspondre a I'état
de polarisation circulaire propre a l'interactiorea I'échantillon magnétique. La mise en place
d’un systeme polariseur basé sur la modificatiotiédat de polarisation a la réflexion permettra
d’obtenir une polarisation circulaire des harmoeglil31]. Cependant, l'efficacité de ce
systéme a été mesurée a 3.6% de transmission denphtD0% polarisé circulairement. Cette
configuration, nécessaire pour un schéma hologgaghiou la référence n’est pas
« magneétique », pourrait étre évitée avec une gordtion CDI[132]. Et finalement, a la suite
de ces expériences simple tir (et en fonction deslesucces), la mise en place du montage
pompe-sonde pourra étre envisagée.



Conclusion de la partie lll

Cette partie expérimentale présente la mise eneelevdeux techniques d’'imagerie sans lentille
par diffraction cohérente, respectivement dansaaméiguration ou I'image est obtenue par une
procédure itérative et dans une configuration halplgique avec référence étendue. Des images
reconstruites a partir d’acquisition de diffractien simple-tir et multi-tirs sont obtenues avec
des résolutions d'une centaine de nanometres. &gériences démontrent la capacité de
imagerie nanométrique ultra-rapide par diffractid’impulsions produites par une source de
génération d’harmoniques d’ordre élevé. Notamméatilisation de la source harmonique,
combinée avec le schéma holographique HERALDO, atmdda possibilité de reconstruire
simplement et rapidement (relativement par rapgodtutilisation de l'algorithme itératif)
image d'un objet test, de structuration « complex avec une résolution d’'une centaine de
nanometres pour une exposition simple tir.



140



Conclusion générale

Les travaux contenus dans ce manuscrit préserdentide en application a l'imagerie par
diffraction, ou imagerie sans lentille, d’'une saude rayonnement UV-X issue du processus de
génération d’harmoniques d’ordre élevé. lls onégnés différents aspects, de I'amélioration du
mode laser de génération aux questions de l'efficae diffraction d'un schéma holographique
avec références étendues. La ligne directrice gléraeaux étant la démonstration de I'imagerie
ultra-rapide nanométrique.

Dans la premiere partie sont présentés les résdtat!’'optimisation de la ligne harmonique —
du laser a I'échantillon — ce qui inclut le dispidsde filtrage modal, I'optimisation des
parameétres de génération, le transport optiqua ftdalisation du faisceau harmonique dans le
plan de I'échantillon. L'optimisation de la ligneuimonique s’est basée principalement sur la
mise en place du dispositif de filtrage modal sulaker LUCA. Les résultats expérimentaux sur
ce dispositif montrent une importante modificatiehamélioration du mode laser initial. Le
filtrage modal permet d’homogénéiser le profil sggadu mode laser par suppression des hautes
et des basses fréquences spatiales, ainsi qu'doetign des aberrations présentes dans le mode
initial. De plus, ce systeme a montré une granteistesse a la dégradation en entrée de fibre
sous I'impacte du laser, ce qui le rend particaligent avantageux par rapport au trou de filtrage
spatial. Le filtrage modal a démontré son effieggcisi bien que le mode laser filtré est
actuellement distribué sur une majorité des ligdesserveur laser LUCA. Concernant son
utilisation pour la génération d’harmoniques enmgéwie longue focale, des mesures en champ
lointain sur le faisceau pour I'harmonique h25, géndans I'argon, et h37 généré dans le néon,
ont montré une amélioration significative des piétgs spatiales du faisceau harmonique ainsi
gu’une amélioration importante de l'efficacité dangration.

Cette premiere partie se poursuit par une caraatéon du profil spatial du faisceau, et de la
cohérence, dans ce qui correspond au plan de t’dbjéexpérience d'imagerie par diffraction.
Premiérement, des mesures avec le senseur dedfoorate UV-X ont permis de caractériser la
distribution de [lillumination aprés focalisationap I'optique parabolique hors axe. Les
reconstructions dans le plan focal montrent unbetate 4 a 5 um de diamétre et mettent en
évidence deux défauts majeurs — contraintes paxpérience de diffraction — que sont
l'instabilité de pointé et I'évolution trés rapide la distribution d’intensité hors du plan focal.
Deuxiemement, les mesures de cohérence avec uredmitrous d'Young espacés de 5 um
montrent une cohérence spatiale de I'ordre de &586.résultats mettent aussi en évidence les
propriétés de sélection spectrale du multicouclpesi sur I'optique parabolique.

La deuxieme partie du manuscrit développe les quacehéoriques nécessaires a la
compréhension de la physique mise en ceuvre damexpesiences présentées dans la troisieme
partie. Ces expériences reposent sur I'obtentiofiimage d’'un objet, résolu a la centaine de
nanometres, par reconstruction de la phase d'upedfide diffraction acquise en simple tir.
Cette expérience nécessite un nombre de photonérerdh par impulsion suffisamment
important pour enregistrer I'information de l'objdans la figure de diffraction. Ce résultat
démontre que la source harmonique a haute éneamgar du CEA-Saclay satisfait a cette



condition. En premier lieu, les caractéristiques dehantillons et du détecteur sont détaillées,
ainsi que la configuration du dispositif de diffiao, en accord avec les considérations
théoriques de la deuxieme partie du manuscrit. 8téamis en avant deux points importants :
I'efficacité de diffraction des objets utilisés igpensable a I'optimisation du signal diffracté et
les paramétres optimum de détection. La compréberdes différents processus de bruit qui
interviennent pendant la détection nous a permidéderminer quelles était les particularités de
notre configuration. Différentes solutions sont gerdées, notamment |'option « hardware
binning » du détecteur permettant d’amender l'inbpacn négligeable du bruit de lecture

équivalent a la détection de un photon d’énergie\0

Les premiers résultats de diffraction cohérentalans la configuration imagerie sans lentille
« CDI » — sont obtenu aprés reconstruction de las@hdes données de diffraction avec un
algorithme itératif. Deux figures de diffractionnd@nregistrées en simple tir et en multi-tirs. La
reconstruction de la phase de ces deux figuredfftaction a permis d’obtenir une image de
I'objet test utilisé pour diffracter le rayonnemet® I'harmonique h25 a 32 nm. Les résolutions
obtenues sur ces images sont respectivement dexrhlét 61 nm. Le résultat en simple tir
démontre I'aptitude de la combinaison, source UdeXtable et algorithme itératif, a I'imagerie
ultra-résolu spatialement et temporellement. Lanigerésultat présenté confirme cette aptitude
avec la reconstruction d’'un objet, de caracténistigsimilaires au précédent, avec 78 nm de
résolution. Bien que I'algorithme de reconstructsmit performant — performance illustrée par la
reconstruction de l'objet « note » en simple tirc'est un procédé de reconstruction non-
déterministe basé sur un processus aléatoire.

La configuration holographique permet une recowtitsn déterministe de l'image d'un objet.
Nous avons démontré la reconstruction directe dmafie d'un objet, d’'une acquisition
holographique en simple tir, avec une résolutionl@® nm en utilisant le nouveau schéma
holographique HERALDO. Le procédé de reconstructitlBRALDO, utilisé sur la donnée
holographique, a consistée simplement en une diénvairectionnelle de la transformée de
Fourier de I'hologramme enregistré en utilisant ugférence en forme de « fente ». Le schéma
HERALDO, équivalent a I'holographie par transformde Fourier, permet d’utiliser une
référence étendue juxtaposée a l'objet. L’'objetdifl'utilisation d’'une référence étendue est de
diminuer la contrainte d'une référence ponctugitincipalement sur I'amplitude de son signal
diffracté. Le signal enregistré sur I'hnologrammé @&srs maximisé par rapport aux sources de
bruit intervenant pendant le processus de détectimia permet idéalement d’obtenir une
acquisition holographique limitée seulement pasignal diffracté par I'objet et non par la
référence.

L’étude expérimentale du schéma holographique HHBR®La permis d'analyser son
comportement par rapport aux sources de bruiteGetide montre un effet néfaste du bruit de
lecture-amplification pendant le processus de rstroation. Cela est la conséquence d'un
recouvrement non homogéne de I'hologramme pagleasidiffracté par la référence étendue en
forme de polyédre. Le procédé de reconstruction MERO amplifie I'influence du bruit de
lecture principalement sur les parties de I'hologree ne contenant que peu ou pas de signal
provenant de l'objet ou de la référence. Cependbpst montré que I'on peut optimiser, en
multipliant I'hologramme par un filtre passe-bas egeur variable, soit la qualité des
reconstructions, soit leur résolution. Cette arealgs termine par la comparaison entre une
reconstruction FTH (référence ponctuelle) et deexonstructions HERALDO avec une



référence « carré » et une référence « fente »réSeftats démontrent un avantage a l'utilisation
du schéma HERALDO utilisant une référence étenduéype « fente » par rapport au schéma
FTH. Une image de résolution estimée inférieurd@ im a été obtenue pour une acquisition
simple tir sur un objet de structuration complereuélisant une référence « fente ». Par contre
aucun avantage ne semble ressortir de 'utilisadiane référence de type « carré » par rapport a
une référence ponctuelle « choisie judicieusement »

Les derniéres expériences réalisées présentenapgations concrétes a l'imagerie de la
source harmonique. Elles sont illustrées par désxltats préliminaires. La premiére considére
une expérience d'imagerie stéréoscopique en sintipleou I'objectif est d'obtenir de
linformation sur un objet en trois dimensions pacquisition simultanée de deux vues
stéréoscopiques. Le résultat préliminaire obtemisaen évidence les contraintes et les solutions
a envisager pour cette application. La deuxieme traomles résultats de diffusion du
rayonnement harmonique a 60 eV sur une structarapatiale de domaine magnétique. Malgré
une faible efficacité théorique de diffusion, urgasition simple tir a été possible. Ce résultat
permet tout d’abord d’envisager une expérienceiffiaction en simple tir, puis ensuite un setup
pompe-sonde pour imager, a haute résolution sepatl temporelle, la dynamique de
structuration de domaines magnétiques.
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Annexes

A. Transformée de Fourier, convolution et corrélation:
notations et propriétés utiles
Pour des fonctiong(x) et f(x) de carré intégrable daison a les propriétés suivantes :

Définition de la transformation de Fourier :

FLg)}xor = G(k) = g(x)e k¥ dx

1+
).
Avec la relation de réciprocitég(x) ; G(k)
Transformée dg*(—x) :

g'(=x) &6 (k)

Homothétie :

9@ &6 (3)

Propriété de symétrie de la TF :

Fonctions Transformée de Fourier
Hermitienne Réelle
Réelle et paire Réelle et paire
Imaginaire et paire Imaginaire et paire
Réelle et impaire Imaginaire et impaire

Définition du produit de convolution :

FO0) * g(x) = f £ gl — x') d’

Propriété de dérivation du produit de convolution :

d d d
—[F@) *g()] = 90 * —[f (0] = £(0) + —[9(0)]

Définition du produit de corrélation :

+ 00

[f ® g1(x) = f Fr@) g +x) dx’ = f £ = x) g(x')

Relation entre le produit de convolution et le pibde corrélation :




fr(=x) *x g(x) = [f ® gl(x)

On obtient de méme la dérivation du produit deéation :

L10 ® 9] = (-1 (=[] ® 90 = F() ® (9]
dx g dx g dx g
Le produit d’autocorrélation :

[f & f1(x) = f*(=x) * f(x)
Le produit d’autocorrélation est hermitien.

Attention, bien que le produit de convolution smtmmutatif (et associatif), ce n’est pas le cas
du produit de corrélation, puisque :

fr=x0)xg(x) =[f ® glx) estdifférent def (x) * g"(—x) = [g ® fI1(x)
Le produit d’autocorrélation est bien entendu inenutatif.

Relations de Fourier avec la convolution :

£ * g() S F(k) G

Relations de Fourier avec la corrélation :

[f ® gl(x) & F* (k) G(k)

Puisque :

[f ® gl() = fF*(=x) * g(x) & F* (k) G (k)



B. Propagation et diffraction sous approximation paraxale

1. L’équation de Helmholtz et solutions

La propagation, dans le cas général, est soluisréduations de Maxwell. Dans un probleme de
diffraction, on s'intéresse seulement a la distithu spatiale du champ électromagnétique
associé a une composante monochromatique de londeuleA et de vecteur d’onde dans le
videk,. Cette description s’effectue par la fonction ately(x,y,z) solution de I'équation
d’Helmholtz en espace libre:

Al/)(x,y, Z) + kozl/)(ny:Z) = O

L’amplitude du champ dans I'espace est décomposéeme une description dans un plan
transverse a la direction de propagation principa@n sépare les coordonnées transverses (x et
y) et longitudinale (z), I'équation d’'Helmholtz st :

AL () + (e, 2) + ko p(r,z) = 0 (B.1)

On effectue la transformé de Fourig(k,,z) de I'équation(B.1) suivant la coordonnée
transverse, :

- 9% -
—ky* ks, 2) + 55k, 2) + ko Plky,2) = O

La solution générale de cette équation est :

ll)~(kj_' Z) = l/}~+(kj_' O)eikz + l/}~_(kj_' O)e_iKZ
Aveck = |ko? —k 2.

On considérera seulement la solution qui se propayant les z positifs* (k,, 0)e 2.

La condition initiale est donnée par la transforna@eFourier de la dimension transverse de
'amplitude complexe ea = 0, et finalement la solution dans I'espace direttdeminé par la

transformé de Fourier inverse @€k, , z):

Y(ry,2) = F i (ky, 0)e™} (B.2)

Cette solution exacte ne fait appel a aucune hgsetlsimplificatrice et prend en compte toutes
les fréquencek, du spectre angulairéigure J. Celles qui se propagent (respectent I'inégalité

ko? —k,* > 0), et celles qui ne se propagent pas (les ondeseéeentes).



Figure 2 : spectre angulaire, représenté avec la éghd’Ewald, qui d’écrit la distribution angulaire dwecteur
d'onde «diffracté » de valeur en modulgky|| dans l'espace réciproque. La sphére d’Ewald permete
représentation du vecteur d'onde « diffracté » eccard avec la conservation de I'énergie (diffusié@astique, loi
des réseaux).

La relation (B.2) décrit un phénoméne de dispersion des composautespectre angulaire
pendant la propagation. On a le spectre en fondan: Y (k,,z) = P+ (k,,0)e?

Avec pour module [f* (k,, 0)| et pour phaseg(k,,z) = arg{(p* (k,,0)} + kz.

Le terme de phase fonction de

dp(ky, , . .,
% = k n'est pas une fonction linéaire én. Il y a

dispersion des composantes du spectre angulaidapeta propagation suivamt On peut
définir une pseudo vitesse de groupe de ces comfassgsans dimensions) :

I K 1 Jx

TN —KZ=T —7—Z= —=_——

Lt Lok v, 0k,

Qui décrit bien la dispersion des fréquences dpati@ivergence de la vitesse de growpe
négative) pendant la propagation suivanLe retard spatial transverse X des composantes

spectrales importantes par rapport aux bassesbaleses au centre, les hautes sur les bords.

Séparation progressive suivanet complete ea = infini, en analogie avec le phénoméne de
dispersion temporelle, la variable temporelle étantplacée ici par la variable spatiale.

2. Approximation paraxiale

L'approximation paraxiale est I'hypothése d’'unebfai variation de I'enveloppe spatiale du
champ pendant sa propagation (enveloppe spatialenient variable). Cela est associé a une
faible divergence du champ électromagnétique pdrstapropagation, donc en d’autre terme, a
un faible effet de diffraction.



Il existe trois méthodes, « équivalentes » par tésultat, pour obtenir ce qui est généralisé sous
le terme « approximation paraxiale ». La premiésteedfectueé sur I'équation de Helmholtz en
exprimant le champ par une enveloppe et une partetle consiste a négliger la dériveé
seconde de I'enveloppe du champ par rapport aréxthn de propagation z. La seconde est
celle de Fresnel pour développer lintégrale deskeeKirchhoff ou celle de Rayleigh-
Sommerfeld. La derniére consiste a effectuer uneld@pement limité (analogie avec le
traitement de la dispersion temporelle) au preroidre du terme « ». Le développement au
premier ordre :

k2

K=k0—2—ko

L'approximation paraxiale impliqgue de considérereqle spectre angulaire du champ
respecté, < k,. A postériori, notamment dans le cadre de laatitfon en champ lointain, on
peut estimer I'étendue des valeurskgepour lesquelles la solution est valide ('erreur &
DL).

A partir de I'expressioiiB.2), la solution devient :

2

l/)(TJ_,Z) = :F_l {l/}~+(kj_' 0)8_ i%Z} eikoz (BB)

Expression identique a celle du développement frae I'équation d’Helmholtz (premiere
méthode). Cette derniére expression est la formeulpropagateur de Fresnel qui s’exprime :

. .k
YL 2) = i e el ™« g, 0) (B.4)
Et encore :
’ 2
_ . Ko ikez 2 , iM
Y(r,2) = —ige e [dir] Y(r,0) e = (8.5)

by

Une forme identigue a celle obtenu avec l'approxioma de Fresnel et démontre une
équivalence avec I'approximation paraxiale. Cettmibre expression, qui représente la solution
de I'équation de propagation sous approximatiompale, porte souvent le nom d’intégrale de
la diffraction ou d’intégrale de Fresnel, dans émssou la propagation est équivalent a de la
diffraction. Elle permet de calculer le champ élettagnétique en tout point de I'espace sous
I'approximation paraxiale. Un probléme de propamationsiste a résoudre I'équatit4) ou
(B.5), ce qui est généralement fait numériquement éisart la version TF, équatidi.3).

Dans le cadre générale de I'optique de Fourieichmrche a exprimeiB.5) comme une simple
koTJ_

relation de Fourier avec pour paire de Fourijer= — - entre la fonction source en z =0 et le
champ en z. En développdt5), on a effectivement :

2
. Koty ? Jo(r1)”
etkoZe'" 2z fdzri Y(r],0)e"” 2z ez

_ 0
1/J(TJ_IZ)_ lZ\/%

Qui s’exprime au moyen d’'une TF :



2
| ko ikoZ lkOA
Y(r,z) = i e fe 2 F

.ko(rl)z
Y(r)) e 2 } (B.6)
K, =KoryL

=

Pour cela, on se place dans des configurationsaguulent I'influence du terme de phase
guadratique dans l'intégrale. C’est ce qui estotfiie dans le développement en champ lointain
(voir chapitre 5) ou au foyer d’'une optique conesg.

Pour une propagation en « champ intermédiaire proche du foyer d’une optique convergente,
on utilise cette derniére relation avec ses terdephase quadratique. Le terme de phase
guadratique hors intégrale représente le focusrhgt de déterminer la position absolue du
plan source (solution initial). Le terme de phasadyatique dans l'intégrale est responsable
d’'une modification de la forme de la solution emdtion de la distance de propagation z. Ce
terme de phase quadratique est exactement ladramé# de Fourier du terme dans I'expression
(B.3). Ce sont ces termes de phase qui pose problérmedlone résolution numérique —
probleme d’échantillonnage du terme de phase qwneant a un probleme d’adaptation de la
grille numérique de calcul. Pour un calcul en chgonpche, on utilisera préférentiellement
I'expression(B.3) et pour un calcul en champ lointain, on utiliskeapression(B.6), bien que
ces deux relation soit mathématiquement rigoureaséidentique.

Une généralisation des relations de propagatios das systemes optiques linéaires est établie
dans le formalisme de Colling33]. Celui-ci utilise la matrice de transfert (optigomatricielle)

du systeme optique. Le produit de convolution damgpression(B.4) permet d’exprimer la
propagation comme un systeme optique linéaire qurdpagateur est la fonction de transfert.
Ceci est a la base de la théorie de la formatianiages par les systémes optiques linéaires.
Dans cette théorie, le lien est fait entre 'optiqle Gauss (optigue mince et paraxiale) et la
notion de transmittance suivie d’une propagatiaaxiale.

3. Relation entre vecteur d’onde et phase.
On définit la différence de phase entre deux paiet b comme :

—

b
Pb — Pa = Pap = jg k(r").dl
a

Ou bien (1) = § k(). dl
Etona:
k(r) = Vo(r)
Ce qui correspond a la relation standard entre ph&etteur d’onde) et potentiel (phase).

Dans un probleme en une dimensiafou bien si on néglige la diffraction), on a :



p(z) = | k(z") dz'
/

Cette relation est utilisée par exemple pour calcules transmittances d’objet sous
approximation de projection (voir chapitre 5).

C.Notions sur la cohérence

On définit le degré de cohérence comme la « redagicd>» entre deux points de l'espace
séparés transversalement (cohérence transverspatiales) et longitudinalement (cohérence
longitudinale ou temporelle) a la direction de @gation[134, 135] Ce degré de corrélation est
défini par la fonction de cohérence mutuelle, quiespond a la corrélation du second ordre des
champs (sous-entendu qu’il y a des ordres sup8éjieurencore a la covariance des champs. La
fonction de cohérence mutuelle pour deux paiptet P, de la section transverse d’un faisceau
est donnée par (la covariance) :

T2 () = (E1(t + DE;" (D)

Ou(...) désigne la moyenne temporelle (plutdt I'espéranathématique. De plus, I'utilisation
de «t » implique des signaux stationnaires. Ici, il B'Ypas rigoureusement de stationnarité sauf
pour une guasi-monochromaticité, ou bien en comsidéque la durée dimpulsion sera
supérieure au temps de cohérence, ce qui est ¢Emérd (toujours) vrai). La version
normalisée de la fonction de cohérence mutuelleattgré complexe de cohérence :

I12(7)

Y12(T) R e
VTI11(0)I%2(0)
Le module du degré complexe de cohérence est algpadgyré de cohérencdy,,(7)]|

La cohérence temporelle est déterminéeygatr) et la cohérence spatiale par, (0). Il est
intéressant de noter qug;,(0) est associé aux variations temporelles du chanys p
précisément a la relation de phase entre deuxg(uatiation temporelle de la phase). Donc, le
terme le plus approprié pouy,(0) est celui de cohérence transverse.

La « cross-spectral density function » est donrage p
Wiz (@) = F{T12(D}rm0 = Is(@)*p12(w)

Ou [s(w)|? représente le spectre de puissance (densité a@gedtr puissance ou d’énergie) et
U2 (w) est le degré de cohérence spectrale qui représeatdérence transverse en fonction de
la composante spectrale.

Quelques relations :



[s(@)|* = FT11(M}row

Ce qui implique que la cohérence longitudinaleagsbciée a la largeur spectrale de I'impulsion.
La phase spectrale n’intervient pas dans la cobérelongitudinale. Pour une onde
monochromatique, onla(w)|?8(w — wy) et donc:

Tp4(7) = e®o”

Ce qui impliqudy;1(t)] =1, donc bien entendu, lI'onde monochromatique est
longitudinalement cohérente.

La cohérence spatiale entre deux points « 1 >2et @st déterminée par :

F12(0) = F{S(@)H12 (@)} = f dw S (@)
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Coherent x-ray diffractive imaging is a powerful method for studies on nonperiodic structures on the
nanoscale. Access to femtosecond dynamics in major physical, chemical, and biological processes
requires single-shot diffraction data. Up to now, this has been limited to intense coherent pulses from a
free electron laser. Here we show that laser-driven ultrashort x-ray sources offer a comparatively
inexpensive alternative. We present measurements of single-shot diffraction patterns from isolated
nano-objects with a single 20 fs pulse from a table-top high-harmonic x-ray laser. Images were
reconstructed with a resolution of 119 nm from the single shot and 62 nm from multiple shots.

DOI: 10.1103/PhysRevLett.103.028104

Imaging individual objects, with a few nanometer reso-
lution in space and a few femtosecond resolution in time, is
of fundamental importance in many areas of science and
represents today a fascinating challenge. In such context,
advances in coherent diffraction using new coherent ultra-
short x-ray sources are actually demonstrating a high po-
tential. Coherent diffraction imaging (CDI) overcomes
many restrictions in imaging offering a means to produce
images of noncrystalline objects at a resolution, in prin-
ciple, limited by the wavelength only. In this “lensless”
technique a spatially coherent x-ray beam illuminates an
isolated sample (surrounded by a zero-scattering area), and
the far-field diffraction pattern of the object is recorded
on an area detector. Since the detector records only the
diffracted intensities the “‘real image” is retrieved from
the amplitude and phase diffraction pattern using an iter-
ative algorithm based on Fourier transforms [1]. This
imaging technique can be scaled all the way down to
atomic resolution. Since its demonstration, many research-
ers have taken large steps in this direction using soft
and hard x-ray synchrotron radiation [2-6]. However,
although atoms can be imaged in space, the conventional
synchrotron sources do not allow accessing the fastest
processes in matter, which is the new frontier of femto-
second to attosecond time resolution. It is only recently
that this perspective has emerged thanks to the first
demonstration of single-shot coherent diffraction imag-
ing using a femtosecond soft x-ray free electron laser
(FEL) [7].

0031-9007/09/103(2)/028104(5)
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PACS numbers: 87.59.—e, 41.50.+h, 42.65.—k

Following this work Barty and collaborators have then
validated the time resolved approach in coherent diffrac-
tive imaging by capturing laser induced plasma expansion
of a nanopatterned sample on picosecond time scales [8].
The key issue in such nonrepetitive experiments consists in
recording diffraction patterns in a single shot with an
ultrashort soft x-ray pulse. Indeed it has been proposed to
use femtosecond or even shorter x-ray pulses to overcome
the damage problems that would degrade x-ray images of
individual nanoparticles: If a single ultrashort x-ray pulse
has enough x rays to form a good diffraction image of a
nanoscale object, then the inertial confinement of the
atoms during the ultrabrief exposure will prevent blurring,
even if the x-ray flux is sufficient to destroy the sample [9].
However, this necessitates a very high coherent x-ray flux
so far only available at large-scale limited-access FEL
facilities [10]. This requirement limits the wide spread of
ultrafast coherent diffraction imaging at the moment.

High-harmonic generation (HHG) would represent an
excellent alternative since such sources are widely avail-
able and show the required properties [11-17] to perform
ultrafast CDI: high spatial coherence, regular wave front,
temporally coherent beam, and ultrashort pulse duration
(femtosecond down to about 100 as). Moreover, HHG
pulses are synchronized on subfemtosecond time scale
with the driving infrared femtosecond laser, allowing a
vast flexibility in time resolved experiments. Up to now
HHG, like other laser based coherent soft x-ray sources,
could not provide enough coherent flux to collect single-

© 2009 The American Physical Society



PRL 103, 028104 (2009)

PHYSICAL REVIEW LETTERS

week ending
10 JULY 2009

shot diffraction data. Their application was thus restricted
to the investigation of nondestructive phenomena, where
weak signals had to be accumulated over long time period
(hours) [18,19].

Here we report the first results on single-shot coherent
diffraction imaging from a femtosecond table-top HHG
source. Our approach is based on a significant improve-
ment of the soft x-ray yield from high-harmonic generation
in gases. The experiment was performed at the LUCA laser
facility at CEA Saclay, France. The Ti:sapphire laser sys-
tem delivers up to 50 mJ energy pulses at 800 nm with a
pulse duration of 50 fs at a repetition rate of 20 Hz. A high
intensity soft x-ray coherent beam is obtained using a loose
focusing geometry, which allows coupling a very high
amount of laser energy in the HHG process [20-22]. At a
given laser intensity we increase the focal volume and
scale up the number of ‘“atomic harmonic converters”
that will macroscopically radiate under improved phase
matching conditions. Using a long gas cell and a long focal
length lens (7.5 m), the emitting volume can be increased
by orders of magnitude as compared to standard HHG
setups. This approach allows reaching more than 10 ulJ
per shot in the whole harmonic frequency comb and up to
1 uJ (1.6 X 10'! photons) for the 25th (A = 32 nm) har-
monic considered in this work. For the CDI experiment a
laser energy of ~35 mJ and a 5.5 m focal length lens were
used. The soft x-ray beam parameters were optimized by
adjusting the gas pressure, the cell length, and the laser
beam aperture. The beam was focused into a 10 cm, 2 mbar
argon gas cell before the entrance of the cell. The maxi-
mum soft x-ray output was 0.6 wJ. Thanks to a preferential
on axis phase matching associated to the short quantum
path [17], the beam has a low divergence (500 urad) and a
high degree of spatial coherence, up to 92% as measured in
single shots using a Young double slit arrangement.

The schematic arrangement of our table-top CDI beam
line at CEA Saclay is shown in Fig. 1. After generation of
the soft x-ray beam, it propagates together with the main
infrared (IR) laser which is then rejected using an IR
antireflective mirror. The residual IR is eliminated using
a 150 nm thick aluminum filter. A 22.5° off axis parabola
of 200 mm focal length focuses the soft x rays to a 20 um
focal spot (full width at half maximum). The 25th har-
monic is selected from the harmonic frequency comb using
a B,C/Si multilayer coating deposited on the parabola
surface. The resulting beam has a spectral linewidth of
A/AX ~ 150 and a temporal duration of ~20 fs. The total
optic line transmission from the high-harmonic source to
the sample is 1% corresponding to 10 useful photons per
shot at 32 nm in a 20 wm focal spot. The intensity on the
sample is estimated to be 10'' W/cm?. The sample is
placed at the focus of the parabolic mirror and diffracts
the coherent soft x rays. The samples were micrometer-
sized “‘harmonic notes” with sub-100 nm details [see
Figs. 1 and 4(a)]. To obtain a pure amplitude object an
opaque 100 nm thick gold layer was deposited on a 70 nm
thick SiC membrane before patterning using a sub-10 nm

Xray cep

IR beam
« loose focusing »

Beam splitter
IR / soft x ray

Al filter

Sample
Focusing optics
Multilayer

FIG. 1 (color online). Tabletop soft x-ray diffractive imaging
beam line. The soft x-ray laser harmonics are produced by the
interaction of the loose focused infrared laser beam in an argon
gas cell. The infrared beam is removed after the soft x-ray gen-
eration by a SiO, beam splitter that reflects most of the soft x ray.
An antireflective coating rejects most of the infrared laser light.
The residual infrared light is totally suppressed with a 150 nm
thin aluminum filter. The 25th harmonic order, at a wavelength
of 32 nm, is selected and focused onto the sample using a
multilayer coated off axis parabola. The sample is positioned
at the focus where it scatters the soft x-ray beam. The diffraction
pattern is collected on a backilluminated soft x-ray CCD at
20 mm distance from the sample. With a 3 um sample size
the diffraction pattern is measured in the Fraunhofer regime.

resolution focused ion beam. The diffraction pattern is
collected on a backilluminated CCD camera in the
Fraunhofer regime (at a distance z = 20 mm from the
sample), where it is proportional to the Fourier transform
of the sample’s transmission function (the sample exit
wave). The full chip contains 2048 X 2048 square pixels
with a size of p = 13.5 um.

To demonstrate the potential of our CDI beam line we
have first considered multiple exposure diffraction patterns
of the sample. A diffraction pattern of the harmonic notes
is shown in Fig. 2(a). The data are recorded over 40 shots
(2 s acquisition time), i.e., 107 times less shots than what
has been done previously using HHG. The image repre-
sents the coherent intensity pattern of the sample Fourier
transform. In our experiment the use of a beam blocker was
not necessary so that we have full access to low frequen-
cies. This increases the amount of information for image
reconstruction. The main diffracted features are distributed
on two axes associated to the preferential directions in the
sample structure. A 30 pixel period modulation can be seen
on the horizontal direction. This is related to the interfer-
ence of the diffracted waves from two similar features
placed at a distance of 1.5 pum in the sample design. The
modulation is also observed at the largest diffracted angles.
Practically it means that the diffracted beams overlap in
time even at high angles. This is consistent with the spec-
tral bandwidth and the pulse duration.

028104-2
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Since only the intensity of the diffracted coherent wave
is measured, the phase information is missing and must be
recovered to reconstruct the object. Figure 2(b) shows the
reconstructed image from the diffraction pattern given in
Fig. 2(a). Image reconstruction was carried out using iter-
ative transform phase retrieval techniques. Here, we used
the HAWK code iterative procedure [23]. For both recon-
structions, the experimental image was low pass filtered by
applying a tight filter around the autocorrelation to remove
most of the image noise. The support of the object was then
determined using the SHRINKWRAP algorithm combined
with hybrid input-output (HIO) algorithm. Using the re-
laxed averaged alternating reflectors (RAAR) algorithm
and the support previously obtained, 80 reconstructions
were run with random starting points.

In the Fraunhofer approximation, the maximal detect-
able spatial frequency in the sample’s transmission func-
tion is calculated according to o, = (Np/2)/(A2),
where N represents the pixel number of the chip area
considered. For the 40 shot exposure, an array of N =
1024 X 1024 pixels is used for the reconstruction corre-
sponding to a diffraction angle of 19° at the midpoint of the

edge of the array. The image resolution (based on Rayleigh
criteria) corresponds to the half-period length of the high-
est frequency in the diffraction pattern. According to this
definition the diffraction limited resolution [r =
1/(20 max)] gives a pixel size of 46 nm. The effective image
resolution could be worse than r depending on the accuracy
with which the phases are retrieved. An effective half-
period resolution is therefore estimated after reconstruc-
tion by computing the phase retrieval transfer function
(PRTF) [4,7]. It is defined as the value where the PRTF
drops to a value 1/e. According to this criteria, a 62 nm
resolution length is obtained as shown in Fig. 2(c).

On the basis of this result, we have progressively low-
ered the exposure time from 2 s to 20 fs corresponding to a
single-shot acquisition. The measured diffraction pattern is
shown in Fig. 3(a). In this case, the useful signal occupies a
smaller region of the detector with less scattered photons
on the detector compared to the multishot case. This limits
the signal-to-noise ratio, and high frequencies are less
evidenced. Signal-to-noise ratio limits the useful chip
area for the reconstruction algorithm to an array of N =
800 X 800 pixels corresponding to a diffraction angle 15°

08 B

06+ —

PRTF

622 nm

04 B

1 I 1 1
243 0m 122 nim 81 nm 61 nm 48 nm

Half-period resolution (nm)

FIG. 2 (color online). Multishot coherent soft x-ray diffraction
patterns and the reconstructed image. (a) Measured diffracted
intensity (magnitude square of diffracted wave) from the sample,
in logarithmic scale, obtained in 40 shots acquisition (2 s expo-
sure time). The maximal spatial frequency (o) at the edge of
the diffraction pattern is 10.8 um™'. (b) Reconstructed object
amplitude obtained with a 46 nm pixel size. The reconstruction
reveals the modification due to the damage that occurred to the
object during the experimental campaign, in particular, at the
round of the left harmonic note. (c) PRTF function of the image
reconstructed in which the criteria value of 1/e provides a half-
period resolution length image of 62 nm.
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FIG. 3 (color online). Single-shot coherent soft x-ray diffrac-
tion patterns and the reconstructed image. (a) Measured dif-
fracted intensity from the sample, in logarithmic scale, obtained
in single-shot acquisition (20 fs exposure time). The maximal
spatial frequency at the edge of the diffraction pattern is
8.4 um~'. (b) Image of reconstructed object amplitude obtained
with 59 nm pixel size. Despite less quality, the single-shot object
reconstruction shows a qualitative agreement with the multishot
reconstruction. In particular, the amplitude transmission is lower
on the round of the left harmonic note. (¢c) PRTF function of the
reconstructed image. The 1/e criteria value provides a half-
period resolution length image of 119 nm.
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2 um

FIG. 4 (color online). ‘“Harmonic notes” SEM images and
details on the structure modification. Panel (a) shows the initial
test object used at our table-top coherent imaging beam line.
Panels (b)—(d) show a detail of the structure modification of the
object at different steps during the experiment. These steps,
respectively, correspond to a low (b), medium (c), and high (d)
soft x-ray dose. The dark (purple) area corresponds to a full
transmission of the soft x-ray whereas the bright (purple) area
corresponds to a partial transmission. Panel (c) corresponds to
the sample used to collect the diffraction patterns shown in
Figs. 2(a) and 3(a).

at the midpoint of the edge of the array. However, the
quality of the data is high enough to allow a reconstruction
shown in Fig. 3(b). The features already evidenced in the
multiexposure case are here similarly reconstructed. The
PRTF function gives a resolution length of 119 nm [see
Fig. 3(c)]. For both single and multishot images, there is a
qualitative consistency with the scanning electron micros-
copy (SEM) image shown in Fig. 4(a). In particular, the
two notes are well defined, as well as the upper bar (hor-
izontally tilted thick line). However, the save line never
appears, even if its thickness (75 nm) is larger than the
multiexposure resolution. This is explained by considering
the radiation damages progressively induced during the
whole experimental campaign. While damages do not
occur on single or few tens shots, the irradiation over
thousands of shots (i.e., repetitive measurements) does
affect the sample. In Figs. 4(b)—4(d) we show SEM images
of the sample submitted to different radiation doses at
different stages of the experiment. The evolution of the
save line feature is pointed out. At the beginning of the
experiment [Fig. 4(b)], the note is fully transmitting. When
increasing the dose the transmitting area is progressively
reduced as shown, respectively, in Figs. 4(c) and 4(d). The
image shown in Fig. 4(c) corresponds to sample condition
at the time when the diffraction pattern shown in Figs. 2(a)

and 3(a) have been measured. The transmitting area is now
much reduced, affecting both the circle diameter and the
vertical line thickness. Moreover, the save line is com-
pletely blocked, in agreement with the reconstructed im-
ages in Figs. 2(b) and 3(b). These observations underline
the importance of recording the full information before the
sample is modified [9]. Single-shot femtosecond imaging
allows data collection faster than relevant damages pro-
cesses occur. This possibility, first demonstrated at the
FLASH FEL, is now available on a table-top laser har-
monic source.

In this Letter we have shown that HHG can deliver
coherent intense x rays at the microjoule level. Our labo-
ratory scale source offers an inexpensive approach, com-
plementary to FEL facilities. We have demonstrated the
capability of visualizing in single-shot nonperiodic nano-
scale objects using femtosecond coherent diffractive imag-
ing. This opens fascinating perspectives in imaging
dynamical phenomena to be spread over a large scientific
community. Investigation of ultrafast phase transitions in
mesoscopic systems, ultrafast spin reversals of magnetic
nanodomains, or large molecule rearrangements in biologi-
cal environments are some examples. The natural synchro-
nization of high-harmonic generation with the driving laser
allows subfemtosecond time jitter that would significantly
facilitate time resolved studies.

Shorter wavelengths already demonstrated in HHG
should soon allow reaching sub-10 nm spatial resolution
in coherent diffractive imaging. Exciting future prospects
also come from intense harmonics generated from laser-
plasma surfaces [24,25]. This coherent source holds the
promise of generating very intense subnanometer subfem-
tosecond coherent x rays suitable for ultrafast coherent
diffractive imaging.

We acknowledge financial support from the European
Union (TUIXS, NEST-012843), the EU-FP6 XTRA
(MRTN-CT-2003-505138), and LASERLAB (RII3-CT-
2003-506350) programs. We also acknowledge support
from the U.S. Department of Energy through the
Stanford PULSE Center. Additional support comes from
the Triangle de la Physique, NanoSciences Ile-de-France,
DFG Cluster of Excellence at the Munich Centre for
Advanced Photonics, from the Virtual Institute Program
of the Helmholtz Society, and from the Swedish Research
Council. We are grateful to Elsa Abreu, Thierry Auguste,
Stefan Haessler, Jacek Krzywinski, and Pascal Saliéres for
help and discussions.

*hamed.merdji @cea.fr
[1] J. W. Miao, P. Charalambous, J. Kirz, and D. Sayre, Nature
(London) 400, 342 (1999).
[2] I.K. Robinson et al., Phys. Rev. Lett. 87, 195505 (2001).
[3] J.W. Miao et al., Proc. Natl. Acad. Sci. U.S.A. 100, 110
(2003).

028104-4



PRL 103, 028104 (2009)

PHYSICAL REVIEW LETTERS

week ending
10 JULY 2009

(4]
[5]

[6]
(71
(8]
[9]
[10]
[11]

[12]
[13]

[14]
[15]

D. Shapiro et al., Proc. Natl. Acad. Sci. U.S.A. 102, 15343
(2005).

M. A. Pfeifer, G.J. Williams, 1. A. Vartanyants, R. Harder,
and I. K. Robinson, Nature (London) 442, 63 (2006).

B. Abbey et al., Nature Phys. 4, 394 (2008).

H.N. Chapman et al., Nature Phys. 2, 839 (2006).

A. Barty et al., Nat. Photon. 2, 415 (2008).

R. Neutze et al., Nature (London) 406, 752 (2000).

W. Ackerman et al., Nat. Photon. 1, 336 (2007).

P. Salieres, A. L‘Huillier, Ph. Antoine, and M. Lewenstein,
Adv. At. Mol. Opt. Phys. 41, 83 (1999).

T. Ditmire et al., Phys. Rev. Lett. 77, 4756 (1996).

L. Le Deroff, P. Salieres, B. Carré, D. Joyeux, and D.
Phalippou, Phys. Rev. A 61, 043802 (2000).

R. Bartels et al., Science 297, 376 (2002).

P.B. Corkum and F. Krausz, Nature Phys. 3, 381 (2007).

[16]
[17]
[18]
[19]

[20]
[21]

[22]

[23]

[24]
[25]

028104-5

J. Gautier et al., Eur. Phys. J. D 48, 459 (2008).

H. Merdji et al., Phys. Rev. A 74, 043804 (2006).

R.L. Sandberg et al., Phys. Rev. Lett. 99, 098103 (2007).
R.L. Sandberg et al., Proc. Natl. Acad. Sci. U.S.A. 105, 24
(2008).

J.F. Hergott et al., Phys. Rev. A 66, 021801 (2002).

E. Takahashi, Y. Nabekawa, and K. Midorikawa, Opt.
Lett. 27, 1920 (2002).

E. Takahashi, Y. Nabekawa, T. Otsuka, M. Obara, and K.
Midorikawa, Phys. Rev. A 66, 021802 (2002).

Details about the Hawk code iterative procedure can
be found at http://xray.bmc.uu.se/~filipe/?q=hawk/
whatishawk.

B. Dromey et al., Phys. Rev. Lett. 99, 085001 (2007).

C. Thaury et al., Nature Phys. 4, 631 (2008).



PRL 105, 093901 (2010)

PHYSICAL REVIEW LETTERS

week ending
27 AUGUST 2010

Single-shot Femtosecond X-Ray Holography Using Extended References
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In the context of x-ray lensless imaging, we present a recent approach for Fourier transform holography
based on the use of extended references. Major advances shown here rely on a high signal efficiency and
on the direct image reconstruction of the object performed by a simple linear derivative. Moreover, the
extended holographic reference is easy to manufacture and can be applied to a variety of imaging
experiments. Here we demonstrate single-shot imaging with a table-top, laser-based coherent soft x-ray
source. A spatial resolution of 110 nm was obtained with an integration time of 20 fs.

DOI: 10.1103/PhysRevLett.105.093901

Lensless imaging using coherent x rays has demon-
strated great potential in recent years especially with new
ultrafast coherent x-ray sources, the free electron laser
(FEL) [1-4], and high harmonics generation (HHG)
[5-7]. This technique has attracted much attention due to
its application in ultrafast nanoscale imaging. Indeed, these
bright flashes of x-ray light can capture snapshots of dy-
namical processes even in dense matter and at a meso-
scopic scale [4]. In this context, various lensless coherent
imaging schemes have been explored using x rays, includ-
ing, for example, coherent diffractive imaging [8], keyhole
diffractive imaging [9], and Fourier transform holography
[10-12].

Imaging without image forming optics is based on the
measurement of the intensity diffracted from an object
illuminated by a coherent x-ray beam. In this technique
the two-dimensional complex-valued object transmissivity
can be retrieved from the measured far-field scattered
amplitude using either iterative phase retrieval or direct
holographic techniques. For Fourier transform holography
(FTH) a point source in the vicinity of the object generates
a reference wave that interferes with the object’s scattered
wave at the detector plane [10-13]. Thus, the phase
and amplitude information of the object are encoded in
the intensity of the holographic diffraction pattern, the
hologram.

One advantage of FTH is that the complex-valued image
is retrieved in a noniterative and unambiguous fashion with
a simple reconstruction algorithm, namely, an inverse
Fourier transform of the hologram. This is a valuable
alternative to computationally intensive iterative algo-
rithms which attempt to solve the phase retrieval problem
of reconstructing an image from coherent diffractive
imaging (CDI) data [8,14]. The possibility of reliably
retrieving a closed-form, unique solution makes hologra-
phy an attractive lensless configuration and holds potential
in the recent context of ultrafast single-shot imaging using
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an x-ray free electron laser or a table-top high harmonic
source.

In the x-ray regime, various schemes have been pro-
posed to go beyond the limitations imposed in standard
holography, as, for example, the use of complicated refer-
ences [15], large references [16], or multiples referen-
ces [17]. More recently a holographic scheme based on a
uniformly redundant array of references was successfully
demonstrated at the Hamburg FLASH soft x-ray free elec-
tron laser [18]. Although this scheme increases the signal
to noise ratio (SNR) of the reconstruction, the direct in-
version of the hologram relies on quantitative knowledge
of this reference structure. The latter is significantly af-
fected by the difficult manufacturing process. Such an
approach is also difficult to scale down to fine resolution
accessible at hard x-ray wavelengths where a reference and
a reconstruction procedure robust to manufacturing errors
should be used.

In standard FTH there is a compromise in the determi-
nation of the size of the reference point source between the
two requirements: (i) the resolution given by the reference
size, and, (ii) the flux through the reference for observing
interference fringes with a good contrast [15,16]. The
hologram fringe visibility depends on the relative ampli-
tudes of the fields diffracted by the object and the refer-
ence, respectively, and is clearly maximum when these
amplitudes are equal. The use of extended references
allows increasing the fringe visibility, especially at larger
scattering angles (which correspond to higher resolution)
where the scattering signal may be weak. The hologram is
subsequently more efficiently recorded than in standard
FTH. This improves the image reconstruction with sub-
stantially enhanced quality and resolution as compared
with a point source reference.

In this Letter we demonstrate single-shot femtosecond
x-ray holography using a recently developed approach;
holography with extended reference by autocorrelation

© 2010 The American Physical Society



PRL 105, 093901 (2010)

PHYSICAL REVIEW LETTERS

week ending
27 AUGUST 2010

linear differential operation (HERALDO) [19-21]. This
lensless imaging scheme preserves the deterministic recon-
struction properties of FTH. The analytical uniqueness of
the solution directly retrieved as a complex-valued image
from the hologram. HERALDO is a more general approach
to FTH, using boundary waves of more general extended
objects as holographic references. The reconstruction
procedure is robust and simple to implement. It is based
on the application of linear differential operators to the
field autocorrelation, i.e., the inverse Fourier transform of
the hologram. In our setup, the extended references used
around the nanoscale test object “¢” are linear slits [see
Fig. 1]. The directional derivative (in the direction of the
slit) is applied during the reconstruction process, which
then provides two independent reconstructions of the ob-
ject “¢@”’, each associated with the slit extremities [Figs. 1
and 2]. As in FTH, each reconstruction has an associated
twin image that does not provide additional information.
The HERALDO image processing is indicated by the
-2 F~'{hologram} symbol in Fig. 1.

The test object and the linear reference slits were pat-
terned using a focused ion beam at a resolution of about 20
nanometers on a freestanding Si;N, membrane of 225 nm
thickness. A 50 nm layer of gold was deposited on the
membrane so that the sample has a pure amplitude trans-
mittance. The test object “¢”” hasa2 pum X 1.7 um over-
all size, with 200 nm to sub-100 nm details [Fig. 2(a)]. The
horizontal and vertical reference slits have a width of,
respectively, 130 and 145 nm. The two slits are slightly

FIG. 1 (color online). Schematic view of the HERALDO
experimental setup. Hologram acquisition from sample (“¢”
object + reference slits) scattering using a soft x-ray coherent
high harmonic beam at 32 nm wavelength. The reconstruction is
straightforwardly obtained by computing the directional deriva-
tive along the reference slit direction (red arrow) of the inverse
Fourier transform of the hologram (i.e., the autocorrelation of the
sample transmission). The reconstruction process is symbolized
by the operator & F~'{hologram}.

longer than the object dimensions, and they are etched at
sufficient distance from the object to satisfy the separation
conditions for a holographic reconstruction [19]. Each
reference slit has a scattering area of about ~0.3 um?
which is about 1/3 that of the object.

For the experiment, the sample was illuminated with the
25th harmonic (A = 32 nm) of the table-top infrared fem-
tosecond laser LUCA (Laser Ultra Court Accordable) at
the CEA-Saclay research center, France. The source deliv-
ers up to 4 X 10'° photons (0.25 wJ) per pulse, within a
spectral bandwidth A/AX = 150 and ~20 fs pulse dura-
tion [5]. The soft x-ray beam transport and focalization has
been optimized using an x-ray wave front sensor [22].
Typically, 2 X 10° photons hit the sample within a focal
spot of 5 um in diameter, corresponding to an intensity
of ~10"" W/cm?. The transverse and longitudinal coher-
ence lengths at the sample are ~10 um and ~5 um,
respectively. These are well within the requirements for
holography.

We measured the far-field diffraction pattern of the
sample exit wave, the hologram, using an x-ray CCD
camera [Fig. 1] placed at a distance z = 20 mm from the
sample. The full CCD chip contains 2048 X 2048 square
pixels with a size p = 13.5 wm. The number of incident

4}

—_———>

FIG. 2 (color online). Image reconstruction. (a) Scanning elec-
tron micrograph (SEM) of the sample showing the “¢” test
object and the two references slits (2.1 um slit length). (b) Field
autocorrelation given by the inverse Fourier transform of the
hologram. The four cross-correlations of the “¢” object with
the references surrounds the central part, as well as the cross-
correlation of the two references slits. (c),(d) Numerical deriva-
tives of the field autocorrelation along the two slit directions
(indicated by red dotted and green dashed arrows) which lead to
the reconstruction of the “¢”” object. We obtain two independent

images from each extremity of the slit references.
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photons diffracted by the sample and detected by the CCD
(quantum efficiency of 40% at 32 nm) is about ~2 X 107 in
single shot.

A typical measured hologram is shown in Fig. 3(d). We
clearly see the scattering from the two reference slits in the
vertical and horizontal axes of the hologram which shows
coherent interference with the field scattered from the
object. The field autocorrelation [see Fig. 2(b)] is com-
puted from the single-shot hologram through an inverse
Fourier transform. The image reconstructions shown in
Figs. 2(c) and 2(d) are obtained by computing the deriva-
tives of the field autocorrelation. The design with 2 slits,
respectively, horizontal and vertical, provides 4 indepen-
dent reconstructions, one for each slit extremity, and 4 twin
images. Notice that, next to the reconstructed object, each
slit end reconstructs also the other reference slit.

From Figs. 2(c) and 2(d) and the field autocorrelation,
we get insight into the x-ray intensity distribution on the
sample. In particular, the 4 independent reconstructions of
the object and the reference exhibit different contrasts,
higher for derivation along the horizontal than the vertical
slit. Moreover, the references are better illuminated
on their inner part (e.g., right side of horizontal slit).

o * single shot
i’ 4 10 shots
Ry

FIG. 3 (color online). Modulus of the final reconstructed im-
age obtained by averaging the 4 independent reconstructions of
(a) single shot and (c) 10 shots acquisition. The scale bar is
200 nm and pixel size is 23 nm. (b) Plot profile of the single shot
(red line) and 10 shots (blue line) results showing, respectively, a
resolution of 105 and 74 nm. (d) Measured hologram of the 10
shots acquisition displayed in logarithmic scale on a 720 X 720
pixels square which corresponds to 7.63 wm™! maximum spatial
frequency.

This inhomogeneous contrast is attributed to the slightly
different patterns (slightly different widths) of the two
slits, and a decreasing x-ray intensity from the center to
the sample periphery. The object however is uniformly
illuminated.

In the reconstruction process the hologram was first
filtered to select the spatial frequencies with sufficient
SNR. A polynomial product was then applied in the
Fourier domain [19,20]. This operation, equivalent to a
directional derivative in the object space, facilitates differ-
entiation at arbitrary angles. The image quality was im-
proved by subpixel registration [23] and by averaging of the
4 individual complex-valued reconstructions to increase the
SNR [17]. Care was also taken to match a global phase
between the reconstructions to maximize the signal con-
structive interference. The final high quality reconstructed
image is shown in Fig. 3(a). Using a 10% to 90% edge
transition criterion on different edges of the object [see
Fig. 3(b) for a typical plot profile], we determined a spatial
resolution of 110 nm (~3.4)) for the single-shot image.
This is in good agreement with the SNR limitation of our
measurement at the high scattering angles. The equivalent
half period resolution of 110 nm corresponds to a maxi-
mum spatial frequency of 4.55 wm™! in the hologram (i.e.
a half scattering angle of 144 mrad) above which the
scattered signal cannot be extracted due to the noise.

We have performed multishot reconstruction [Fig. 3(c)]
by accumulation of 10 shots of 20 fs duration each (the
x-ray CCD camera exposure was set to half a second)
[see recorded data on Fig. 3(d)]. This was possible because
the single-shot exposure is below the damage threshold of
the sample. We have estimated, with the multishot recon-
struction, the resolution limit given by the manufacturing
of the feature size of the reference structures. Using the
same resolution criteria as the single-shot we obtained
a resolution of 80 nm for the multishot reconstruction
[Fig. 3(c)]. Note that the holographic fringes are well
resolved and that the scattered signal is observed at a
spatial frequency up to 7.63 um™!. This is above the
spatial frequency of 6.25 um™! (equivalent to 80 nm reso-
lution in the object plane). Practically, the manufacture
resolution limit can be estimated by calculating the point
spread function (PSF) of the reconstruction using the de-
rivative of the scanning electron micrograph (SEM) image
of the slit. This gives us an equivalent resolution limit of
80 nm that is the limit imposed by our HERALDO refer-
ence design. We conclude that the resolution for 10 shots
acquisition is limited by the slit width designed for the
single-shot experiment. But this setup is versatile so that,
beyond this experimental demonstration, the width of the
reference slit can be easily adjusted to various experimen-
tal requirements.

This work enables an efficient future use of holography
to capture snapshots of ultrafast phenomena at a nanometer
scale using harder x rays. This technique goes beyond the
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limitation imposed by conventional Fourier transform ho-
lography, in particular, because of the high signal contri-
bution of the reference and effective noise filtering (espe-
cially for Poisson limited data) from the reconstruction
procedure. The potential for this technique for higher
resolution lies in its ability to be scaled down to shorter
wavelength. Higher resolution can be obtained by using
crystal edges, carbon nanotubes, or metallic nanowires as
references to image viruses, cells or nanostructures. For
these configurations having a method that is robust against
reference defects and nonuniform illumination will be
crucial. Our results show that HERALDO has the required
robustness and gives good quality reconstructions under
significantly inhomogeneous reference illumination and
defects. Moreover, the combination of HERALDO with
the design of a very large scattering reference [19] could be
appropriately used to image weak scatterers such as bio-
molecules [24,25]. The single-shot demonstration of
HERALDO using a soft x-ray femtosecond source also
opens other possibilities. First, our femtosecond x-ray flash
can take a snapshot of the object before radiation damage
occurs. Second, dynamical imaging of nonreproducible
ultrafast phenomena at the nanoscale can be performed.
The noniterative and unambiguous image reconstruction
process makes HERALDO robust to capture space and
time amplitude and phase variations associated to complex
physical or biological processes. Investigation of ultrafast
phase transitions in mesoscopic systems, ultrafast spin
reversals of magnetic nanodomains, or large molecule
rearrangements in biological environments are some ex-
amples of accessible dynamics. Shorter HHG wavelength
down to the water window and magnetic L edges can be
used for such applications [26-28].
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Abstract

The study and characterizations of a setup aimed at spatial quality improvement of an amplified Ti:Sa laser beam are
presented. The technique used, called modal filtering, consists in the selection of the EH;; mode, close to the TEMqg
one, by propagating the beam over a short distance in a hollow-core fiber. The output beam exhibits a stable and nearly
gaussian transverse intensity profile and its wavefront is significantly flattened, while the temporal distribution is not
affected. High-order Harmonic Generation in gas, a highly nonlinear process, which is phase matching dependent,
was used to test the effect of the filter and showed a clear improvement of the generation. Overall, the qualities
demonstrated by the beam make the modal filtering technique of prime interest for many other experiments.

Introduction

Laser beams from amplified Ti:Sa chains, commonly used for the production of high peak power femtosecond
pulses, often suffer from bad spatial quality. Aberrations resulting from anisotropic thermal dissipation in the am-
plification media [1], self-phase modulation during propagation of such intense pulses in the air or in materials [2],
intracavity beam distortions [3] and imperfections in optical components involve a deterioration of both wavefront
and transverse intensity profile. Hence the laser beam cannot be considered as a TEMy mode, the fundamental mode
of a laser cavity [4]. A common technique to recover a good spatial quality is to focus the laser through a pinhole.
The lens used to focus the beam does a Fourier transform of the field in the plane of the pinhole where there is a one
to one mapping between transverse position and spatial frequencies. This allows filtering of high spatial frequencies
[5]. However the beam keeps its low spatial frequencies distortions and a significant amount of energy may be lost.
Moreover, unless specific conic pinhole is used [6], any misalignment of the laser beam can permanently damage
the pinhole. Other or complementary techniques include the use of a saturable absorber [7] or a deformable mirror
[8] and diffraction from Bragg gratings [9]. Moreover, active filtering can be achieved through nonlinear processes
like second harmonic generation via nonlinear crystal [10] or plasma mirror [11] and cross-polarized wave generation
(XPW) [12].

A scheme based on the theory of propagation of an electromagnetic wave in a cylindrical dielectric waveguide is
considered here. In the field of ultrafast lasers, it has been initiated by the post compression technique used to generate
sub-10fs laser pulses, where a mJ-level femtosecond laser beam propagates over a short distance in a capillary filled
with gas [13]. When propagating into the capillary, the electromagnetic field of the laser beam is decomposed on
the modes specific to this waveguide. Choosing appropriate parameters, the beam couples preferentially into the
EH;; mode, very similar to the TEMy one, and other guided modes suffer from higher attenuation. Therefore, if
the capillary is sufficiently long, a modal filtering is made on the laser beam. The latter keeps the Gaussian shape
of EH;; during subsequent free propagation. Thus a setup aimed at spatial quality improvement of a laser beam can
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be conceived by propagation in a carefully chosen waveguide. Modal filtering techniques have already been used in
other frames than ultrafast lasers, for instance stellar interferometry [14].

A modal filtering setup has been built on the LUCA facility of CEA Saclay (France), a Ti:Sa chirped pulse am-
plified [15] laser source. The chosen cylindrical waveguide has been a straight, 30cm-long hollow-core fiber in silica
with a core radius @ = 125um. The purpose of the article is to provide a comprehensive characterization of this modal
filtering setup and the demonstration of its practical prominence for numerous applications. The initial motivation of
present work was the general optimization of the generation of high-order harmonics (HHG [16]) in loose-focusing
geometry [17] on the beamline dedicated to experiments of coherent diffraction imaging [18, 19]. Thereby, after
a presentation of the theoretical background, a description of the setup and the analysis of the measurements, first
successful results of HHG optimization are also discussed at the end of this article.

1. Propagation and mode-matching in a hollow-core fiber

The equation (in cylindrical coordinates) of propagation of electromagnetic waves in cylindrical structures, such
as the used fiber, has been expressed in [20]. The functions (electric and magnetic field components over each
coordinate) that are solutions of this equation correspond to the modes of propagation into this waveguide. Doing
some approximations, simple analytical solutions are found [21, 22]. These solutions can be divided in three families:
transverse electric TE,,, transverse magnetic TMy,, and hybrid EH,,, modes. Hybrid modes can also be considered
as transverse, since the longitudinal component of their electric field is negligible. Thus, in the frame of this study,
each mode can be reduced to three main characteristics: a radial and azimuthal equation for the transverse electric
field (depending mainly on Bessel functions), an attenuation coefficient & and a phase constant 5. The less attenuated
mode (lowest @) is called the fundamental one. This mode will be the one “selected” by the modal filtering, due to
higher attenuation of other modes. Modes having the same 8 are degenerate and their linear combinations form other
possible modes, called composite modes, such as EHy,, + TMy,, or EHy,, + TE,,.

The vertical polarization of the laser beam matches vertically polarized waveguide modes, which can be denomi-
nated as follows:

e forn=1: EH,,,
e for n=2: EH,,, + TM,,, and EH,,, - TE,,
e forn > 3: EH,,, + EH(Z*H)m and EH,,,,, - EH(an)m

Every linearly polarized electromagnetic wave inside the fiber propagates as a linear combination of these modes [25].
The symmetry of the electric field of composite modes with respect to the transverse vertical axis arises two families:
symmetric (convention of a "+ sign within the composition) and antisymmetric (- sign) modes. Intensity patterns
of some of these modes are plotted in Fig.1. One has to note that, since degenerate modes EH,,,, TMy,, and TEy,,
have different attenuations, the polarization of their composite modes does not remain identical along the waveguide.
In our case, this effect can be neglected.

If the refraction index of the cladding is smaller than 2, EHy; is the fundamental mode. It is around 1.5 for silica,
making EH;; the fundamental mode of the used fiber. This choice is not innocent: the shape of EH;; is similar to a
Gaussian mode both in near and far field (Fig.2). The transverse amplitude of its electric field inside the core of the
fiber is given by the radial-dependent function E(r) = J((2.405r/a) where Jj is the Bessel function of zero” order,
a is the radius of the fiber core and r the radial coordinate. For r > a, as for other guided modes, the amplitude is
assumed to be zero, due to the absorption in the silica. Hence the electric field is truncated in r = @, which is also the
first zero of Jy. It gives rise, according to the diffraction theory within the paraxial approximation, to a ring in the far
field amplitude profile. The central lobe of the far field profile contains 99.2% of the total energy of the beam.

To favor as much as possible EH;;, one also have to optimize the coupling conditions. Indeed, when the laser
beam is injected into the fiber, its energy is distributed between the different modes. The proportion of energy coupled
into a mode depends on the mode-matching at the entrance of the fiber between the injected laser beam and this mode.
For every mode, the quality of this mode-matching can be quantified by the following overlap function [23]:
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Figure 1: Intensity patterns and denomination of linearly polarized modes for n=1,2,3 (respectively first, second and third line) and m=1,2,3. For
n=1, modes are centrosymmetric EHj,,. For n>1, two families can be distinguished: modes having their electric field symmetric (left part) or
antisymmetric (right part) with respect to the transverse vertical axis.
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Figure 2: Left side: comparison of radial electric field amplitudes of EHj; (full line) and Gaussian (dotted line) modes inside the fiber for
wo = 0.65a. Right side: after one meter of propagation in free space.



n is called the coupling efficiency. The integrals are taken over the whole transverse plane of the fiber entrance,
i.e. where the injected laser beam couples into the fiber modes. E;,; and E,,4. are the complex electric fields of
respectively the injected laser beam and the considered fiber mode, e.g. EH,;. Technically, the shape of the electric
field of the injected laser beam will have to match as much as possible the shape of the mode to couple.

For a Gaussian beam, i.e. E;,;(r) = e "o, one can calculate using Eq. 1 the optimal value of the waist size wy in
order to maximize the coupling efficiency in EH,; (Fig.3). The optimal condition appears to be around wy = 0.65a,

coupling efficiency (%)

Figure 3: Coupling efficiency of a Gaussian beam of radius wq in the EH;; mode of a fiber of radius a. The maximum is found for wg = 0.65a.

where the coupling efficiency is close to 98.5%. Moreover, it remains above 80% for wy > 0.43a. Of course, this
condition is valid only for a perfect Gaussian transverse intensity distribution with a flat phase. Nevertheless it gives
a first insight of the optimum beam size at the entrance of the fiber.

2. Layout of the experiment

In order to reduce nonlinear effects due to the propagation of an intense laser beam in the air, the fiber has been put
under vacuum (~10~>mbar). For the same reason, the whole modal filtering setup has been placed before the pulse
compression stage of the chirped-pulse amplified Ti:Sa chain, i.e., where the pulse has been stretched to a duration
of about 200 ps. The latter choice is also motivated by the larger incovenience of the femtosecond regime for optical
elements, where higher peak power facilitates their degradation. In the picosecond regime, most troubles are linked
to thermal effects, which can easily be handle experimentally. The central wavelength of the LUCA source is 795 nm,
the repetition rate is 20 Hz and the pulses have a maximum energy of 180 mJ before pulse compression. Such a
high energy per pulse justifies the choice of a hollow-core waveguide, allowing to overcome thermal, dispersion and
nonlinear effects into the core.
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Figure 4: Beamline layout with modal filtering setup and three main positions of measurements. The picosecond laser beam, of radius 3.5 mm, is
focused into the fiber with a 750 mm focal-length lens. In order to adjust the coupling conditions, the fiber is mounted on x-y translation stages
and the lens on a z translation stage. A control loop has been implemented for correcting the beam pointing at the fiber entrance. By means of a set
of two lenses, the output beam is collimated to a radius of 16 mm and sent to the compression stage. It is then used for a HHG experiment, being
loosely focused into a gas cell filled with argon.
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Figure 5: Intensity patterns and profiles before (a) and after (b) modal filtering (r~100 xm).

A maximum fiber transmission of 78% has been measured. Since the transmission of the compression stage is
around 40%, the total energy available for the HHG experiment is of the order of 50mJ, which is enough to generate
a uJ extreme-ultraviolet beam [24].

The characterizations have been performed mainly for 3 different positions: before the modal filtering system
(position 1 Fig.4), after the fiber (position 2), and on the HHG-path, 4 meters downstream the lens of focal 5500 mm
(position 3). Initially, using a beam profiler, intensity patterns have been measured at the focus of a lens of focal
500 mm placed in position 1, and similar measurements have been done after a 4f-system placed in position 2, imaging
the output of the fiber. The purpose of this first set of measurements was to characterize the typical transverse intensity
pattern of the beam at the focus of a short-focal lens and to compare the divergence of the filtered/unfiltered beam.
In a second step, in positions 1, 2 and 3, a Shack-Hartmann sensor has been used to retrieve both the wavefront and
the transverse intensity of the beam, leading to the knowledge on the spatial phase and the amplitude of the transverse
electric field. In position 2, a lens of focal 1000 mm was placed in order to collimate the beam to a diameter smaller
than 1.5cm, which is the size of the entrance pupil of the sensor. The complete information on the transverse electric
field provided by the Shack-Hartmann measurements enables to simulate its propagation for retrieving its properties
in any position along the propagation axis. Especially, it has been done at the input of the fiber, the output of the fiber
and the focal spot in the HHG gas cell.

In addition to these spatial characterizations, SPIDER measurements [26] have also been performed after the
stage of pulse compression, providing a comprehensive information on the spectral and temporal characteristics of the
femtosecond pulses. All these characterizations are described within the two next sections.

3. Modal filtering characterization

3.1. Beam profiler measurements

Before the fiber (Fig.5a), the beam is elliptic, and moreover “twisted”” along the longitudinal axis (general astig-
matic beam). After the fiber (Fig.5b), astigmatism and high spatial frequencies are mainly suppressed, so that the
transverse beam profile can be assimilated to a Gaussian one. These first characterizations already show an improve-
ment of the spatial quality of the beam in near-field. Since on Fig.5a (i.e. at the focus of a lens of focal 500 mm) the
mean radius of the beam is measured to be 95 um, it is estimated to be 1.5 times larger at the entrance of the fiber (i.e.
at the focus of a lens of focal 750 mm), hence 142.5 ym.

Furthermore, such characterizations enable to calculate the M? factor of the beam [27]. It has been done with
the standard technique which considers the measurements of the second moment widths of the beam [28, 29]. The
second moment width corresponds to 4 times the standard deviation o of the transverse intensity distribution at a
given position z along the propagation axis. This is the beam diameter definition used in this paper. For a Gaussian
beam, it matches the parameter w (2w = 40, including 95% of the beam energy). Fig.6 shows the evolution of the
mean diameter of the beam around the waist and the one of a Gaussian beam with same width at focus. The ratio of
their divergences gives the M? of the beam: it is equal to 2.1 before the fiber (Fig.6a) and 1.4 after the fiber (Fig.6b).
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Table 1: Measurements of the wavefront amplitude of the laser beam before and after modal filtering. Peak-to-valley and RMS mean amplitudes
of the wavefront are indicated with the standard deviation of the series of measurements. The central wavelength of the laser beam from the LUCA
source is 795nm.

Wavefront amplitude ‘ Before modal filtering ‘ After modal filtering

Peak-to-valley (nm) 414.75 £ 17.94 82.84 +13.33

RMS (nm) 66.13 +2.30 13.80 + 1.87

This diminution of M? after the propagation in the fiber is a second clear indication of the enhanced spatial quality of
the laser beam. Using M? as a correction factor of propagation laws for Gaussian beams, the laser beam radius at the
output of the fiber is found to be 105um.

3.2. Shack-Hartmann measurements

The Shack-Hartmann wavefront sensor displays a phase map calculated by integration of the local wavefront
tilt. The knowledge of the wavefront gives access to the quantitative phase distortions of the beam in comparison to
the ideal plane wave. This section focuses only on the measurements performed on the collimated beam before the
injection and after the exit of the fiber. At these positions, and thanks to the wavefront knowledge, the efficiency of the
modal filtering setup is clearer. Before the fiber (Fig.7a), the beam is non-circular and the wavefront highly distorted,
whereas a non-aberratic beam should have a flat wavefront when collimated. The transverse intensity is roughly top-
hat with three hot points forming a triangle, corresponding to peaks in the wavefront profile. After filtering (Fig.7b),
the wavefront exhibits no huge aberration any more, and the transverse intensity is closer to that of a Gaussian beam.
The beam is rather circular, only a weak ellipticity is observed making the beam longer in the vertical direction.
Besides, experimentally one can see a ring surrounding the main lobe of the pattern, which is in agreement with the
theory of far-field propagation of EH,; evoked in previous section. Only a small part of the energy is included in
this ring, too small for the sensitivities of both beam profiler and Shack-Hartmann sensor. During the subsequent
propagation, this ring is cut by the mounts of the optics.

The measurements are summarized in Table 1. The amplitude of the wavefront is about 5 times smaller after the
propagation in the fiber. Indeed, considering peak-to-valley values, the amplitude is decreased from more than 4/2 to
A/8. In addition, the RMS amplitude of the filtered beam is more than 4 times smaller than A/14, which according
to the Maréchal’s criterion is the value qualifying a diffraction limited beam [30]. Thereby, thanks to the benefit of
modal filtering, the laser beam can be considered as free of aberration.

3.3. Simulation of beam propagation

The back-propagation of the transverse electric field at the focal plane is performed in the paraxial approximation
with diffraction formalism. Data filtering is made to prevent artefact from noise and the 1/e” intensity cut off of
the wavefront sensor measurements. The simulated intensity patterns and wavefront are presented in Fig.8, at the
entrance of the fiber (a) and at its output (b). The simulated intensity patterns are similar to typical measured ones
(Fig.5). Moreover, as in previous measurements on the collimated beam, the peak-to-valley amplitude of the wavefront
becomes 5 times smaller after the fiber (from 169 nm~ A/5 to 34 nm~ A4/25). It has been measured on the central part
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Table 2: Mode matching at the fiber input and fiber output. First column: modes of interest; second column: coupling efficiency calculated from
the simulated electric field of the beam at the fiber entrance; third column: output proportion of each mode according to their coupling efficiencies
and attenuation in the fiber; fourth column: output proportion of each mode directly calculated with the electric field at the fiber output simulated
from the wavefronts measurements.

Mode Coupling efficiency (%) | Outputrate 1 (%) | Output rate 2 (%)
EHy, 88.64 91.40 95.01
EHi, 3.96 3.72 3.15

EHy + TMy, 0.97 0.95 0.45

EH3 + EH 1.46 1.39 0.96

EHy + EH 2.03 1.83 0.03

EHy, — TEy; 0.24 0.24 0.03

EH3 — EH_y; 0.48 0.46 0.01

EHy — EH 5, 0.03 0.03 0.02

of the beam, where the amount of energy is meaningful. From these simulations, one finds that the mean radius of the
beam at the entrance of the fiber is 160 ym. Similarly, at the output of the fiber, the radius is 89 um. These values are
close to previous estimations (142.5 um at the fiber entrance and 105 pum at its output).

With the overlap integral defined in Section 1, the full knowledge of the transverse electric field brought by these
simulations enables the calculation of the mode-matching at the entrance and the output of the fiber. The results are
summarized in Table 2. The good coupling proportion into EH;; and its low attenuation (~2%) regarding higher-order
modes result in an output beam mostly composed of EHy; (>90%). From these results, the theoretical transmission
through the fiber is ~83%, while a maximum of 78% is found experimentally. The slight difference stems probably
from the uncertainty on the transverse beam position, losses during beam propagation and thermal effects at the
edges of the core of the fiber. Indeed, as stated before, the injected beam is larger than the core of the fiber: relying
on previous simulations, 11.5% of the laser energy is outside the fiber-core radius, which leads to an observable
deterioration of the fiber entrance. Increasing the input power emphasizes these thermal effects and the transverse
beam instability, resulting in a decrease of the energy transmission in the fiber.

Due to the vertical symmetry of the initial beam in the transverse plane, modes having such symmetry are favoured.
Antisymmetric modes could thus be neglected within the decomposition of modes in the fiber. It is worth noting that
high-order modes may be under-valuated, since the Shack-Hartmann measurements do a sharp filtering of the beam
in 1/e?, thus cancelling some high spatial frequencies.

4. Characteristics after pulse compression

4.1. SPIDER characterization

The pulses compressed down to the femtosecond level to reach final beam characteristics have been spectrally
characterized by a SPIDER apparatus. The results are summarized in Table 3. Three measurements have been done,
with respectively 4, 18 and 42 mJ of IR energy after the pulse compression stage. For the two first measurements,
the flatness of the spectral phase leads, in the time domain, to a laser pulse near the Fourier-Transform limit, with
a pulse duration smaller than 50 fs i.e., what was usually reached without modal filtering. In terms of the standard
deviations of the temporal intensity o, and the spectral intensity o, = 27coy/A%, this limit is the one of the time-
bandwidth product 0,0, which minimizes the pulse duration according to the wideness of the spectrum. This limit
cannot be less than 0.5, accessible to Gaussian intensity shapes. For the spectrum of LUCA laser beam, the limit of
the time-bandwidth product is around 0.6. Increasing the beam energy up to the maximum accessible value results in
a decrease of the spectral beam quality, leading to pulses much farther from the Fourier-transform limit, which is seen
in the last measurement reported in Table 3. This deterioration can be due to a too high fluence on the compression
gratings, inducing self-phase modulation.

4.2. Shack-Hartmann measurements and beam propagation
The wavefront measurements highlight a deterioration of the beam in the compression stage (Fig. 9). Defects in
the gratings induces the presence of a hole in the wavefront of the filtered beam (Fig. 9b). However the non-filtered
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Table 3: Summary of SPIDER measurements. First column: beam energy after pulse compression; second column: full width at half maximum
of the temporal intensity; third column: ratio of the measured time-bandwidth product and its Fourier-transformed limit, calculated with standard
deviations values of the spectral and temporal intensities.

IR energy | Pulse duration (FWHM) ‘ Ratio vs. Fourier limit

4 mJ 47 fs 1.33

18 mJ 43 fs 1.28

42 mJ 65 fs 2.68
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Figure 9: Measured intensity patterns and wavefronts after pulse compression, without (a) and with (b) modal filtering (r~5 mm). In both cases,
the beam mean intensity is similar (~15 TW/cm?).

beam remains much more aberrated (Fig. 9a). Obviously, the high laser intensities in these measurements (more than
50 mJ at a femtosecond level in a diameter less than 20 mm) likely instigate spatial distortions.

Hence, the results summarized in Table 4 show that the wavefront amplitude is ~2.5 times smaller for the filtered
beam after pulse compression, twice less than before pulse compression. Placing an iris on the beam path allows an
improvement of the beam quality by filtering its high spatial frequencies.

For the need of its user’s application, the beam is then focused by a lens of focal f=5500 mm. Relying on the
previous Shack-Hartmann measurements, the beam characteristics have been retrieved at the focal point (Fig. 10).
These simulations show that the modal filtering allows to provide a beam where the astigmatism and the amount
of high spatial frequencies have been strongly reduced, in comparison with the standard setup. This benefit is well
illustrated by the Strehl ratio, which evaluates the beam quality by comparison of the transverse intensity distribution
beside the Airy disk [31]: it is ~2.5 times better for the benefit of modal filtering (0.83 vs. 0.33). The importance of
this spatial quality improvement for the particular case of our HHG experiment is stressed in the next subsection.

4.3. Application to HHG

On the experimental point of view of HHG, spatial phase is crucial for the macroscopic construction of high-
order harmonics. Moreover, in loose-focusing geometry, the interaction with the gas occurs on a long distance (some

Table 4: Measurements of the wavefront amplitude of the laser beam after the compression stage, with and without modal filtering. Peak-to-valley
and RMS mean amplitudes of the wavefront are indicated with the standard deviation of the series of measurements.

Wavefront amplitude ‘ Without filtering ‘ With filtering
Peak-to-valley (nm) | 681.00 =45.19 | 288.00 + 49.68
RMS (nm) 146.75 £ 9.71 54.40 + 11.08
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Figure 11: Spatial profiles of the twenty-fifth harmonic (32 nm) without (a) and with modal filtering (b). In both cases, the iris is closed (respectively
to a diameter of 25 and 19.5 mm) so as to filter the outer part of the beam. Harmonic were generated in a gas cell filled with argon at a backing
pressure of 10 mbars. Patterns are measured on a CCD camera placed at the plane where a 2f-2f system images the XUV beam at the end of the
gas cell. The energy of the drive IR beam is the one after the iris; the number of photons per shot is measured on the CCD.

centimeters) compared to the wavelength of the fundamental beam (795 nm), which makes its spatial quality even
more important. That is why simulations of the transverse electric field at the focal spot in the gas cell, presented
above, are of prime interest. The profile in the case of the unfiltered beam includes a non-negligible amount of high
spatial frequencies (Fig. 10a), which are not engaged in the HHG process and thus represent a waste of IR energy. On
the other hand, the filtered beam is Gaussian-like at its focus (Fig. 10b).

As a consequence, similarly to what was observed by Bandulet et al. [32], the first HHG results show a significant
improvement of the harmonic conversion efficiency (Fig. 11) together with an enhancement of the stability and an
improvement of the spatial quality of the harmonic beam. These advantages make insignificant the drawback of the
loss of ~30% of IR energy within the modal filtering stage.

Conclusion
We demonstrated, by means of comprehensive characterizations, the significant spatial quality improvement of a

Ti:Sa laser beam using the simple technique of modal filtering. A good agreement has been found between direct
measurements, simulation and theory. The filtered beam can be assimilated to a Gaussian one which, together with its
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stability, makes the setup very attractive for experiments. In particular, using it for driving HHG involves a strong en-
hancement of the process. Further SPIDER measurements on the infrared beam, spatial and spectral characterizations
of high-order harmonics and overall setup improvements will thus be pursued.
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