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« X-RAY SCIENCE » EVOLUE
TRES RAPIDEMENT DEPUIS 15 ANS

1-Synchrotrons de 3¢ génération
(1994-ESRF, ALS, SpRing8, SOLEIL, Diamond..)

- Utilisation de faisceaux cohérents
- Utilisations d'impulsions courtes (100 ps)
+ développements (low-alpha 10 ps ; « slicing » 100 fs)

2-Laser a électrons libres (XFEL)
(FLASH, 2009-LCLS, SACLA, FERMI, EuXFEL, SwissFEL...)

- Faisceaux intrinsequement cohérentes et < 30 fs




EMITTANCE, COHERENCE..

Source de taille o, d'angle de divergence c’, largeur spectrale 421, vue a une distance D
Emittance : € = g0’ (< 41 = gp limite de diffraction 10 pm.rad a 10 keV)
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Cohérence
Fonction de corrélation mutuelle du champ U(r,t) : T'(ry,1,,7) = (U(r,)U*(ry, t + 7)),
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Longueurs de cohérence :

Source incohérente : (
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..ET BRILLANCE

Flux spectrique (ph/s/0.1%bw)
Taille de la source [mm?] X Angle de divergence[mrad?]

Brillance (spectrique) =

_ Flux spectrique (ph/s/0.1%bw)

Emittance V X Emittance H

- Focalisation (qqs 10 nm...) : imagerie, hano-cristaux..
- Faisceau paralléle (SAXS, haute résolution angulaire)

- Cohérence AL

FCOh X BAZ 7




BRILLANCES ACTUELLES

Brillance moyenne Brillance créte
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Le RS : produit par des électrons relativistes

E = ym,c?

2,75 GeV
0511 keV 5381

y~10%




LA 3E GENERATION : LES ONDULEURS

Eléments d'insertion magnétiques







FONCTIONNEMENT DE L'ONDULEUR - T

Onduleur de

Dans I'onduleur, les électrons ont une vitesse moyenne v

1 —
= 7 —
V= (1 ) (1+K /2)> c=pc e relativistes !

Antenne : charge qui oscille N fois avec une fréquence x

Dans le repére de I'é
contraction des longueurs

période A' = 4,/y

Rayonnement d'antenne
ff=vv/A




FONCTIONNEMENT DE L'ONDULEUR - IT

Dans le repere de I'électron :
ff=yv/A,

Dans le repére du laboratoire

f=2yf" (pour@ < 1)




FONCTIONNEMENT DE L'ONDULEUR - ITT

Un electron dans un onduleur : source ponctuelle de rayons X

- Parfaitement cohérente
- Transversalement (limite de diffraction)

- Longitudinalement (durée ~ N % (=280 as))
- Flux monochromatique... 103 ph/s

Dans un anneau, électrons groupés en paquets de n ~10'° (bunches)

>

Flux monochromatique 1013 ph/s

Durée d'impulsion courte 100 ps (pas ultra-courte)
Emittance faible (mais loin de la limite de diffraction)
Source incohérente... (rayonnement spontané)




LES ELECTRONS DOIVENT EMETTRE EN

PHASE |
e

Deux possibilités :
* Faire des paquets plus courts que la longueur d'onde émise

Difficile pour les rayons X !
Possible pour les : CSR
Utilisation de mode « low-alpha »
Taille de paquets

"y "E"l I« Faire des distants d'une longueur d'onde (y-bunching
v

* Laser a électron libres : X-ray Free Electron Laser | (4G)




LES LASERS A ELECTRONS LIBRES

Dans le domaines des UV/RX, basé sur I'effet SASE

Les électrons du paquet
interagissent avec
le par
les électrons les précédant

50 % des électrons gagnent E . BT e s

il
S. Khan, J. Mod. Opt, 2006
Als Nielsen/McMorrow

Regroupement en micro-paquets

du rayonnement (n?)
Peu d'électron... impulsion ultra-courtes (fs)

Log (Intensity)

Amorgage sur du bruit 0() 00 ) 00 ()0
Onduleur tres long ( > 100 m)

rdiaion Accélérateurs linéaires (peu stables)

Distance along undulator




LCLS : PREMIER LEL-X (XFEL)

Premiere observation du SASE X-durs
« LCLS (Stanford, 2009) 0,15 nm (Emma, Nature Photonics 2010)

« Accélérateur de 14 GeV, onduleur de 130 m
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Undulator magnetic length (m)

Durée d'impulsion 40-80 fs (10 fs) 6 expériences :
1012 ph/pulse @120 Hz, Flux = 2 102 ph/s Physique atomique, plasma
B =1023 UB Pompe-sonde, diffraction X-dur/X-mou
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Laser pulse length

Laser iris diameter
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LCLS : EXPERIENCES A « UN TIR »

BIOLOGIE STRUCTURALE

Chapman et al. Nature 470 73 (2011)
CXI : Coherent X-ray Imaging
Structure d'une protéine membranaire
« One shot » 30 Hz, 70 fs, 1,8 keV

Semble impossible pour
Une molécule unique...




LCLS : EXPERIENCES A « UN TIR »

AMO : Physique atomique LT .
- Multi-ionisation femtoseconde
(Young, Nature 2010, Neon)
« Impulsions ~ 1keV - 40 fs

Evidence d'atome « creux »
« Transparence...




LCLS : EXPERIENCES A « UN TIR »

week ending

PRL 108, 267403 (2012) PHYSICAL REVIEW LETTERS 29 JUNE 2012

Femtosecond Single-Shot Imaging of Nanoscale Ferromagnetic Order
in Co/Pd Multilayers Using Resonant X-Ray Holography

Tianhan Wang,"** Diling Zhu,** Benny Wu,>* Catherine Graves,™* Stefan Schaffert,” Torbjom Rander,’
.o - T 2z . . 8,9 . - 24 e 2 s ) )
Leonard Miiller,’ Boris Vodungbo,” Cédric Baumier,*” David P. Bernstein,”* Bjom Briiuer,” Vincent Cros,""
" 3 8 RS 3 i 19 & P p 2
Sanne de Jong.” Renaud Delaunay.” Andreas F()gnlm.Il Roopali ]\ukrc_m.' Sooheyong Lee,” Victor L(mpcz-FI()rcs..l
. 5 . S 3.5 : s @ . - . 7,15 o .
Jyoti Mohanty,” Bastian Pfau,'*-*> Horia Popescu,” Maurizio Sacchi,®'# Anna B. Sardinha,”'> Fausto Sirotti,”
1 . 7 <103 3 Wit . 3 T
Philippe Zeitoun,” Marc Messerschmidt,” Joshua J. Tumer,” William F. Schlotter,” Olav Hellwig, °
. 10 £y 9 17 11 net o coen o i o O
Richard Mattana, ~ Nicolas Jaouen,” Franck Fortuna, * Yves Acremann, = Christian Gutt,” Hermann A. Diirr,
" . s o T G B v i i 135 o 6 P
Eric Beaurepaire,'” Christine Boeglin,'” Stefan Eisebitt,'*> Gerhard Griibel,® Jan Liining,®
. g aw 23 - 2.1
Joachim St6hr,”” and Andreas O. Scherz™

Hologramme de domaines ferro
80 fs,CoL; (1.59 nm-778.1eV)

Pas de dommages en 80 fs entre
5 et 25 mJ/cm?




IT-EXEMPLES

Principe des expériences pompe-sonde

—»—<— 70 ps to 100 fs

® Onduleur ®

SVULEIL e

SYNCHROTRON

Résolution limitée par la durée des impulsions :

* Largeur naturelle de I'impulsion X : 70 ps FWHM
* Mode « Low-a »: 10 ps FWHM,

. Slicing mode: 100 fs FWHM (2013)




Time-resolved diffraction setup installed on CRISTAL

~ + Ti:Sa oscillator + regenerative Ti:Sa
amplifier

A = 800 nm, 25 fs FWHM
500 pJ/pulse @ 10 kHz, 6 mJ/pulse @ 1 kHz

" | - Chicane especially designed for the
laser beam
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Synchronization of Synchrotron, Laser and Detector




ET LES PHONONS
COHERENTS
-~

W - Structure de type A, (rhombo., 2 at/maille)
due a une distortion « a la Peierls »

- Excitation cohérente du mode (2,5 THz)
apres impulsion IR

Réflecﬁvi'ré IR Photoémission

7 mJ/em? )

B Energy (meV)

Energy (meV)

D. Boschetto et al. PRL 2008 E. Papalazarou et al., PRL 2012




: DIFFRACTION FEMTO

Phonon cohérent optique :

- Détermination du déplacement

(e-phonon)
- 6=10""W-m3 K1
(Giret et al. PRL 2011)

Normalized intensity
[=]
«©

o
)

Time (ps) ) Time (ps)

S. Johnson et al. Acta Cryst. A (2010)

Enérgie transmise au réseau
T augmente de maniére
Isochore

Bande de conduction
(Etat anti-liants) ,

Apparition de contrainte

Bande de valence
(Etat liants) Déplacement des pics...

Systémes « gapés » T Relaxation !




. PHONONS COHERENTS
ACOUSTIQUES

- Contraintes se reldchent a partir de la surface
- Déformations se propagent
- Déplacement du pic de Bragg (2d sin6 = 1)

strain (a.u.)

- Couche minces de 200 nm Bismuth j
(CRISTAL 2012 mode low-alpha : 10 ps) S

- Vitesse du son dans le film :
(volume 1972 m/s)
- Pas de modeles théoriques pour t

Peak Max. (°)

- Mesure de constantes élastiques
dans des nano-objets

.
200 400 600 800
Time delay (ps) '

M. Cammarata, M. Servol, C. Laulhé

Thomsen, C., 6rahn, H. T., Maris, H. J. & Tauc, J. Surface generation and detection of phonons by picosecond light pulses.
Phys. Rev. B 34, 4129-4138 (1986).




BISMUTH : PAS DE TRANSITION

¢ 0.24 mJicm? (80 K)
1.2 mJdicm? (80 K)
0.15 mJ/cm? (140 K)

Ty — Fusion athermique de I'ODC de TiSe,
Wy, e R Johnson PRL 2011

=2
@
c
0]
L
K=
c
§=]
S
©
o
=
5
T
o
N
©
£
E
5]
Zz

Amplitudon cohérent de 'ODC de 1T-TaS,
Demsar PRL 2002
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TRANSITION PHOTO-INDUITE :

TRANSITION DE SPIN DANS [TPA FE(III) TCCIPF,
ANR ULTIMATE (E. COLLET, E. FREYSZ, M.-L. BOILOT, J.-F. LETARD, SR)

Transfert de charge [TPA (FeIII) TCC] PF6

Tris(2-pyridylmethyl) ligand-metal 2.15 ana
3,4,5,6-tetrachlorocatecholate > »l

>
—

210 [

205

<FeN> (A)

2.00 [

‘ - > . ~
1

0 50 100 150 200 250 300 350 400
T (K)

1.95

réseau « effets coopératifs

De la transformation moléculaire a la transition de phase du solide

Hervé Cailleau et al., Acta Cryst A 66, 189 (2010)




TRANSITION DE SPIN DANS [TPA FE(IIT) TCCIPF,

* Time-resolved structure determination at 180 K (Lorenc, PRLO9):

A<Fe-N> : S S TS SN Effets photoinduits dans [TPA Fe(III) TPP] PF,:

fraction de molecules
dans I'état HS

2) Propagation de la déformation (100 ns)

Parametre a :
Déformations
élastiques

Out-of-equilibrium dynamics

Facteur
Debye-Waller
Température

dt(ps)

IDO9b@ESRF
Michael Wulff

Hervé Cailleau et al., Acta Cryst A 66, 189 (2010); M. Lorenc et al., PRL 103 028301 (2009)




TRANSITION DE SPIN :
AUX TEMPS LONGS (CRISTAL)

Etude de la tache (200) Changements de la p-structure
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C. Laulhé et al., Acta Physica Pol. 2011




TRANSITION DE SPIN :
AUX TEMPS ULTRA COURTS (XPP@LCLS)

ERIC COLLET, MACIEJ LORENC, CLAIRE LAULHE, ROMAN BERTONI, SR, MARCO CAMMARATA, (JUIN 2012)
HENRIK LEMKE, MATHIEU CHOLLET




TRANSITION DE SPIN :
XANES EN TEMPS RESOLU

High Spin - Low spin

- Mesure d'un spectre XANES trop long
- Choisir I’ a étudier (transition en T)

o 1125 keV

1
7110 7120 7130 7140 7150 7160
Energy (eV)

- LCLS résolution de ~ 50 fs
- Transformation LS/HS : 140 fs

Relative change (a. u.)
Normalized fluorescence

- Ré-analyse de la réflectivitée
- Changement de fréquence a ~1,5 ps
- De 2 THz a 1 THz.. Relaxation structurale ?




: TRANSITION PHOTO-INDUITE

Structure Rutile :
Transition métal-isolant a 340 K

N
| =1:/T7¢/ ‘ Changement structural (Rhombo-Mono)
|/ A\J—*—;

L]

Dimérisation + inclinaison des paires V-V
Matériau inhomogene pres de la transition

Phase coexistence

Strongly correlated

metal (SCM)
Monoclinic

Insulator Rutile
(M1)

Resistance (£2)

341 342 343
Qazilbash, Science 2007 T(K

Singulet magnétique, Peierls vs Mott ?
Voir récemment : Biermann, PRL 2005




VO, : TRANSITION PHOTO-INDUITE

« Transformation MTI ultrarapide apres impulsion IR
(Cavalleri PRL 2001-2005)

>

« Transition se passe en en trois temps :
« Etirement des V-V (300 fs)
des V-V (15 ps)
« Déformation de la maille (R-M)

Diffraction Intensity
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-10 0 10 20
Time (ps)

Baum, Science 2007
fs e~ diffraction

A préciser par diffraction RX ?




VERS DES PHASES CACHEES..

nature 1 LETTERS
materla S PUBLISHED ONLINE: 16 JANUARY 2011 | DOI:10.1038/NMAT 2929

Transient photoinduced ‘hidden’ phase
in a manganite

Hirohiko Ichikawa', Shunsuke Nozawa'?, Tokushi Sato'?3, Ayana Tomita'?, Kouhei Ichiyanagi'™,
Matthieu Chollet®*, Laurent Guerin'?, Nicky Dean?, Andrea Cavalleri*®, Shin-ichi Adachi'?,
Taka-hisa Arima®, Hiroshi Sawa?", Yasushi Ogimoto’, Masao Nakamura’’, Ryo Tamaki’,
Kenjiro Miyano’ and Shin-ya Koshihara**

Lattice expansion (pm)

Temperature

Relative intensity

1,000 2,000 3,000
Delay time (ps)

Nouvel état
OC-00 de

(Couche mince 80 nm)
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