SULEIL

SYNCHROTRON

Instrumentation en cristallographie sur rayonnement synchrotron
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Production du rayonnement synchrotron par un aimant de courbure

Quand la vitesse des électrons approche la
Quand les électrons sont accelérés (électrons

avec une (ondes radio, relativistes), | 2®mi s
par exemple), ils émettent un et toute la puissance est

rayonnement électromagnétique dans concentrée dans un (15 mMm
hauteur /150mm largeur ).

Rayon de courbure Rayon de courbure

" 3 ®| ®r at i
Force dbéacc®l ®r ati o

électron électron

Rayonnement électromagnétique
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Aimant de courbure

£l ®ment doinsertion (ondul eur,



SOLEIL

SYNCHROTRON

Quelques propriétés du rayonnement synchrotron

o b —
_1//’ o R ) _
ol -] U Dans un cone étroit :
s P I
| —f - mé 1
\ g qrms - E - g
20 -
10
I
U Un spectre large :
1 1
__\e_)_(‘- \V4 l___ e —
1T AN
//’ N\ SOLEIL :
Q1 \ E=2.75GeV
%o o ‘\\ g= 5382
_ec — 066$(T)E2(Ge\/) \ qrms - 0186 mrad (0010)
QO]_ : :::::ll! } :::::ll! —+—+HH } ::XH:I
Q@ QaL a1 1w/ o



S ULEIL 9IdmSnY: S'Ystirdon RQA Y & S NI A

SYNCHROTRON

EI ®ment d &hamp €nusoidal n

undulator periode

| 7
magnet poles

Un arrangement p®riodique doai mant s



SULEIL .
Wiggler and Undulator

K
Wiggler Regime a >1/g a-= 5

In the wiggler regime the observer

sees a train of distinct light pulses
$ each of them similar to that
9> prection of observationy gbservable from a bending magnet
with the same magnetic field

The pulses add incoherently

Undulator Regime a <1/g
In the undulator regime the angle and the transverse displacement of the electron are
so small that the observer can see the electron during the full length of the ID and
therefore a much longer time interval. This results in a much thinner spectrum around

privileged photon energies called undulator harmonics




SULEIL Haute Brillance

SYNCHROTRON

x Un parametre essentiel dans le rayonnement synchrotron est la
brillance spectrale définie par

_ d N ph
B — photonsper second
dAdwdtd/ // mmmrad 0.19%b.w

x En négligeant les effets de diffractionona  |dJAdW® g.e,

e et e, sont les émittances transverses du faisceau, cad les surfaces
occup®es par | e faisceau en hori zont
des phases.

HAUTE:BRILLANGCE D FAISCEAUME PHOTONS: £1[19ANGE @ L FhI9ckAb H'QECHRANS CI L{ / 9! ! 5

, 7
Aimant de Courbure: Wiggler -~ NN Onduleur : NN,
Brillance a N, (x 10 - 102) (x104 - 105)

La brillance est une constante de la source qui
ne peut que se d®grader
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Le rayonnement synchrotron est une source brillante
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SYNCHROTRON

Aimant de courbure: Wiggler: = NN Onduleur ’ NeNs
Brilliance”™ N, (x 10- 109 (x10*- 10°)

. ) U-20 Spectra at 9 mm Gap
3rd harmonic

Lol —8— Experiment (PX1. 24/03/2007)
Calculation (SRW)

ozl Aperture: 0.1 mm x 0.1 mm @ 16.4m
’ Nominal E-Beam parameters
Spectral transmission of BL is taken into account (T.Moreno)
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Source de rayons X synchrotrons: une lumiere pulsée

Mode de remplissage: (ex. Soleil)

o**%%%%,
| , LY
uniforme: 1 bouffée ~ 40 pstoutesles~3ns ¢ $
‘..........
8 paquets: ~70 pstoutesles ~150 ns e o
. ........... o
..... 00
o ...
hybride: ex. 312 +1 g... .§
.‘0000"...

Voir cours de Claireauhlé



Source synchrotron: une lumiere polarisée

Onduleur avec Bz + Bx

Polarisation accordable

L

Onduleur + « phase plate »

Polarisation linéaire dans
| e plan de | 6orbite

— > Diffraction magnétique

ex. domaines magnétiques,
structures magnétiques



Source synchrotron: une source cohérente

Source classique ne donne pas d
Incohérente

Source synchrotron cohérente :
Onde plane

(cf. cours de V. Jacques)
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Initial source
Opti Optics ICS
Smaller Spot - Smaller divergence Larger
Same number o photons STl spot o
P Smaller divergence Same number of photons
l Less photons l
X-ray absorption X-ray diffraction Optic before the monochromator to

Spectroscopy improve the resolution
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syncrroTron REflective optics

- X-ray mirrros (curved, KB) X-ray resonators
- capillaries (mono- or poly-) - waveguides

R

n=1-d+ib,
_ : ( e 10°% b~ 10°)
Refractive optics wvery weak refraction
- (Compound) Refractive Lenses wimportant absorption

- Planar lenses - - -
; Diffractive optics
- Kinoform lenses

- . - crystals / multilayers / gratings
- (Bragg-) Fresnel lens
- photon sieves, pin-holes

‘‘‘‘‘‘‘‘‘

Mag= 671X

EHT = 20.00 kV
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E

DE/E

resolution/
nin. spot size

spot-size
flux
achromatic
coherence
in-line
long-f
easy to use
clean-spot

Focusing Optics for Hard-tays: 6- 60 (200) keV

REFLECTIVE DIFFRACTIVE REFRACTIVE
Kirkpatrick Baez _ , Fresnel Zone Refractive
Capillaries Waveguides
systems plates lenses
mirrors multilayers -
: . Kreger Fenget al. Baez Snigirev
Kirkpatrick Underwood
Baez, 1948  Barbee, 1986 1948 1993 1952 et al, 1996
— %\ (>
< 30 keV < 80 keV < 20 keV < 20 keV <30 keV (80) <1 MeV
wide ) wide ) 3 3 Ana 3 14
band 10 band 104¢ 10 10°-10 10°-10
25 nm 411 45 nm 50 nm 400 25 nn? 30 nm 50 nm@20keV
15keV 24keV : ) 20keV Schroer (2004)
) : Bilderback Salditt
Mimura Hignette (1994) (2004) Kang, (2006) 150 nm@50keV
(2006) (2005) ~15nm <1keV Shigirev (2006)
+++ +++ +++ +++ +++ +++
+++ 4+ --- --- ++ +
YES NO YES NO NO NO but f(N,E)
+ + +/- +++ ++ +/-
NO NO YES YES YES YES
YES YES NO NO YES YES
+/- +/- ++ +/- ++ At
+++ ++ +++ + + ++

A.Snigirev et al., C.R.Physi@@008) 57



Une ligne de lumiere: la ligne Psiché

PE cell

|

2 exp. hutches (VFM, DCM)

Micro-focus, DAC :

3 exp. stations s Hisaing



La deétection des rayons X

Compteurs a scintillations

Compteurs a semi-conducteur

Image plate )

(e
Couplage de charge > détecteur bi -dimensionnel (%)
Pixels )

( Efficacité

parametres importants : < Dynamique

| Résolutions (spatiale/énergie)
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Détection des Rayons X

Principe . Plague avec un mélange de BaFBr:Eu2+
cristaux photo -stimulables = centres photosensibles =
stockent une partie de | 0®nergi e

touchent (t ,,,~ 8h)

won... _ |crystalline phosphorescent
e | material with color centers

R e s e s e s e e S A S 6 e e, 6 P e, &gy g ey &
l l l l l l exposure to X-rays

image plate

laser scans the plate .
stored energy is photomultiplier measures Avan tag €s.
released emitted light Ag ran d e sur face
R R ] .
Abonne dynamique (> 10)

_ Arésolution acceptable (~100mm)
erasure of residual
l l l l l l image by exposure i TeTolo]a\V/=1al (=] a1 &

to white light _
temps de lecture ( ~1-2 min)




X Ray detection

Détecteur a intrégration de charges (CCD/CMOS)

Principe : Lumiere

visible
- RX Si based
—_—> > sensor

-
) e — >
—_— > -

—_—

o) photon to electron CMOS

Charge . Complementary
Coupled ~ CONVETSION: A\ - Metal -Oxide
Device Y e I N Semiconductor
charge
Y | -
 to voltage
) | conversign L)

[

|
5| 2
B

, 5] gl ol o
(G LR
5] g ol e




Détection des Rayons X

Détecteur compteur de photon (Hybrid Pixel Detectors)

Principe : chaque pixel est un petit détecteur indépendant, ayant sa
propre chaine de décision (amplification/seuil) et son

systeme de lecture
XPA 7 x 12 cm?

oe

Electronics s
for 1 pixel

ELECTRONICS

% *® g bump-

s bonding

cutesy
1, v
\\‘ .

sensor: Sl or Cd(Zn)Te

SENSOR 4+

Si (type n)
or Cd (Zn)Te

Photon X 1 pixel

sensor

autre ex. ; Medi pi x, Pi l



Target
(Sn or CeO,)

Figure 1. (Top) Drawing of the experimental setup used during the acceptance test at Psiche
beamline. (Bottom) Picture of the experimental setup during the acceptance test at Psiche beamline.



Diffabs le détecteurCirPAD

LOG10 Intensity (counts / pixel / acq. time)

35

.
o

~
w

15

- Bad module (7 chips)

__ Bad chips (2)




Les techniques de diffraction X en rayonnement synchrotron

C Diffraction en dispersion angulairgd sing ) = |
C Monocristaux (voir cours de Sébastien Pillet)
C Meéthode Laue: faisceau blanc
C Faisceau monochromatique
Ct2dzZRNBa ¢ 2Bkdin O2 dzZNA R Q9 NA |
C Poudres haute résolution
ATTNI OQUA2Y Sy dRK.A%05 ME/Aszily) RQSY SNEH
2

C5 ASS
C/ 2dzL) ' 3S RAALISNEAZY RQSYSN®Bubs Si RA



Diffraction sur monocristal
Méthode de Laue faisceau blanc, capturer tous les g

hikyly

/ ok,

\h:jkl

»Enregistrement simultan® doun gr



Diffraction sur monocristal

Diffractometre 4 cercles faisceau monochromatique

Orienter le cristal dans une direction quelconque
Mesurer | 0intensit® des t

(le plus grand nombre possible
avec la meilleure précision )

0

2 échantillon: dim,,,~ 150 nm

Géomeétrie « kappa »

Géomeétrie eulérienne

GRom®t ri e ¢ kappa e pour r ®d1
Detecteur 2D c = combinaison des rotations w, k et |



Meéethode des poudres

Paudre

2d sin g =1
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130000
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.......
.........

-
=1
o
=1
=1

40000

Intensity (a.u.)

29
détecteur
« ponctuel »

10000

-20000

-50000

- ensemble de monocristaux (<1- 10 mm) orientés aléatoirement

satisfaite Yd

intensity (3. u.)
#] )
S
a
~ [ ——
Jp—
P <
BE
: «c
intensity (3. u.)




Meéethode des poudres

Diffractometre 2 cercles @ CRISTAL

exemple: transition de
phase structurale

Resolution Comparison Plot - Powder diffraction scans observing a
structural transition on heating from 120 to 150 K.

Area Detector (dashed lines) vs. 11-BM Si(111) Analyzer Crystals (solid lines)

== Area Detector (mar345)
— 11-BM, 5 sec @ 1 analyzer !
/

intensity
1 1 1




Montage surdisque 2théta du diffractometre 2

Disque B)

2C 2018-01-09 10:06:46

B
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Multianalysed




Diffraction X en dispersi

Loi de BraggZ2d sing,,,) = H devient2d sin@q,)= 12,398E,,(keV)

D®t ect eur Ge analyse | 6®nergie des photons
L 6 a mgestaéfini par la collimation du faisceau incident et du faisceau diffracté
Cette double collimation agit comme une fenteSdéer et definit le parallélogramme de diffraction

\ Srwo,

|
at i P (GPa) T
i 0.9 1
1.9
3.2
| 5.3
874

1LJJ\/\/\/W\AJ\,V_,£:
JVM\

Intensity (arb.units)

r 19.3 1
;_/\/w
o 1 1 1

20 25 30 35 40
Energy (KeV)

d



Expéerience©perandoetin Situ
Quelle difference ?

o lama M g il

In Situ

Operando

Version apres le cours de cristallographie



Expériences in situ

Ma définitiorn

AExpérience sur un matériau soumis acewditions différentes des conditions normales
AConditions non normales: wutilisation dbo
(pression, temp®rature, champs magn®ti qu
Problemes:

ALoexp®rience se fait sans enceinte de p
spécifiques sauf la mesure du parametre externe.

ALoexp®rience se fait avec une enceinte
| 6i nteraction avecsoftantt f ai sceau X entrant



Choix des fenétres

CD®pends du type doexp®ri ences

CDoit minimiser | 0absorption des r
CNe pas i nteragicontamivao | 60 ®c hant i | |
CNe doit pas interf®rer (ou | e moi
uOn peut faire | 0exp®rience avec | 6eni

retirer ce spectre aux spectres avec échantillon
APossible si faisceau X stable
ALes conditions sur la fenétre doivent étre stables sinon le spectre va bouger

Al'l faut aussi prendre en compte | 0a
| 6®c hantill on
uall faut avoir une fen°tre adapt ®e ~ |

AMonocristalline pour la diffraction de poudres, polycristalline pour la
diffraction de monocristaux

APeu diffusante pour | 6i mageri e

APol ycristalline pour | 6EXAFS (glitec
U Attention aux ruptures de la fenétre

AEl |l e doit r®sister aux conditions d

ADangerosité du constituant (Be !!!)



Diffraction in situ sous pression: dispersion angulaire

C Cellules a enclumes de diamant

UEn transmi ssion dans | 6axe d
U Rotation de la celluleliéty
U Poudres ou monocristaux

U Présence de pic de Bragg des diamants facilement reconnaiss

2000
— Brute
Masquée

7000

6000 1000

Intensité (u.a.)

5000

4000 —

3000

Intensité (u.a.)

2000

1000 JL
0

2 théta (°)




Diffraction de poudre HRHT dans une presse

C Cellule Paris Edinburgh
U Assemblage compliqué
U Fentes desolleroscillantes
U Correctionsa faire en fonction de
f QF y3t S

F304 (+Fe203) 18 GPa/600 deg {ID27) Hist 1
Lambda 0.2460 A, L-5 cycle 473 Obisd. and Diff. Profiles
ol | | ) | I I I I _
&%,
o
]
(=
— i —
LA
=1 = —
1 :
A "_ & r -
= # r B
f=
=
[=]
(o | | | | | | |
2.0 4.0 6.0 a8.0 10.0 12.0 14.0

Z-Theta, deg



La diffraction en mode monochromatique avec des fentes @&oller

¢ Avantages
A Qualité du spectre de diffraction
Atla RS O2y iUl YAYLFGA2Yy LI N ft QSYGANRYY S
A Détection quasi bidimensionnelle
C Inconvénients
A Perte de flux (90%) due au rapport entre la partie absorbante et la partie qui
transmet
AS52A0 &S aA0GdzSNI LINBaA RS f QSOKIyGAtt2y
fente deSolle) (cf multi-enclumes)
A Nécessite une ouverture verticale suffisantérfulti-enclumes)



C Cellule multtenclumes
09t 2A3ySYSyid RS f QSOKI
U Assemblage compliqué
U Fente deSolleruniqgue et scan #héta du bras
détecteur
0/ 2NNBOGA2Y LlRaaAiroftsS S
U Acquisition plus longue

receiving
slits

incident
slits

lonization
press ) \.Chamber
ple

FIG. 1. Layout of the DDX diffraction system with' cubic-type multianvil
press MAX380 installed at the NE5SC beamline of TRISTAN Accumulation
Ring.



[ I LINB&aaS DNRa +2f dz
IDOBA
W. Crichton

20 GPa and 200K

La presse Gros volume de SOLEIL
Psiché NGuignot



Di ffraction X en disper

Intérét
ARapidit® doéacquisition
APas de mouvement durant | dacqui sit.i
APas doéoptique
A Volume diffractant défini par les fentes avant et arriéres (parallélogramme)
Inconvénients
A Résolution limitée PE/E =A E¥2) 102- 103
A Acquisition 1D(en GV moins un probléme)
A Absorption d®p e(pedtsecalibreryde | 6 ®ner gi e
Al ntensit® des photspectecalc®g) ends de | €
A Pics de fluorescendgacilement repérable et ne dépends pahéie)
ASeui l déabsor pti oreladde 83ke®W|l ®ment s | ou
A Pics do®dqpewenpérem&@ntégrés dans les pics de diffraction)



Systéme CAESAR (Combined Angle- and Energy-dispersive Structural Analysis and Refinement Wang et al. 2004)

R détecteur Ge
Cercle de confusion demandé :
20x20 um2 avec correction X-$ \} —
Obtenu : sans correction 55x18 pm2 \y\\
avec correction 6x3 pm2

zZone

74950 keV¥ on top of Ph K}




SYNCHROTRON

CAESAR X-ray diffraction technique SOLEIL

S A

7 elements
Ge detector

Large vertical
slits

Positionning
correction

/ :
CAESAR setup (upgraded)



Intensity

two theta / degrees

two theta / degrees

Caesar acquisition

30000
25000
20000
15000
10000

5000

T

T

T

|

V—

e

1  ———

3 4 5
d spacing / Angstroms

6

7

180, T T T

e o single ADX spectrum at 30.0 keV

Lo *— rebinned ADX spectrum at 30,0 keV

140t

120

100t

80}

intensity / AU

60}

10 15 20 25 30
two theta / deg

Caesar dataset obtained with a 7 um Au foil, from 9 to 30°in
2theta in less than 10 minutes (2 EDX /3). Coarse steps of
0.1° were used and we represent here a corresponding
ADX pattern @30 keV with actual and rebinned data. Note
how the rebinned data can be usefull to reconstruct the
complete peaks.

The Caesar 2D diagram is also very useful to discriminate
diffraction peaks from fluorescence and escape peaks



Angulardispersive versug&nergydispersive
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| =0.31382 A

Chanel 1152
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2000
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B
25 30 35 40 45 50 55 60
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[x(r)| (A=%)

Combinaison de technique: diffraction et absorption X

2NNl GA2Y
2NN GA2Y

1 1 1 I 1 Por ol Lo
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
r(A)



d(Nb) (A)

0.2

0.15

0.1

0.05

| 2y Of dzaA2yYY RIYya

Evolution sous pression

o T T T _ .
H = 77 b
$ 0 TT: 300 II': =
¥

- o -
B3

i N N
| \ 1 !
i 2 10 15 20

Pressure (GPa)

Diffraction : KNbQest cubique
1 0A2NLIOA2YY

[ S

b o

parameters A)

4.06 —r—r—T—T7T—T—T7T——T7T T
204,
Ay
\\ c
4.02F~, §
400 F §§ :
| N % i
398% S
s-\\\\E ‘\\%\ﬁ\\ .
1 S ; §
a \E\\ ' N
\i’i\\ i :
3.94 F : ai\}?; a
3.92 l li& L :EE
o 2 4 6 8 10 12




BRI (A7)
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Combinaison de technique: diffraction et imagerie 3D (tomographie)
Transition de phase du fer sous pression

0 5 10 15
P (GPa)

B ¢-Fe grows as thin plates or lentils
in a-Fe bursting everywhere in the
sample

B eventually, the space between the
plates also transforms to e-Fe

B The size of these domains adapts to 00
the size of the sample (larger here P %
than in diamond anvil cell experiments)

180 I I
—10-10
—0002

B The orientations of e-Fe zones are 1011 7

—10-12,,

as expected by Burgers mechanism -

o= ¢\ | PAGE 3

I ]
180 -







