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LARGE FIELD X-RAY IMAGES DETECTORS :
APPLICATIONS TO X-RAY CONTACT MICROSCOPY AND ABSORPTION MICRO-ANALYSIS

WITH SYNCHROTRON RADIATION

Abstract

This thesis presents an application of synchrotron radiation (ORSAY/DCI
storage ring) to X-ray contact microscopy and X-ray absorption chemical micro-

analysis near an absorption edge.

In a first part, high resolution photographic plates are used as images
detectors. Two microradiographs of the sample are recorded at two different
X~-ray wavelengths chosen on each side of an absorption edge of the analysed
element. The images are digitalised with a microdensitometer. Subsequent compu-
ter processing gives analytical charts of this element showing 5 to 10 ym

spatial resolution and 2-3 cm2 field.

The second part presents an X-ray image detector based on guided scintil-
lation. The detector is designed to improve the limited performances of photo-
graphic detection for high flux gquantitative X-ray image detection over kev.
X-ray to visible image conversion is performed in an array of optical fibers
with a scintillating liquid core. A spatial resolution close to the pitch of
the fiber array (10 um) is experimentally obtained. Applications of the detector
to X-ray microscopy, X-ray micro-analysis and medical imaging with synchrotron

radiation are described.

Key-words

X Rays, Synchrotron Radiation
Microradiography, X-ray absorption (edge), Digital image processing,

X-ray imaging (Converters), Scintillating optical fibers.
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CHAPITRE 1

MICROSCOPIE X
MICROSCOPIE DE CONTACT

INTRODUCTION

Dans cette partie, nous nous attacherons d'abord & présenter (paragraphe 1.1)
les différentes méthodes de microscopie X : ce terme devant étre pris au sens
d'imagerie X & haute résolution spatiale (mieux que quelques dizaines de

microns). Rappelons ici 1'ordre de grandeur des résolutions gu'on peut obtenir

par les différentes autres méthodes de microscopie :

microscopie optique : 0,3 pm

microscopie acoustique : de 1'ordre du micron
microscopie électronique par transmission : de l'ordre de 1'Angstrdm
microscopie électronique & balayage : de 1'ordre de 10 A

La microscopie X se situe, en résolution, entre la microscopie électronique et
la microscopie optique puisqu'il est possible d'obtenir des images présentant

des détails de 1'ordre de 50 & 100 A.

Nous examinerons tout d'abord la méthode la plus simple : la microscopie par
projection et ses limitations, puis nous discuterons briévement des autres

méthodes de microscopie X.

Ensuite (§ A.1.2), nous détaillerons plus particuliérement une forme limite
de la microscopie par projection : la microscopie de contact. Cette derniére
méthode permet d'obtenir & la fois les meilleures résolutions et les plus

grands champs en utilisant un détecteur photochimique (résine photosensible,

plague photographique) dont les caractéristiques seront étudiées.



1.1 - LES DIFFERENTS SYSTEMES DE MICROSCOPIE X ET LEUR COMPARAISON

Nous rappelons dans ce paragraphe les différentes techniques de microscopie.

On peut distinquer plusieurs classes de méthodes : par projection, par con-
tact, avec optique focalisante, & balayage. La microscopie de contact, qui est
plus particuliérement la méthode que nous avons employée, sera étudide au

paragraphe suivant,

1.1.17 - Microscopie par projection cénique

a) Principe

L'objet est placé dans un faisceau X divergent et on recueille une image

agrandie de l'objet par projection cénique (Fig. 1)

a=bh+oc

grandissement --{?—

-
e

b<<c : grandissement >>1
mficroscopie par projectfon

b>>c : grandissement = |
microscopie de contact

Figqure 1 : Imagerie X par projection

Le grandissement est égal & a/b, on place donc en géndral 1'objet le plus prés

possible de la source.

Lorsque, par contre, on choisit de travailler avec ¢ € b, on est dans la

situation de la microscopie de contact examinde en détail au § A.1.2.



b) Résolution

{a résolution est limitée par deux effets intervenant simultanément :
i) effets de pénombre gdométrique

ii) effets de diffraction de Fresnel.

Pour déterminer la limite de résolution, il suffit de s'intéresser a 1'image
d'un bord net ; on peut en déduire ensuite simplement le pouvoir séparateur
intervenant lorsqu'on forme 1'image de 2 objets proches ; celui-ci est tou-
jours de l'ordre de grandeur de la largeur de la zone de passage ombre-lumiére

dans 1'image d'un bord d'écran [5].

Par suite de la largeur finie d de la source S, un bord d'écran donne sur le

récepteur, lorsque la diffraction est négligeable, une zone de pénombre de

largeur e, géom.<Fig' 2).
Eclairement dans
le plan du détecteur
bord - E(x)
d‘écran
Source i | pénombre
q (/// Igéométrique :
—_+ E1géom = d'%
v X

Figure 2 : Microscopie par projection. Effet de pénombre géométrique

= d (M)

C
®1 géom b

Ramenée a4 1'objet, cette dimension donne une limite de résolution "géométri-

n .
que" e géom °

o

(2)

o gdom

Dans le cas de la projection, l'objet étant proche de la source, on a ¢ = a,
d'od

o géom = d



Par suite de la diffraction de Fresnel, 1'image d'un bord d'écran présente

1'aspect classique de la figure 3 lorsque la source est supposée ponctuelle.

Eclatirement dans
le plan du détecteur

bord > E(x)
d‘écran
Source ;
e O
PO gy - - -— o 11
- E1dis = X1
D ' 4

Figure 3 : Microscopie par projection. Effet de diffraction

La valeur x; du ler maximum relatif de la figure de diffraction donne une

bonne estimation de la limite de résolution €1 dif due & la diffraction seule.

Sur le récepteur, on a :

acA
€1 dif T, g (3)

od A désigne la longueur d'onde du rayonnement utilisé, supposé monochroma-

tique.

Ramené a 1'objet, ceci donne une limite de résolution €5 dif °

beA

fo dif T, (4)

Dans le cas de la microscopie par projection, on a b € a d'od ¢ =~ a et donc

finalement

€y dif = "PA

_IO...



Quelques ordres de grandeur

I1 est possible d'obtenir une dimension de source de 0,1 pum par focalisation

d'un pinceau d'électrons sur une cible [6]. On a donc £, géonm * 1 000 A.

Pour que la diffraction ne limite pas, il faudra choisir

10 A
1 A

b< 10 um a8 A
b < 100 pm a A

c) Compromis flux/résolution

Pour tout systéme d'imagerie, la simple donnée de la résolution qu'on peut
obtenir n'est pas suffisante. I1 faut, de plus, que chaque cellule de résolu-

tion regoive un nombre de photons suffisant.

En effet, par suite des fluctuations statistiques (processus Poissonnien), le
rapport signal sur bruit est de l'ordre de /N, od N est le nombre de photons
recus par la cellule élémentaire pendant le temps de 1l'expérience. On voit en
particulier que, toutes choses égales par ailleurs, si on cherche a analyser
une image avec une limite linéaire de résolution k fois plus petite, la sur-
face de la cellule élémentaire est divisée par k? ainsi que le nombre de pho-

tons regus. Par suite, le rapport S/B est divisé par k.

Ory~dars bien des systémes, les dimensions de la cellule de résolution ultime
sont liées 4 la géométrie du montage et 4 la dimension de la source. Chercher
4 améliorer la résolution en agissant sur ces facteurs ne peut pas se faire
sans modifier les caractéristiques photométriques du montage. En particulier
il faut tenir compte de la loi de conservation de l'étendue géométrique des
faisceaux qui s'applique 4 la fois aux pinceaux d'électrons (a partir desquels
on fabrique les sources X : générateur classique ou synchrotron) et aux fais-
ceaux X eux-mémes qu'on chercherait par exemple a "refocaliser" pour diminuer

la surface de la source X.

Comme le produit (Surface)x(angle solide) reste constant dans un faisceau, on
dégrade en fait souvent certains parametres en cherchant a en optimiser d'au-
tres. Le compromis flux-résolution est particuliérement limitatif dans 1la

microscopie X par projection qui a, en fait, été abandonnée progressivement au

cours des années 60 au profit de la microscopie électronique.



1.1.2 - Microscopie a8 1'aide d'une optique pour rayons X

I1 est possible de réaliser un agrandissement de 1'image X 3 1'aide de systé-
mes optiques fonctionnant de fagon analogue aux optiques du visible (formules
de conjugaison, grandissement, photométrie,...). On trouvera dans le tableau 1
de la page suivante un résumé des méthodes ayant donné lieu & des réalisa-

tions, en particulier avec les sources synchrotron.

1.1.3 - Micraoscaopie X & balayage

Les premiers travaux sur ce sujet utilisant le rayonnement synchrotron sont
ceux de Horovitz et Howell [11} en 1972. Depuis, plusieurs autres microscopes
X & balayage sont en construction ou en fonctionnement dans les différents

centres de rayonnement synchrotron [12 - 17].

Le principe du microscope X & balayage est présenté sur la figure 4.

i

mouvement x,y

gptique de
\calisation

détection du

}———— rayonnement

transmis

image reconstituée
, en transmission
| p \V4
. échantillan détection de la
e —

~

\J/

fluorescence

el

}
\
|

. . 7/
image reconstituee
en fluorescence

Figure 4 : Microscope X 3 balayage

Une source est focalisée sur 1'échantillon & 1'aide d'une optique X (miroirs,
zones de fresnel). Une translation de 1'objet dans les deux directions permet
de reconstituer une image point par point. Les avantages de la méthode sont

les suivants

_12_
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La dose regue par l'échantillon peut étre minimale parce que les détec-
teurs utilisés (compteurs proportionnels) ont une efficacité quantique* proche
de 100 % (voir le paragraphe suivant A.1.1.4). Ce paramétre est important car
une des applications les plus intéressantes de la microscopie en X mous est
1l'imagerie d'objets biologiques vivants, non colorés, ce qui est impossible en

microscopie électronique.

I1 est possible de travailler au choix en absorption ou en fluorescence

(équivalent aux images en fond noir de la microscopie optique).

L'image est directement numérisée et peut étre immédiatement disponible

pour un traitement par ordinateur.

1.1.4 - Comparaisaon des différentes méthades

Notre comparaison ne portera que sur les méthodes actuellement utilisées avec
le rayonnement synchrotron dans la bande de longueurs d'onde de 1 a 1 00G A.
En particulier nous ne prendrons pas en compte la microscopie par projection

agrandie qui est mal adaptée au faisceau quasi-paralléle du synchrotron.

a) Comparaison entre agrandissement par optique X et microscopie X

d balayage

Les optiques & imagerie sont essentiellement utilisables dans le domaine

des X mous.

Dans ce cas, la microscopie 4 balayage apparait moins bonne en résolution (de
0,1 & 1 pm contre 50 nm environ avec les optiques & zones de Fresnel). Par

contre, les systémes 4 imagerie sont moins bons au point de vue du flux et de

la dose regue par l'échantillon, pour les raisons suivantes

i) Une méme optique peut servir, soit & focaliser le faisceau sur 1'objet (cas

de la microscopie & balayage), soit a donner une image de 1'objet (optique

a imagerie). Dans le premier cas, il est possible d'utiliser des détecteurs

* Pour une étude précise de la notion d'efficacité quantique de détection,
nous renvoyons a la partie B de ce mémoire, introduction au premier chapitre.

- 14 -



4 gaz ou solides qui ont des efficacités proches de 100 % dans les meil-
leurs cas. Par contre, la méme optique utilisée en imagerie nécessite un
détecteur d'images tel que la plaque photo et, en général, un tel détecteur
a une efficacité quantique plus faible* (de quelques pour mille en X durs

jusqu'a 50 % en X mous pour la plaque photo).

ii)En ce qui concerne la dose intégrale absorbée par 1l'objet (probléme impor-
tant pour les objets biologiques), le microscope & balayage est théorique-
ment supérieur parce que tous les photons ayant traversé 1'objet sont uti-
les. Bien entendu, 1l'optique d'éclairage a souvent un rendement faible,
mais dans ce cas les photons perdus n'irradient pas 1l'objet**. Alors que la
méme optique, utilisée en imagerie par agrandissement conduit & une perte
de photons aprés traversée de 1l'aobjet ; pour un méme éclairement dans

1'image, il faudra donc irradier plus 1'aobjet.

Conclusion

LY

Si le microscope a balayage pouvait atteindre mieux que 0,1 pm de résolution,
il deviendrait un instrument trés efficace d'étude dans le domaine des X mous
et de la biologie. Cet objectif, qui semblait difficile & atteindre il y a

quelques années, est maintenant beaucoup plus proche des possibilités expéri-

mentales [17] malgré des difficultés technologiques considérables.

b) Comparaison entre microscopie de contact et microscopie X & balayage

LY

La microscopie de contact est de loin supérieure 4 la microscopie & balaya-

ge au point de vue de la résolution.

Des résalutions de l'ordre de 50 R ont été obtenues sur les résines par le
procédé de contact. Il semble trés difficile que d'autres méthodes de micros-

copie X puissent atteindre de telles résolutions avant longtemps.

*¥ A l'exception des résines photosensibles qui ont une trés bonne efficacité
quantique, mais dont la réponse quasi-binaire permet difficilement une
exploitation quantitative de 1'image.

*¥* En théorie du moins. En effet, lorsque le condenseur est une zone de

Fresnel, une importante partie du rayonnement présent dans les ondes de
diffraction "parasites" peut cependant irradier 1'objet.
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Pour la méme raison qu'au § A.1.7.4a précédent, le microscope 3 balayage est
meilleur que le microscope-contact du point de vue de la dose regue par le
specimen. Par contre, si on ne tient pas compte des effets d'irradiation de
1'objet, 1'avantage du microscope 4 balayage se réduit. En effet, d'un coté
c'est le détecteur utilisé en microscopie de contact qui a, en général, une
faible efficacité, alors que de 1'autre c'est 1'optique de focalisation du
microscope 3 balayage qui a également un faible rendement, d'autant plus fai-
ble que la longueur d'onde X est courte. Pour cette raison, il n'existe pas &
notre connaissance de microscope a balayage fonctionnant a des longueurs d'on-
de inférieures & 2 A. Alors que dans le domaine 1-2 A, il est encore possible
de faire de la microscopie de contact avec des plaques photographiques : on
obtient des résolutions de 1'ordre de quelques microns. Enfin 1'avantage du
microscope X a balayage est de fournir "par construction", des images numéri-
sé€es en "temps réel", alors que dans les détecteurs d'images haute résolution
actuellement développés pour les X mous, cette possibilité n'est pas encore
opérationnelle (Polack et lLowenthal & Orsay [18], Turner, Plummer et Porter a
Oxford [19].

Dans le domaine des rayons X plus durs (A < 5 A), les seuls détecteurs suscep-
tibles de donner une image quantitative en '"temps réel" sont les convertis-
seurs d'images¥* dont la résolution spatiale est au mieux de 1'ordre de 10 &
20 pm. Dans ce domaine de longueurs d'onde, la plaque photographique reste
encore un excellent détecteur d'images quantitatif (bien que fonctionnant en

"temps différé").

Conclusion sur le paragraphe 1.1

A 1'heure actuelle, aucun dispositif de microscopie X ne présente des caracté-
ristiques le rendant universel ; de méme qu'on a pu voir se développer depuis
une vingtaine d'années un grand nombre de méthodes de microscopie, d'imagerie,
de microanalyse, on peut penser de méme que les prochaines anndes verront un
développement paralléle des microscopes X : d imagerie directe, 4 balayage et

par contact.

* Une analyse détaillée des détecteurs d'images X "temps réel'" sera présentée
dans la partie B, chapitre 1.
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1.2 - PROBLEMES DE RESOLUTION EN MICROSCOPIE DE CONTACT

Dans ce paragraphe, nous nous consacrons & la microscopie de contact. A 1'heu-
re actuelle, c'est cette méthode qui donne les meilleures résolutions de tous
les systémes de microscopie X : la résolution est limitée par les facteurs
intrinséques au montage, qui sont les mémes que pour la microscopie par pro-

jection, et les facteurs propres au détecteur.

De plus, comme nous le faisions remarquer au § A.1.1.1c, il faut prendre en
compte le bruit de photons qui interdit "d'exploiter" une image a sa résolu-
tion maximale lorsque chaque cellule n'a recu que quelques photons. Malgré les
flux trés intenses du synchrotron, cette limitation est loin d'étre négligea-
ble lorsque la cellule d'analyse atteint une dimension de 50 A qui est la
limite actuelle en microscopie X de contact sur résine, pour une longueur

d'onde d'éclairage A comprise entre 20 et 45 A.

1.2.1 - Cas d'un détecteur idéal

a) Limites ultimes de résolution

On peut considérer le montage de microscopie de contact (Fig. 5) comme un

cas limite de la microscopie par projection (Fig. 1).

faisceau g’
parallele
ob jet o détecteur

Figure 5 : Microscopie de contact

Reprenant les mémes notations qu'au § A.1.1.1 (voir Fig. 2, 3 et 6) il suffit
de faire c € b dans les équations (1 & 4). Il vient donc : Ey = & puisque
b/a = 1.
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Effet de pénombre

géométrique

Effet de diffraction :::::3: SEPTPY =JE.A

T C

Figure 6 : Limite de résolution en microscopie de contact

Nous obtenons finalement les valeurs suivantes pour la résolution (notations
fig. 6)

limite géométrique de résolution :

c
€1 gdom d b (%)
limite introduite par la diffraction :
ach — .
81 dif = /T— /C)\ (6)

Exemples numériques

Donnons quelques valeurs numériques relatives au rayonnement synchrotron

disponible & LURE.DCI.

L'enregistrement des microradiographies (voir § A.2.3) s'effectue & une dis-

tance b = 24 m de la source.

On peut évaluer la surface de la source comme étant au maximum égale* a
3x3 mmz, ce qui donne les limites de résolution suivantes avec les notations
de la figure 6 :

-t
€4 gsom ~ 107" C

* valeurs probablement assez pessimistes. Dans les prochaines générations de
sources synchrotron, lazdimension de source sera trés certainement plus
petite que 0,1 x 0,1 mm”. 18



soit € géom (R) = C (pm)

pour A = 1 A €1 4if (R) = 100 /C(uﬁy
Pour ¢ = 100 pm € géom = 100 A
€1 gif = 0s1 um = 1000 A
c = 10 um € adom = 10 A
€1 dif = 300 A
c = 1 pm €1 géom * 1 A
€1 dif = 100 A

On voit qu'avec le rayonnement synchrotron a8 1 A, c'est la diffraction de

fresnel qui limite, et a fortiori pour A > 1 A.

b) Contraste et épaisseur minimale de 1'objet

Afin d'illustrer ici la discussion du § A.1.1.1c, nous nous proposons de
montrer que la résolution spatiale calculée au paragraphe précédent ne peut
pas &tre atteinte lorsque le nombre de photons formant 1'image est insuffisant.
La raison physique en est qu'un objet doit présenter un contraste minimum pour
étre détectable, ce qui lui impose d'avoir une épaisseur minimale j;"d*od une
limite de résolution due au défaut de contact imposé€ par l'épaisseur méme de

1'échantillon.

En effet, méme si 1'objet est rigoureusement en contact avec le détecteur
(supposé infiniment mince), seul le plan de contact donne une image parfaite-
ment nette ; les autres plans de l'objet se projetant avec une netteté d'au-

tant moins bonne que leur distance au plan de contact est plus grande.

La situation est similaire dans un microscope optique od, lorsqu'on met au
point sur la surface d'un objet transparent (vu en contraste de phase par
exemple), seul le plan focalisé est net ; les autres plans donnent des ombres
projetées d'autant plus floues que leur distance est grande par rapport au

plan de focalisation,
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Imaginons qu'on cherche & détecter un objet (une grille par exemple) présen-
tant une résolution spatiale p (pas de la grille). Supposons que seul l'effet
de diffraction de Fresnel intervienne et que cet objet soit & transmittance

binaire : 1 dans les parties transparentes et T dans les parties absorbantes.
D'aprés la loi d'absorption* dans le domaine X, on peut écrire, en appelant e

1'épaisseur de l'objet et p le coefficient linéaire d'absorption :

T = exp (-pe) (7)

2

Soit N0 le nombre de photons par cm“ qui ont 1illuminé 1'objet et supposons que

1'objet soit peu absorbant, c'est-a-dire T trés voisin de 1.

Pour que l'objet soit détectable, il faut que les variations spatiales du
signal enregistré par le détecteur (supposé parfait) soient supérieures aux

fluctuations du signal dues au bruit de photons.

Dans le cas d'un détecteur quantique réel caractérisé€ par une efficacité quan-
tique de détection** nn < 1, il suffit de remplacer dans ce qui suit le nombre
de photons N0 par un nombre effectif é€gal a n.NO. Si la cellule d'analyse a
une dimension r et si on choisit comme "seuil de détectivité" un rapport

signal de contraste/bruit de 1'image égal & k, cette condition s'écrit

k T /N; < (1 - exp(-pe)) r? N0 (8)
e bruit signal de contraste entre parties
du signal moyen absorbantes et transparentes

Suppaosant un objet de trés faible contraste (pe € 1), il vient :

k <per /N; (9)

Mais d'autre part, afin que 1'image présente effectivement une résolution
exploitable meilleure que r, il faut que 1'épaisseur e de 1'objet soit infé-

rieure 4 la limite imposée par la diffraction de Fresnel, soit :

e <12/ A (10)

* voir le § A.2.1

*¥* une analyse détaillée de la notion d'efficacité quantique de détection sera
présentée dans la partie B, Introduction.
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Les valeurs (e, r) qui satisfont simultandment (9) et (10) sont représentées

par la zone hachurée sur la figure 7.

S

ri%liﬁli r\

Figure 7 : Détermination de la résolution ultime r en microscopie X
de contact compte tenu de la densité de photons comptés nNO
et du coefficient d'absorption linéaire p de 1'objet

On constate 1l'existence d'un minimum de résalution qu'on ne peut pas dépasser,

Coini? Qul vérifie 1'égalité simultandment dans (9) et (10) d'od on tire :
kM3, -1/6
Tnini = €07 (N (11)
o)
rr:rz\ini
e . . = — (12)
mini X

Exemple numérique

A la sortie de la ligne de lumiére od nous avons travaillé, &8 24 m de la sour-

ce, on dispose environ de 1010 photons.cm“z.s'l en rayonnement monochromati-
que, en utilisant un monochromateur 38 2 cristaux plans paralléles dont 1'ac-

ceptance et la bande passante sont trés faibles (voir § A.2.2.1).

Avec une bande passante moins étroite, on atteint facilement 1013 photons/

cm?.s et jusqu'd 1016 ph/cmz.s en faisceau blanc (voir annexe 1).
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lLa figure 8 permet de volr les résolutions Coini
tion de nNO pour différents matériaux (aluminium, fer, or) et pour X

Le seuil de détectivité K est ici pris égal & 1.

RESOLUTION ULTIME (Angstrom)

600
400}
!

2%;§§<§§§<§ \\\\\\\\\1 i
IOGO(;T 23\ o 2 re

6o} 3 Ru

sol \

A=10 angstrdm

zo}
- . UDensité de photons

10 i comptés

1d© 131 152 133

RESOLUTION ULTIME (Angstrdm)

1014 (Photons.cm%)

400
zoo?t:t:t::tiitti
\12 1 H‘
tosol 3§<§<>>:>t§2 Fe
so] \\\\\\\\\\\3 Au
40f
A=41 angstrdm
2ot
Densité de photons
10 $ f t t comptés
1010 10” 1012 lOl3 1014(F’hotons.cm_2)
Figure 8 : Résolution ultime en microscopie X de contact

en fonction de la densit€ de photons comptés nNO
et de la nature de 1'objet absorbant
(seuil de détectivité : K = 1)

qu'on peut obtenir en fonc-

10 A

Au wu de ces courbes, on s'aper¢olt que la limitation en résolution imposée

par 1'éclairement disponible est loin d'étre négligeable, surtout avec les

éléments de n © atomique Z faible comme 1'aluminium.

. _ 4ql3 -2 _
Par exemple : pour N_ = 10°° ph.cm™* , Toini (AR) = 250 A
A =10 A Tini (Fe) = 80 A&
r . . (Au) = 72 .B\
mini
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1.2.2 - Détecteur réel : photorésine, film photographique

a) Photorésine

L'emploi de la photorésine en imagerie X de contact a fait 1'objet de nom-

breux travaux [20, 21].

Rappelons briévement le principe de formation des images dans ce type de
détecteur
Aprés exposition de 1'objet en contact avec la résine, cette derniére (un
polymére organique) est plongée dans un solvant. Les parties de la rdsine
ayant regu des expositiens différentes vont réagir différemment sous 1'action
du solvant-révélateur ; la vitesse de dissolution sera

soit plus élevée pour les parties les plus exposées dans le cas d'une rési-

ne positive {(polymérisation sous l'effet du rayonnement )

solt plus lente pour les parties les plus exposées : on a alors une résine

négative (dépolymérisation sous l'effet du rayonnement).

La figure 9 permet de mieux comprendre le fonctionnement de ces deux types de

résine.

Ny

I
résine

ob jet absorbant

résine négative résine positive

état final de la résine aprés dissolution

Figure 9 : Résines ndgative et positive
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L'image est donc formée d'une succession de micro-reliefs qui sont difficile-
ment observables au microscope optique ; la résine doit é&tre observée au

microscaope électronique a balayage aprés métallisation de la surface.

La limite de résolution d'une résine photosensible est Fixée par la diffusion
latérale des photoélectrons primaires créés lors de 1'absorption des photons X
dans la résine. Ces photoélectrons primaires (d'énergie voisine de celle du

photon) induisent & leur tour des photoélectrons secondaires (d'énergie faible :
quelques eV) qui permettent de former 1'image latente en interagissant avec

les liaisons chimiques du polymere.

Or, le libre parcours moyen des photoédlectrons primaires est d'autant plus
glevé que le photon X incident a une énergie plus grande (c'est-a-dire une

longueur d'onde plus courte).

La limite de résolution dans 1'ensemble du processus d'imagerie X par contact

sur résine dépend donc des trois effets suivants

i) effet de pénombre géométrique (négligeable avec le rayonnement synchro-

tron).

ii) effet de diffraction de Fresnel dont la limite de résolution est donnée
par (notations du § A.1.2.1)

€4if = YAc
iii) le libre parcours moyen des photoélectrons primaires introduisant une

limite €alec? fonction décroissante de A. E. Spiller a proposé une

méthode pour mesurer ce libre parcours moyen [21].

Lorsque l'effet de pénombre est négligeable, la conjonction de ces deux der-
niers facteurs variant en sens inverse en fonction de A introduit une résolu-
tion minimale de 1'ordre de 50 A avec la résine PMMA¥, en travaillant avec des
rayons X de 50 A de longueur d'onde. Détecter 1'image avec une telle résolu-
tion nécessite une exposition minimale de 1'ordre de 10" photons/cm2 avec,
par exemple, un objet binaire en aluminium de 1l'ordre de 70 A d'épaisseur

(voir plus haut au § A.1.2.1b).

* Poly-métacrylate de méthyl
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b) Plaques et films photographiques

11 y a deux facteurs principaux qui déterminent la résolution d'une pla-

que photographique en général

t

i) Comme dans le cas de la résine, le libre parcours moyen des photoélec-

rons primaires (Fig. 10)

Libre parcours

20~ des photaoelectrans (um)
1 0——
8-
E___
P B
o1
1 —
0,8+
0,6+
0, 4+
0, o4+ Energie des
photoélectrons (keV)
G, 1 : — : z - — — —
0 5 10 1S 20 25 30 35 40

Figure 10 : Libre parcours moyen des photoédlectrons
dans la gélatine photographique, d'aprés A. Engstrom [22]

ii) La dimension moyenne des ‘“grains" d'argent aprés développement.

Les films spécialement congus pour les rayons X ont en général une résolu-
tion faible, soit parce que les grains d'argent sont de dimensions importan-
tes, soit parce qu'on utilise un écran fluorescent afin d'augmenter la sensi-
bilité de 1'émulsion. Dans ce dernier cas, c'est la diffusion dans 1'écran
fluorescent qui limite la résolution a 100 pum environ (voir partie B de ce

mémoire, § B1.2.5).
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Pour la microradiographie, les plaques spectroscopiques Kodak 649 F ont été
souvent utilisées [23], et ont permis d'obtenir des détails inférieurs au

micron.

Pour notre part, nous avons utilisé les plaques Kodak haute résolution type 1A
qul sont presque identiques aux plaques 649 F, avec cependant les différences
suivantes : leur sensibilité spectrale dans le visible est différente (émul-
sion non chromatisée) ; 1'épaisseur d'émulsion est de 6 um avant traitement,

4 um ensuite (contre 15 pm pour les plaques 649 F).

Pour ces plaques a trés haute résolution (= 0,2 um), on voit (Fig. 10) que
c'est 1'effet de libre parcours moyen des photoélectrons qui limite la résolu-
tion aux énergies X supérieures & quelques keV. En particulier, dans les con-

ditions expérimentales ol nous avons travaillé (4 a 10 keV), ce libre parcours

sera compris entre 0,5 um (4 keV) et 2,5 um (10 keV).

* Limitations dues a 1'observation optique de la plaque

L'observation de la plaque au microscope ou au micro-densitométre impose

des limitations dues a deux facteurs
i) la diffraction de la lumiére visible

ii) des facteurs géométriques : ouverture du céne de lumiére d'analyse et

1'épaisseur de la gélatine (Fig. 11).

La limite de résolution rdif due a la diffraction est donnde au sens du critée-

re de Rayleigh par la célebre formule des microscopistes

1,22 % _ 1,22 A (13)

T =
2n sin o' 2 sin «

dif

od (voir figure 11)

sin o = n sin a' = ouverture numérique de 1l'objectif
n : indice de réfraction de la gélatine

a angle du faisceau dans la gélatine

A ¢ longueur d'onde optique.
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géom

S L e ——

i Figure 11 : Observation de la plague au microscope

La formule (13) suppose un objet idéalement mince ; en réalité, il existe,
indépendamment de 1'effet de diffraction, une limite purement géométrique.
Celle-ci est donnée par la valeur moyenne rgéom de la largeur du céne d'ana-

lyse délimité par le demi-angle a' et 1'épaisseur e de la plaque (Fig. 11)

Codom = tg a (14)

g
2

Exemples numériques

Le tableau ci-dessous résume cette discussion pour A = 0,5 pm, n = 1,55 (géla-

tine)
dans le cas d'un objectif & grande ouverture : n sin a' = 1 (immersion)
. dans le cas d'un objectif moins ouvert : n sin a' = 0,25 utilisé sur le

micro-densitométre.

ouverture _ _
numérique e = > um e =15 um
1 Tyif = 0,3 pm Tyif = 0,3 pm
rgéom = 2,1 pm rgéom = 6,3 pum
0.25 Tyif = 1,2 pm Tyif = 1,2 pm
b
rgéom = 0,4 pum rgéom = 1,2 ym
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On peut voir qu'il est inutile d'utiliser des objectifs & grande ouverture nu-
mérique puisque toutes les plaques ont des épaisseurs de gélatine d'au moins

5 pm.

On voit d'autre part qu'il ne faut pas dépasser des épaisseurs de l'ordre de
15 um (épaisseur optimale pour une ouverture de 0,25). En particulier, on
pourrait penser utiliser pour la détection X les émulsions pour traces nuclé-
aires : en effet, leur pouvoir d'arrét du rayonnement (donc leur sensibilité€)
est bien meilleur que celui des plaques haute résolution prévues pour le visi-
ble. Mais, compte tenu de 1'épaisseur importante des émulsions nucléaires

(50 pum et plus), on perdrait alors la résolution spatiale a cause de l'effet

d'épaisseur.”

En fait, l'analyse quantitative des résultats au microdensitométre (voir cha-
pitre A.2) impose & l'heure actuelle une résolution minimale de 5 x 5 pm2.
Dans ce cas, on pourrait utiliser des émulsions épaisses, jusqu'a 50 pm. Ce
qui nous a fait opter, entre autres raisons, pour les plaques haute résolu-
tion, c'est leur facilité d'emploi et la treés haute stabilité dimensionnelle
de 1'image (voir chapitre A.2) nécessaire aux traitements par superposition.
Il semble trés difficile d'obtenir une stabilit€ dimensionnelle comparable &
celle des plaques haute résolution (de 1'ordre du micron sur une surface de

1 cm2) avec des émulsions de 50 um d'épaisseur.

Conclusion sur le paragraphe 1.2

En imagerie X de contact, l1'utilisation du rayonnement synchrotron permet de
s'affranchir des effets de pénombre géométrique sur la résolution. Les limita-
tions en résolution sont donc :

. les effets de diffraction de Fresnel prépondérants aux grandes longueurs

d'onde (A > S0 R),

. les effets de libre parcours des photoélectrons dans le détecteur dans le

domaine des longueurs d'onde inférieures & 5 A.
D'autre part, méme avec le rayonnement synchrotron, on est limité en rapport

signal sur bruit lorsqu'on veut exploiter quantitativement des images dont la

résolution est meilleure que 100 A.
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De telles résolutions n'ont été obtenues par le procédé de contact qu'avec des
photorésines. Or il est trés délicat d'obtenir des résultats quantitatifs &
partir des images enregistrées sur résine et observées au microscope a balaya-
ge [24, 25].

Dans le cas d'objets @ fort contraste utilisés pour la lithographie, les
motifs obtenus ont des bords treés raides qui sont particuliérement bien adap-

tés 4 la réalisation de masques pour circuits intégrés.

En revanche, dans le cas de la microscopie d'objets biclogiques, les échantil-
lons sont & faible contraste et le comportement de la résine est moins bien
connu. On sdit que le contraste de 1'image reste élevé, la résine ayant une
réponse quasi-binaire ; ce qui est mal adapté a l'enregistrement d'images a
grande dynamique et faible bruit utilisées pour faire de la microanalyse d'ab-

sorption & grand champ (voir chapitre suivant).
Avec les détecteurs photochimiques, on est donc contraint de choisir entre la
haute résolution avec les photorésines et 1'obtention d'images quantitatives

avec les plaques photographiques analysées au microdensitométre.

Nous avons choisi la deuxiéme solution et les résultats que nous avons obtenus

dont 1'objet du chapitre suivant.
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CHAPITRE 2

MICROANALYSE D'ABSORPTION X A GRAND CHAMP
PAR DETECTION PHOTOGRAPHIQUE QUANTITATIVE

INTRODUCTIGN

Ayant vu la fagon dont on peut réaliser des images & haute résolution spatiale
avec les rayons X, nous nous proposons ici de montrer comment on peut exploi-
ter quantitativement ces images en vue d'obtenir une carte de répartition des

éléments chimiques présents dans 1'échantillon.

Nous utiliserons pour cela l'association de la microradiographie de contact et
de la spectroscopie par absorption X sélective au voisinage d'un seuil. Cette
méthode, introduite pour la premiére fois par A. ENGSTROM en 1946 [26] avait
connu de nombreux développements dans les années 1950 - 1960 [27} mais fut
supplantée ensuite par la microsonde électronique & cause du manque de lumino-

sit€ des sources X.

Dans une premiére partie, nous rappellerons les principes de cette méthode,
puis nous présenterons briévement, dans une deuxiéme partie, les résultats que
nous avons obtenus avec le rayonnement synchrotron, par détection photographi-

que et traitement numérique d'images [28].



2.1 - PRINCIPES DE LA MICROANALYSE D'ABSORPTION X AU VOISINAGE D'UN SEUIL

Rappelons d'abord le but de toute méthode de microanalyse chimique. Etant don-
né un échantillon -présentant en général une surface plane- on cherche & dres-
ser, de préférence de fagon non destructive, une carte de répartition des élé-
ments chimiques, des molécules ou des liaisons, présents dans 1'échantillon.
Pour cela, on enregistre un ''signal" caractéristigue de la présence de 1'espé-
ce recherchée dans 1'élément de résolution 85 de la sonde. Les trés nombreuses
méthodes existantes différent par la nature du faisceau-sonde et du signal

détecté.

Dans notre tas, celui de la microanalyse par absorption X au voisinage d'un
seuil, les espeéces recherchées sont des éléments chimiques. Le faisceau sonde
est un faisceau de rayons X et le signal enregistré est un signal d'absorption
du faisceau incident. L'élément de résolution spatiale est donné soit par la
dimension du pinceau X focalisé (cas d'un microscope X a balayage) soit, dans

la méthode que nous avons employée, par la résolution du détecteur d'images.

Pour exposer les principes et les possibilités de la microanalyse d'absorption
X au voisinage d'un seuil, nous raisonnerons sur un seul point de 1'objet.
Cette fagon de procéder, treés naturelle dans le cas de la méthode du balayage
(enregistrement séquentiel), implique dans le cas du détecteur d'images (enre-
gistrement simultané) 1'homogénéité du détecteur et "1'indépendance' des €l1é-
ments de résolution les uns par rapport aux autres. En pratique c'est le cas
avec les 'bonnes" plaques photographiques, lorsque le développement est mené

avec soin.

2.1.1 - Détection d'un élément chimique

a) Transmittance d'un échantillon

Pour réaliser la localisation d'un élément chimique par absorption X, on
utilise le fait que chaque élément, selon sa concentration dans 1'échantillon,

transmet le faisceau X différemment pour différentes longueurs d'onde.

Un élément Ei supposé pur, présent dans 1l'élément de surface 85 avec la masse

surfacique m., aura une transmittance Ti(k) en éclairage monochromatique :
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by ()

Ti(x) = exp (- ( ).mi) (15)

Pi

pi(x) est le coefficient lindaire d'absorption, exprimé généralement en cm‘l,

a la longueur d'onde A.

p; est la masse volumique de 1'élément supposé pur.

Pour simplifier, nous introduirons l'épaisseur équivalente z; ¢

z, = my / py (16)

On a :

T\ = exp(—ui(x) - zy) (17)

Dans le cas od on a plusieurs éléments présents, la transmittance de 1'échan-

tillon s'écrit, par factorisation

T(A) = I exp(—pi(x) . zi) (18)

lLe fait que 1'on puisse écrire la transmittance de 1'échantillon sous la forme
(18) suppose que l'absorption ne dépend pas de la présence des liaisons chi-
miques mais seulement de la concentration des €léments., Ceci n'est qu'une

approximation (voir § A.2.1.2).

b) Analyse d'un élément

Pour faire la microanalyse chimique de 1'élément Ek’ il faut remonter & la

quantité m , c'est-a-dire & 1'épaisseur équivalente Z .

k
Pour cela, on utilise la présence des discontinuités d'absorption ou seuils
d'absorption X & certaines longueurs d'ondes caractéristiques de 1'élément k.
La figure 12 montre comment évolue la transmittance T(A) dans le cas od on

aurait seulement 2 éléments Ek et £ au voisinage d'un seuil d'absorption de

k!
1'élément Ek'
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;\1>\k ;\2_ A
Ak = un seuil d’absorption de E

Figure 12 : Transmittance spectrale d'un échantillon

suivant sa composition en Ek et Ek'

Choisissons 2 longueurs d'onde A) et A, trés voisines et situées de part et
d'autre d'un seuil d'absorption de Ek’ Dans une premi€re expérience, on mesure

une transmittance T(A;) puis on change légérement A pour mesurer T(As).

La probabilité pour qu'entre A) et Ao on trouve un autre seuil d'absorption
d'un autre élément chimique présent dans 1'échantillon sera supposée négligea-

ble, ce qui veut dire que :
- pour tous les éléments E;, # £ on a pi(xl) = pi(xz)

seul 1'élément Ek présente une discontinuité d'absorption, c'est-a-dire :

(gD # 1, )

On peut trouver dans les tables de constantes physiques (par exemple [29] 1la

uantité p (A1) - i, (A9) qui sera notée Ap, .
q U-k 1 2 Kk

0n a donc :

T(>\1) = I exp(—ui(k1 )zi) . exp(—uk(x1)zk) (19)
i#k
T(xz) = igk exp(—ui(xz)zi) . exp(-uk(xz)zk) (20)
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Comme ui(xl) = ui(xz) pour i # k, on a finalement

T(xz) / T(x1) = exp(zI< . Auk) (21)

soit finalement

z, 8, = Log(T(x,)) - Log(T(x,)) (22)

La mesure de 7y, revient donc 3 mesurer le rapport de deux transmittances a

deux longueurs d'onde volsines.

Supposons qu'on éclaire 1'échantillon avec le méme nombre NO de photons dans

les deux cas, on va mesurer N, et N, photons.

L 'épaisseur équivalente sera donc finalement : (en omettant 1'indice k pour la

suite)

[ z = 1—-— (LOg(Nz) - Log(Nl)) (23)
Ap

2.1.2 - Limite théorique de détection d'un élément chimique

a) Critére de détection

De méme que dans le calcul du § A.1.2.1b, nous supposerons ici utiliser un
détecteur quantique parfait, sachant que pour tenir compte de 1'imperfection
d'un détecteur quantique réel il faut remplacer le nombre de photons regus par

un nombre effectif plus faible (efficacité quantique < 1).

Cherchons la plus petite épaisseur équivalente détectable : par différentia-
tion de (23), on obtient au sens du calcul d'incertitude classique :

(N] et No résultent de deux mesures indépendantes)

1 (SNZ (SNl
6 — (— —) (24)
z Ap No Ny

Dans le cas d'une trés faible concentration, on aura N; = Ny, = N. Or, 8N/N =
1//ﬁ, inverse du rapport signal sur bruit dans la cellule de résolution (sta-

tistique de Poisson).



Le critére de 1'équation (24) revient & dire qu'une épaisseur § est

z mini
détectable dés qu'elle donne dans 1'image traitée (obtenue en calculant
Log(N2) - Log(N1)) un signal égal au bruit de 1'image traitée, ce qui est un

peut optimiste.

Introduisant un seuil de détectivité D (signal de différence d(LogN)=dN/N
minimum égal 4 D fois le rapport bruit/signal 1/¥N de 1'image initiale),

1'épaisseur équivalente minimale détectable s'écrit finalement

7 mini = f:gz‘ (25)
mn YN Ap
m mini —-ZD N (26)
VYN A(p/p)

b) Exemples numériques

Pour simplifier, nous choisirons un seuil de détectivité D = 1.

Pour une surface d'analyse de 1 umz, on peut avoir facilement 101+ photons

~

(avec des temps de pose de l'ordre de 100 4 1 000 s) avec le rayonnement syn-
100.

chrotron, ce qui donne pour 1 umz : ¥N

Pour 1'alumimium, on pourra avoir & = 200 & au voisinage du seuil K de

) 1 z mini )
AL (A(p/p) = 4 130 cm“.g™" Ap = 11 140 cm™ 4 1,56 KeV)
Pour le fer, on pourra avoir 5 = 800 A au voisimage du seuil K de

Fe (a(u/p) = 382 cm?.g-1

z mini )
Ap = 3000 cm™ 4 7,11 KeV),
ce qui correspond, en masse par unité de surface :

' i . - -6 2
Pour 1'aluminium : & . . = 5 x 1077 g/cm

5 x 107° g/cmz,

Pour le fer 8 ..
m mini

soit encore : dans chaque cellule de 1 umz, on peut détecter par absorption

sélective, au voisinage d'un seuil K :

]_13

g de AL ou 5 x il g de fe

lorsque le rapport signal sur bruit de la cellule est 100 dans 1'image ini-

tiale.
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Pour fixer les idées, considérons un échantillon de nodule polymétallique tels
que ceux que nous avons étudiés (voir § A.2.2.2). La masse volumique moyenne

3

d'un nodule est environ 2 g/cm® par suite de la structure lacunaire des nodu-

les. Localement, on a donc une densité plus élevée, de 1l'ordre de 4 g/cm3.

Un échantillon de 30 pm d'épaisseur a donc une masse surfacique égale environ
a 1072 g/cm2 dans les zones analysées. Dans ce cas, la proportion en masse de
fer détectable par rapport 4 la masse totale est €gale environ a 0,5 % pour
une cellule d'analyse de 1 umz et pour des temps de pose de l'ordre de 1 a

15 mn (le détecteur étant supposé étre un compteur de photons parfait).

On voit donc 13 encore 1'intérét de disposer d'un flux important, ce qui per-

met de réaliser des enregistrements dans un temps de l'ordre de 10 mn.

Une source classique nécessitant un temps de pose plus de 10° fois plus élevé
rend de tels enregistrements malaisés, ne serait-ce que pour des raisons de

stabilité du montage 3 long terme. On voit également que la sensibilité ultime
est lide 4 1'aptitude du détecteur a compter un grand nombre de photons, ce

qui est une des limites importantes lorsque la détection s'effectue photogra-
phiquement (phénoméne de saturation du noircissement). Ce probléme sera évoqué
plus précisément au chapitre suivant et surtout dans la partie B de ce mémoire

od nous nous proposerons de surmonter les limites imposées par la plaque pho-

tographique.

c) Autres phénoménes physiques interyenant lors d'une spectroscopie
d'absorption

Dans 1'analyse des deux paragraphes précédents, nous n'avons pas tenu comp-
te de phénoménes qui peuvent perturber la mesure, méme dans le cas idéal d'un

rayonnement incident monochromatique, et d'un détecteur parfait.

Par suite de l'irradiation X incidente, chaque atome est susceptible de ré-
émettre un rayonnement X de fluorescence. Si le détecteur est sélectif en lon-
gueur d'onde, on peut négliger cet effet puisque le rayonnement de fluorescen-
ce a lieu & une longueur d'onde plus grande que le rayonnement incident. Par
contre, avec un détecteur non sélectif, comme la plague photographique, cet

effet produit un signal qul s'ajoute au signal d'absorption.
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I1 faut distinguer la fluorescence de la matrice et la fluorescence due a
1'élément analysé. On peut supposer en premiére approximation que la fluores-
cence de matrice est uniforme sur le champ d'analyse et qu'elle est identique

pour les deux longueurs d'onde de part et d'autre du seuil d'absorption.

Par contre, la fluorescence due a 1'élément recherché n'existe pas dans 1'ima-

ge enregistrée du c6té basse énergie du seuil d'absorption.

Elle intervient sur 1'image enregistrée a l'énergie immédiatement supérieure a
celle du seuil d'absorption, 1l&a od 1'élément a un coefficient d'absorption
plus élevé. Dans ce cas, tout se passe comme si le saut du coefficient
d'absorption était inférieur au coefficient tabulé d'une quantité

proportionnelle au rendement de fluorescence.

Il y a donc deux termes perturbateurs dis a la fluorescence :

~

un fond continu di & la fluorescence de matrice, indépendant du signal

"yrail,

un signal additif sur l'une des deux images, proportionnel & la masse sur-

facique de 1'élément analysé.

La conjonction de ces deux facteurs a tendance a diminuer le contraste entre
les deux images enregistrées de part et d'autre du seuil, et donc & mincrer

les concentrations mesurées par rapport au signal '"vrai'.

Présence de réflexions de BRAGG

Si une portion d'échantillon est formée d'inclusions cristallines orientées
dans différentes directions, il peut y avoir réflexion de Bragg sur certains
cristaux de cette partie, conduisant sur le détecteur & un renforcement (ou un

affaiblissement) du signal sans lien avec la loi d'absorption classique en

e ™. A 1la limite, si 1'échantillon est un monocristal, 1'image obtenue cons-
titue une topographie, permettant en particulier d'étudier les défauts de ce

cristal.

Influence des liaisons chimiques

L'existence de liaisons chimiques tend & modifier 1'allure des seuils d'ab-
sorption. Par suite de la structure fine de la raie d'absorption (EXAFS) et du
déplacement du seuil dd aux liaisons chimiques, la forme de seuil donnée sur

la figure 12 prend l'allure suivante (Fig. 13) :
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. |
energie 1

> ‘ 3
p ! ¢
Fig. 13 (d'aprés [25] :
a) Allure d'un spectre d'absorption X au \\\\i\§J .
voisinage d'un seuil étudié & basse énergie

résolution en énergie

b) Oscillations EXAFS cbservables sur les
spectres & haute résolution

c) Décalage du seuil dd aux liaisons
chimiques dans 1'échantillon

Dans la méthode par absorption différentielle, on se contente de deux points
de cette courbe en supposant qu'ils correspondent & un spectre enregistré a

basse résolution.

Dans notre cas, nous avons utilisé€ le seuil K des métaux de transition od les
oscillations d'EXAFS sont peu nombreuses. Mais ce n'est pas toujours le cas
(voir par exemple [17]) et il est nécessaire d'explorer 1l'ensemble du seuil,
puis de faire choix de deux longueurs d'onde qui maximisent le contraste ;
dans ce cas le coefficient d'absorption n'est pas celui qui est indiqué dans
les tables traditionnelles, mais 1l peut &tre recalculé moyennant une calibra-

tion par échantillon-test.

En réalité, il serait tout & fait envisageable d'enregistrer un grand nombre
d'éléments spectraux & haute résolution en A pour chaque point de 1'image. La
concentration en éléments étant donnée par la "valeur moyenne" de la courbe de
part et d'autre du seuil, et d'autres renseignements sur "1l'environnement" de
ces atomes étant, de plus, tirée de 1'analyse fine du spectre d'EXAFS. Aujour-
d'hui, 1'EXAFS a pris une extension considérable comme outil d'analyse avec le
rayonnement synchrotron, mais les temps d'acquisition et le mode de détection
rendent, encore pour l'instant, malaisée l'gxtension 8 une "cartographie"
-EXAFS 4 grand champ et résolution spatiale. Peut-8tre l'avénement des nouvel-
les sources synchrotron encore plus '"brillantes" permettra-t-il ces nouveaux

développements.
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2.1.3 - Comparaison avec d'autres méthodes

a) Comparaison absorption X / fluorescence X

Une autre méthode de microanalyse chimique utilisant les rayons X est la

méthode par analyse du rayonnement de fluorescence (Figure 14).

détection de
la fluorescence

P
Ve
échantillon VAR
7
\ ‘<
7 s
7z 7
7z 7
- rd
faiscsau direct faiscesau transmis

Figure 14 : Analyse par fluorescence avec le rayonnement synchrotron

Cette méthode est mieux adaptée que 1'absorption & la détection d'éléments
présents en faibles traces [30] mais la différence de sensibilité entre les

deux méthodes n'est pas aussi grande que dans le domaine visible od la méthode

par fluorescence permet théoriquement de détecter un seul atome par om®.

De 1'analyse de cette question faite par J. Kirz [31] il gpparaft que :

« Pour le domaine qui nous intéresse, c'est-d-dire les éléments voisins des
métaux de transition tels qu'on peut les étudier dans les nodules polymétalli-
ques (20 < Z < 40), et pour des échantillons épais (épaisseur > 10 um), on
aurait intérét a travailler en fluorescence plutét qu'en absorption différen-
tielle.

= Par contre pour les éléments légers, c'est la situation inverse qui se pro-
duit, c'est-d-dire qu'on a intérét & travailler en absorption, surtout si on a

une couche mince et si on peut travailler sur les seuils L, en X mous.

Cependant 1'analyse par fluorescence n'est possible qu'avec un systéme de
microscopie & balayage, car il faut pouvoir isoler le signal de fluorescence
émis, du fond continu transmis, et explorer séquentiellement chaque élément

image.
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Or, c'est justement dans le domaine od la fluorescence serait la plus intéres-
sante (X cristallographiques) qu'il est le plus difficile de réaliser un mi-
croscope X a balayage ; en effet, aux longueurs d'onde < 2 A, les dispositifs
focalisants pour X mous (zones de Fresnel, miroirs multicouches) ne '"fonction-
nent" plus, et 11 faut avoir recours a des miroirs en incidence rasante, ou a
limiter le faisceau par un sténopé (d'od perte importante de flux). Signalons
cependant que le premier microscope X A balayage (Horovitz et Howell, 1972
[11} a fonctionné, en fluorescence, a4 des longueurs d'onde de quelques A, mais
que depuis, les expérimentateurs se sont plutét tournds vers les X mous (A >

10 R).

Pour notre part, nous avons choisi la méthode d'imagerie par contact qui n'est
pas sujette aux limitations des optiques X, qui a l'avantage d'offrir une
excellente qualité d'image sur un trés grand champ, mais qui ne peut fonction-

ner qu'en micoranalyse d'absorption.

b) Comparaison absorption X / microsonde €lectronique

Cette comparaison est difficile, parce que la microsonde fournit une analy-
se de surface, et que les résultats sont exprimés en concentrations. L'absorp-
tion X fournit une analyse en volume ; ses rdsultats sont exprimés en masses

par unité de surface.

De plus, l'information recueillie est présentée de manieére différente. La

microsonde fournit essentiellement des analyses ponctuelles., Lorsque des ima-
ges sont obtenues, le rapport signal/bruit est en général mauvais par suite du
faible temps d'analyse de chaque point. La microanalyse d'absorption X fournit
par contre des images de l'cbjet de trés bonne qualité, mais la sensibilité de
cette méthode est souvent beaucoup plus faible que la sensibilité de la micro-

sonde.

Prenons comme exemple la détection d'un €lément tel que le fer. L.S. Birks
[32] donne la valeur de 10- 1% g pour la plus petite quantité détectable dans
10 um3 4 l'aide de la microsonde électronique. Comme le pinceau d'électrons ne
péneétre que sur quelques microns, la surface analysée qui correspond a ces

10 um3 est de l'ordre de 5 um2 ; ce quli fait par micron carré, une masse mini-

male de 2 x 10-1° g.
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Par absorption X sélective, on peut déduire de notre analyse du § A.2.1.2b)
(toujours en prenant la détectivité D = 1) qu'il faudrait disposer de 6 X 108
photons par micron carré pour détecter ces 2 x 10-1° g de fer.

En disposant de 5 x 1010 photons.cm“z.s‘l (éclairement monochromatique de DCI
non focalisé), il faudrait un temps de pose irréaliste de plus de 106 secondes
pour arriver, par absorption X, & la sensibilité de la microsonde en analyse
ponctuelle. On peut, certes, en microanalyse d'absorption, gagner en sensibi-
lité en choisissant des longueurs d'onde plus grandes (seuil L des métaux de
transition) et en concentrant le faisceau synchrotron sur un champ utile plus
restreint (par des miroirs en incidence rasante). La sensibilité de 1'analyse
par absorption X reste inférieure, nous semble-t'il, pour les €léments de
transition, a celle de la microsonde électronique, bien que le rapport des

sensibilités tende a s'inverser pour les éléments 1légers.

L'intérét actuel de la microanalyse d'absorption X est le grand champ. Dans le
cas d'objets a structures complexes, il est intéressant de pouvoir relier sur
un grand champ la concentration des éléments a8 la morphologie de 1'échantillon
en utilisant une méthode non destructive. De telles cartes analytiques peuvent
étre ainsi obtenues pour les éléments les plus abondants dans 1'objet par
1tassociation de la microradiographie et de 1'absorption X sélective. lLa
détection des é€léments de faible concentration par une méthode non destructive
doit par contre étre réalisée a l'aide d'une autre méthode de..microanalyse,
telle que la microsonde électronique. Cette derniére méthode permet difficile-

ment d'avoir une image d'ensemble sur un cm? de 1'échantillon.
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2.2 ~ APPLICATIONS A LA MICROANALYSE A GRAND CHAMP PAR DETECTION PHOTOGRAPHIQUE
DU RAYONNEMENT SYNCHROTRON

2.2.1 - Principes de la méthode

a) La source

Nous avons travaillé sur la ligne de lumiére centrale de 1'anneau DOCl au
L.U.R.E. (Orsay). La figure 15 montre la géométrie du faisceau utilisé. Pour
plus de clarté, cette figqure ne montre pas le monochromateur, dont 1'influence
sur la géométrie du faisceau se traduit simplement par une translation (double

réflexion sur les plans paralléles d'un cristal $i220) et une limitation par

fentes.

2¥ = 0.8 mrad

distance
source-observation

hauteur totale 2% 1) = 20mm
du faisceau

trajectoire
des électrons

hauteur

de la fente h = 8ma h I

targeur ¢ p = 35mm
de la fente ‘

Figure 15 : Schéma du faisceau synchrotron utilisé au LURE - DCI

L'éclairement X monochromatique est disponible dans la bande 1 & 3 A avec le
monochromateur Si220 ; le nombre de photons disponibles est de l'ordre de 1010
a 101! phot:ons.cm”z.s'l pour une bande passante de 10" A centrée sur 1,6 A
[33, 34, 9]. |

Pour une discussion précise de la comparaison entre tube X classique et rayon-

nement synchrotron, voir 1'Annexe 1 en fin de ce mémoire.
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b) Montage expérimental

La figure 16 présente le schéma du montage utilisé pour l'enregistrement

des microradiographies de contact.

obturateur échantillon et plaque
manochromateur

(X ]

faisceau direct

P—
t
Y €

faisceau -~ -
diffusé =~

compteur

compteur 2 .
< proporiionnel

nrésélection

Figure 16 : Enregistrement d'une microradiographie

« Sortie de ligne de lumiére

Nous n'avons représenté ici que l'extrémité de la ligne de lumiére, qui est
seule accessible aux utilisateurs. Le monochromateur est placé sous vide pri-
maire pendant la pose. Compte tenu des longueurs d'onde X utilisées ici, on
peut placer le montage de microradiographie dans l'air, a 10-20 cm de la fené-
tre de sortie du monochromateur. Cette possibilité de travailler & l'air sim-
plifie grandement le montage puisque le changement de plaque et d'échantillon
ne nécessitent pas de mé€canique sous vide ni de remise & l'air de l'extrémité
de ligne (ce qui ne serait pas le cas en X mous, od tout le montage doit étre

sous vide).

« Echantillon et plaque

Les échantillons sont des lames géologiques de 10 a SO pum d'épaisseur. Ces
lames sont collées au baume sur une feuille de mylar (épaisseur : quelques
microns) tendue sur un cadre en dural. Pendant la pose, ce porte-échantillon

est tenu pressé contre la plaque qui est contenue dans un chéssis spécial.

La face d'entrée du chéssis est tendue d'une feuille de plastique opaque a la

lumiére, mais transparent aux rayons X (Fig. 17 et 18).
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Figure 17 : Détail du montage de l'objet en position d'enregistrement

Cassette porte plague
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Figure 18 : Dispositif d'enregistrement des microradiographies
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» Réglage de l'exposition

Afin de compenser la décroissance de 1'intensité du faisceau synchrotron au
cours de la séance, nous utilisons un posemétre basé sur la mesure du rayonne-
ment diffusé dans 1'air entre la sortie du monochromateur et 1'échantillon. De
cette fagon, la lumination optimale déterminée au début de 1'expérience est
maintenue constante puisque la pose n'est arrétée que lorsque le compteur a
regu un nombre fixé de photons diffusés, proportionnel au nombre de photons

regcus par l'échantillon.

Le temps typique d'exposition avec les plaques Kodak haute résolution type 1A,
est de 1'ordre de 5 & 15 minutes en rayonnement monochromatique.
La figure 19 montre un exemple d'image ainsi obtenue par microradiographie

d'un échantillon de nodule polymétallique.

L 1 mm

Figure 19 : Agrandissement photographique d'une microradiographie
d'un échantillon de nodule polymétallique
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c) Exploitation guantitative en microanalyse d'absorption

A 1'aide du montage précédemment décrit, on enregistre sur une méme plaque
un coin de calibration et 2 images d'un méme objet pour deux longueurs d'ondes
choisies de part et d'autre d'un seull d'absorption de 1'élément recherché.
Une zone d'intérét étant choisie visuellement sur des agrandissements photo-
graphiques, on analyse au microdensitométre* les deux plages exactement homo-

logues prises sur chacune des deux 1images.

A ce stade, la difficulté est d'aligner exactement les deux zones homologues.
Compte tenu du grand contraste des images obtenues, il est nécessaire de réa-
liser cet alignement & une fraction de pixel prés (c'est-a-dire quelques
microns pou} une fente d'analyse de 10 4 20 um). Cette superposition précise
est possible 3 cause de la haute stabilité dimensionnelle des plaques. La pro-
cédure d'alignement consiste lors de 1'enregistrement & observer sur la conso-
le de visualisation 1'image obtenue par différence des deux images homologues.
Celles~ci étant trés voisines, tout écart en rotation ou en translation se
manifeste dans 1'image soustraite par des liserés surlignant les fronts raides

de 1'image.

L'optimisation de l'alignement résulte de la minimisation de ces "effets" de
bord. (Pour plus de détails, nous renvoyons le lecteur & notre thése de 3e

cycle [4].

Lorsque 1'alignement est réalisé, on dispose aprés numérisation de deux
fichiers-images dont les données permettent par traitement informatique de
constituer une carte des masses surfaciques de 1'élément considéré. Cette car-
te est visualisée en niveau de gris avec la convention suivante : la présence
de 1'élément est traduite par une plage d'autant plus claire que sa masse sur-

facique est plus élevée.

Un exemple d'images numériques illustrant 1l'ensemble de ce traitement est pré-
senté sur la figure 20 qui montre comment on obtient la répartition de manga-

nése dans un échantillon de nodule polymétallique.

* Travail effectué a 1'aide du microdensitométre et de ses périphériques au
Centre de Dépouillement et de Synthése des Images (Orsay)
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Figure 20 :

Exemple de traitement numérique
en microanalyse d'absorption au
voisinage d'un seuil :
localisation du manganése
Résolution : 256 x 256 points

de 20 x 20 pm
Champ : 5 x 5 mm?

a) image numérique obtenue
d'aprés une portion de cliché
enregistré du cote€ du seuil K
de Mn od l'absorption est
maximale

b) Image homologue correspondant
au minimum d'absorption de Mn

au seuil K

c¢) Image traitée montrant (zones
claires) la localisation de Mn
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L'ensemble du traitement numérique est résumé par l'organigramme ci-dessous

(Fig. 21) :

? images images coins de
a traiter calibration

g by 2

introduction
1)) g;g% MICRODENSITOMETRE manuelle de
Eﬂ 2351 a et No
——————————— |[bande PDS |- — — — — — — — — — —

conversionl/en format IBM

- disque IBM

=

lecture données N

a,No —=> | Calcul de D ==N—N° calcul paramétres de
e calibration de plaque

AN —

Calcul densités corrigées
Dcor=f (D,paramétres)

Vv
Image analytique S te 2D de z.A
L zAY = Log[Dcor (1)-Dcor(2)] carte °z-AH
O -
14 Histogramme de |“image et recalage de
H la dynamique sur 4896 niveaux (N’,a”)
O Ns=N{+A".zAp
disque CIREE IMPRIMANTE :
ormat histogramme image
traitée et Ny ,a’
conversion | en format PDS
\
——1 bande PS —— 7 — — — — — — — — — — -
H
1))
- gég? > carte concentrations
)

Figure 21 : Organigramme du traitement des clichés numérisés
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2.2.2 - Exemples de résultats

En collaboration avec le Pr. Steinberg (Orsay), nous avons étudié la réparti-
tion du fer, nickel et manganése dans des échantillons de nodules polymétalli-
gues pour lesquels le manganése est 1'élément majeur [35]. Un exemple de carte
de répartition pour ces trois éléments est donné sur la figure 22. La conven-
tion de réprésentation sur ces images est : blanc lorsque 1'élément est pré-

sent, noir s'il est absent.

a:Mn

Figure. 22 : Exemple de cartes
de répartition des métaux de
transition dans une coupe de
nodule polymétallique

Résolution : 256 x 256 poiats
de 20 x 20 pm

Champ couvert : 5 X 5 >

convention : le blanc représente
la présence de 1'élément recher-
ché.

On notera la corrélation positive

Mn/Ni et 1'anti-corrélation Mn/Fe
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Figure 23 : Recherche du nickel
(teneur 3 a 4 %

a et b : les deux clichés enre-
gistrés de part et d'autre
du seuil du nickel ne sont
pas discernables & 1'oeil.

c : image résultant du traite-
ment Log(Ny)-Log(N;) & par-
tir des clichés a) et b)
avec recadrage de la dynami-
que. La zone circulaire de
localisation du nickel n'au-
rait pas pu étre mise en
évidence sans traitement
numérique.

Note : les tralnédes horizontales
sont des artefacts produits par
les défauts de reflectivité [4]

des cristaux de monochromateur.
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Une particularité trés intéressante de ces images est qu'on met en évidence
sur un grand champ (5 x 5 mm? ici) les corrélations spatiales entre les con-
centrations. On a une corrélation positive Mn/Ni et une corrélation négative
Mn/Fe. De telles corrélations sont bien connues des géologues pour ce type de
nodules, mais jusqu'a présent on ne connaissait que les corrélations déduites
des analyses d'un trés grand nombre d'échantillons, soit par dosage chimique
aprés broyage, soit par étude locale 3 la microsonde électronique, avec un

champ de quelques dizaines de microns.

Par ces méthodes, il aurait été trés difficile de mettre en évidence la pré-

sence du nickel dans toute la zone circulaire apparaissant sur la figure 22.

D'autre part, il semble que la corrélation Mn/Ni ne soit pas systématique. En
effet, d'autres régions a forte teneur en manganése que nous avons analysées
n'ont pas révélé la présence de Nickel, du moins dans la limite de la préci-

sion expérimentale.

Signalons que la répartition du nickel telle qu'on peut la voir sur la figure
22c ne peut pas apparaitre par simple comparaison visuelle des clichés. On
pourra en juger sur la figure 23 qui présente les 2 images enregistrées de
part et d'autre du seuil du nickel et 1'image analytique obtenue par soustrac-

tion numérique et recadrage de la dynamique.

2.2.3 - Discussion des résultats

a) Analyse de Mn, Fe, Ni dans les nodules polymétalliques : nos résultats

L 'analyse par absorption X au voisinage d'un seuil donne directement un
résultat en masses surfaciques de 1'élément recherché. Ces résultats sont sto-
ckés sur bande magnétique & l'issue du traitement, sous la forme d'un réseau
bidimensionnel correspondant aux images visualisées. Mais les résultats d'ana-
lyse s'expriment le plus souvent en concentrations. Dans un cas idéal, il suf-
firait de connaftre l'ensemble des masses surfaciques des éléments présents
dans 1'échantillon pour connaftre les concentrations ; or, nous n'avons analy-

sé que quelques éléments.

On peut cependant remonter a une concentration c, que nous donnons dans le
tableau ci-aprés, si on sait estimer la- masse volumique et 1'épaisseur locales

de 1'échantillon.
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- La densité moyenne de ces nodules est estimée a : p = 4 g.cm‘3 dans les
zones minéralisées.

- L'épaisseur de l'échantillon est de l'ordre de : e = 30 pm
On en déduit la concentration : c = m/pe.

Echantillon : celui de la figure 22.

(AiAbsorption X

différentielle Mn Fe Ni

Zone de
prédominance 28 % < 1,5 % 2 a3%
Mn/Ni

Zone de
prédominance 15 % 0 % <1 %
de Fe

b) Comparaison avec les résultats donnés par d'autres méthodes d'analyse

« Dosage chimique
I1 s'agit de l'analyse chimique d'un grand nombre de nodules du méme type géo-
logique que le nétre, apres broyage. Les concentrations obtenues sont les sui-

vantes

o

osage chimique classique Mn Fe Ni

valeur moyenne sur un
ensemble de nodules du 22,5 % 8,6 % 1%
méme type morphologique

11 apparait que ces résultats sont systématiquement inférieurs a8 ceux qu'on
obtient par analyse locale de nos échantillons, parce que la zone riche en
métaux de transition que nous avons étudide est situde 8 1l'extérieur du nodule

(le cortex).

Par broyage, on prend également en compte le noyau du nodule qui n'a pas d'in-

térét géochimique.

En outre, les échantillons du nodule que nous avons étudiés ont été choisis
(parmi les nodules d'un type) pour leur teneur particuliérement élevée en man-

ganése (30 & 40 %).
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* Fluorescence X au microscope électronique & balayage (analyse en énergie)

Notre échantillon a été analysé€ sur la méme zone que
toire de Géochimie et Sédimentologie d'Orsay et les

vants

la figure 22 au Labora-

résultats sont les sui-

MEB - fluorescence X Mn Fe Ni

zone de prédominance

Mn/Ni

zone de prédominance
Fe

29 % 16

% 3.4 %

% 0,3 %

+ Discussion

TT=™{% comparaison de nos résultats avec ceux obtenus au
fait apparaftre une sous-évaluation systématique des

par la méthode d'absorption X différentielle.

Rappelons tout d'abord que dans toute autre méthode
nécessaire de faire intervenir de nombreux facteurs
lier dans le cas de la microsonde électronique, les

et de fluorescence secondaire sont importantes. Une

microscope d balayage

concentrations obtenues

de microanalyse, 11 est
correctifs : en particu-
corrections d'absorption

évaluation précise de ces

facteurs correctifs nécessite 4 la fois d'affiner les modéles théoriques, de

réaliser des échantillons de calibration et de teste

grand nombre d'expériences.

Dans notre cas, il existe un certain nombre de phéno

r 1'appareillage sur un

menes perturbateurs qui

tendent & faire sous-estimer systématiquement les concentrations calculées par

suite de l'affaiblissement du contraste entre les deux images :

~

- présence d'harmoniques non filtrés (A/2, A/3) a1

a sortie du monochromateur

(accordé sur A). La plague photographique étant un détecteur non sélectif

en énergie, la contribution des harmoniques est enregistrée additivement et

de fagon identique sur chaque image ; ce qui tend
entre les images lorsqu'on passe d'un c6té a 1l'au
peut é&tre résolu a4 1'aide de nouveaux monochromat

niques [36].
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- présence du rayonnement de fluorescence
Comme nous 1'avons souligné au § A.2.1.2c, la fluorescence de 1'ensemble
des éléments autres que celui analysé ajoute en moyenne un fond continu
dont 1'effet est additif, analogue & celui des harmoniques. La fluorescence
de 1'élément analysé donne une diminution apparente du saut d'absorption a
travers le seuil, donc affaiblit 1'image analytique de 1'élément seul, mais

ne peut pas faire apparaftre de structure inexistante.
On peut remarquer que dans notre méthode les facteurs correctifs a appliquer

sont assez faibles (1 & 2) alors que dans la microsonde électronique, par

exemple, ceux-ci peuvent &tre d'un facteur 10 et plus dans certains cas.

c) Sensibilité de la méthode photographique

Les limites de détection d'un élément par notre méthode sont fixdes par :

. la précision des mesures photométriques (bruit et dérives de la-chadge .de

mesure ),

les fluctuations de granularité de plaque.

D'aprés des tests effectués sur le microdensitométre du CDSI [37] avec une
fente de 10 x 10 pm, il apparaft que la meilleure précision relative des mesu-
res en densité est de 1'ordre de 0,5 % dans le domaine de 0,5 a 2D. C'est le
domaine od nous nous plagons dans la mesure du possible, car au-deld d'une
densité de 2 a 2,5, le noircissement de la plaque photographique commence 3
saturer ; alors qu'en dessous de D = 2, la plaque a, en rayons X, une réponse
trés voisine d'une réponse linéaire (dans 1'échelle : densité optique fonction
de la lumination X), qu'il est facile de corriger 4 l'aide d'une courbe de

calibration.

En ce qui concerne les fluctuations de granularité, les mesures que nous avons
ef fectuées avec les plaques Kodak H.R. type 1A conduisent & une valeur gquadra-
tique moyenne de 1,3 % pour une densité de 1,2 et pour une fente de 5 x 5 pmz

[38].

Pour des fentes d'analyse plus grandes, l'écart-type des fluctuations de gra-
nularité diminue comme la dimension linéaire de la cellule d'analyse (loi de
Selwyn), ce qui conduit & attribuer aux plaques H.R., dans nos conditions

expérimentales, une efficacité guantique équivalente de 0,2 % environ.
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Pour une fente d'analyse de 20 x 2E¢pm2 (cas..des échantillons analysés sur les
figures 20 et 21), c'est le bruit de la chafne photométrique qui limite la

précision des mesures de densité optique a 0,5 % environ.

Rappelons 1'expression de la concentration minimale détectable, dérivée de la

formule (24) :

mini l_ i 6m mini :'l~ * __g%_“ %ﬂ (27)
m m, alp/p)
od : m = masse surfacique de 1'échantillon (en g.cm™2)
D - seuil de détectivité = (219n8l
bruit minimum
A(p/p) = saut du coefficient d'absorption (en cm2.g‘l)
8N/N = précision relative sur le nombre de photons regus par la

plaque
+ limite ultime : bruit de photons &N/N = 1/¥N
+ limite pratique : bruit de la chafne photométrique

Pour les densités de 1'ordre de 1, la réponse de la plague en densité D est

trés proche de la proportionnalité du nombre N de photons regus, donc

SN _ 8D

NGOD

Exemple numérique : analyse du fer, au seuil K, dans les nodules

surface analysée : 10 x 10 um2 (bruit de granularité négligég)

m, = 102 g.cm"2 (épaisseur = 20 a 30 pm, densité : 4)

Alp/p) = 400 cm2.g‘l pour le fer au seuil K
Sﬁ-z §9 = 0,5 % (chafne photométrique du microdensitométre)
> Cmin = 0,25 % pour un seull de détectivité D = 1

ce quil conduit en pratique avec un seuil de détectivité raisonnable D = 5,

0/ A 0/

a des concentrations limites de 1'ordre de %oa 1,5 %,
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Coneclusion du chapitre A2

La détection photographique permet d'obtenir, sur un grand champ, d'excellen-
tes images qui peuvent étre exploitées quantitativement en microanalyse d'ab-
sorption différentielle. L'intéré&t du grand champ est clair dans le cas d'ob-
jets & structures particuliérement complexes pour lesquels on désire relier
"1'image chimique'" a8 "1'image morphologique". En particulier la grande zone
circulaire contenant du nickel (Fig. 22 et 23) aurait été trés difficile &
mettre en évidence par une méthode locale telle que la microsonde électro-

nique.

En ce qui concerne les résultats quantitatifs, les valeurs numériques gue nous
avons obtenues peuvent étre considérédes comme satisfaisantes, compte tenu des
phénoménes parasites a corriger ; néanmoins il apparaftrait souhaitable d'amé-
liorer la sensibilité de la méthode afin de pouvoir détecter des éléments dont

la concentration—estumiférieure au pourcent.

La suite de ce mémoire va tenter de répondre a cette question.
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CONCLUSION DE LA PARTIE A

Nous avons discuté dans cette premiére partie des possibilités théoriques de
la microanalyse d'absorption X au voisinage d'un seuil, et nous avons présenté
les résultats que nous avons obtenus par détection photographique quantitative

du rayonnement synchrotron.

Résumons les résultats obtenus

La résolution spatiale est actuellement limitée & 5 um par notre systéme

d'analyse (plus petite fente du microdensitométre).

Le champ n'est limité que par la surface du faisceau synchrotron, c'est-a-

dire : 2,5 cm?.

Cependant, 1'importance des fichiers 4 manipuler nous a conduits & res-
treindre dans cette étude le champ a des valeurs de 1'ordre de 1 em?.

. La limite de détection peut étre estimée a 1,5 % en concentration pour les

échantillons que nous avons étudiés. Ceci correspond en masse surfacique a

une limite de 2 x 107" g/cm2.

La question est donc : comment améliorer les caractéristiques de la méthode 7
Est-ce possible de conserver la plaque photographique comme détecteur, en raf-

finant la procédure 7?

- En ce qui concerne la résolution spatiale, nous avons vu que 1'observation
optique limitait & des valeurs de 1l'ordre du micron : il est donc trés dif-
ficile d'améliorer sur ce point ; de plus, l'observation guantitative au
microdensitométre impose en pratique des dimensions de fentes de quelques

microns.

- Mais la limitation la plus importante imposée par les plaques nous semble

étre le seuil de sensibilité.

Fn supposant négligeable le bruit de la chafne photométrique (qu'il est possi-
ble de réduire en allongeant la constante de temps de la chafne de mesure et
en refroidissant 1'électronique par exemple), la limite de sensibilité est

imposée par les fluctuations de granularité de la plaque.
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Celle-ci se comporte comme un compteur de=photons dtefficacité quantique équi-
valente faible (0,2 % pour les plaques haute résolution), ce qui conduit a des
temps de pose de 5 & 15 minutes (Par comparaison, un film radiologique & fai-
ble résolution et haute sensibilité est saturé en quelques secondes dans les
mémes conditions). On pourrait penser que cet inconvénient est compensé par
1'utilisation des sources synchrotron futures qui permettront de gagner un
facteur 10 4 100 sur 1'éclairement X disponible. En fait, au lieu de saturer
la plaque en quelques minutes comme actuellement, il ne faudra peut-étre plus
que quelques secondes : mais le nombre de photons regus dans chaque élément
d'image ne sera pas augmenté pour autant, et par 134 le rapport signal/bruit ne

sera pas amélioré.

De cet effet de plafonnement du rapport signal sur bruit, nous tirons la con-

clusion suivante :

En conservant 1'idée du détecteur d'images quantitatives 3 grand champ, il
faut remplacer la plaque photographique par un autre typeé de détecteur qui

présenterait, idéalement, les caractéristiques suivantes

résolution spatiale meilleure que 1 um

- ne saturant pas, c'est-a-dire permettant de compter autant de photons qu'il

est nécessaire
- ayant une efficacité quantique meilleure que la plaque photographique

- utilisable dans une large gamme de longueurs d'onde X.

Bien entendu, toutes ces qualités ne pourront pas étre réunies dans un seul
détecteur ; il sera nécessaire de faire des choix. La partie B de ce mémoire
se propose maintenant d'examiner comment les limites de la détection phétogra-
phigues peuvent étre dépassées et comment il est possible de satisfaire en

partie aux exigences exposées cl-dessus.
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P ARTTIE 8
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ETUDE EXPERIMENTALE D*UN DETECTEUR D'IMAGES X

A GRAND CHAMP PAR SCINTILLATION GUIDEE






INTRODUCTION A LA PARTIE B

Nous venons de voir pourquoi il est nécessaire de remplacer la plaque photo-
graphique par un autre détecteur d'images afin d'améliorer les possibilités de
la méthode de microanalyse par absorption différentielle au voisinage d'un
seuil. Afin de pouvoir compter un nombre de photons aussi grand que possible,
une solution -sinon la seule- consiste & remplacer la détection photochimique
par une conversion des rayons X en particules d'énergie plus faibles, sus-
ceptibles d'étre comptées en continu ; le but étant de conduire & la formation

d'une image A grande dynamique susceptible d'étre stockée dans une mémoire

numérique.

C'est la solution retenue, dans le domaine de 1'imagerie en X mous, d haute
résolution (< 0,1 um), par F. Polack et S. Lowenthal [18] ainsi que D.W.
Turner, I.R. Plummer et H.Q. Porter [19] qui utilisent une conversion X =

électrons par une photocathode.

Pour notre part, nous nous sommes intéressés au domaine des rayons X cristal-
lographiques et au-deld (Energie > 5 keV) ol les détecteurs d'images existants
ont des résolutions spatiales inférieures & celles de la plaque photographique

(quelques microns).

Dans un premier chapitre, nous étudions les détecteurs d'images X actuellement
existants, puis nous proposerons au chapitre 2 un mode de détection utilisable
avec le rayonnement synchrotron : la conversion X » visible par fluorescence

guidée dans une matrice de microtubes remplis de scintillateur agissant comme
des fibres optiques. Nous avons ainsi obtenu expérimentalement une résolution

spatiale de l'ordre de 10 pm.

Les avantages de ce mode de détection seront discutés au chapitre 3, ainsi que
les possibilités d'application & la détection d'images en rayonnement synchro-
tron. En particulier, dans le cas de la microanalyse d'absorption au voisinage
d'un seuil, nous étudierons les améliorations possibles par rapport a la
détection photographique, c'est-a-dire meilleure sensibilité, meilleure effi-
cacité quantique de détection et couplage du détecteur avec un dispositif

d'acquisition d'images numériques.
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CHAPITRE 1

LES DIFFERENTS DETECTEURS D'IMAGES X :
CARACTERISTIQUES ET LIMITATIONS

INTRODUCTION

Dans ce chapitre, nous faisons une comparaison critique des caractéristiques
des détecteurs d'images X actuellement utilisés, afin d'en souligner les qua-
lités et les limitations en vue de 1l'application que nous proposons, c'est-a-

dire la micro-analyse chimique spatiale au voisinage des seuils d'absorption.

Nous distinguerons tout d'abord deux types de détecteurs d'images X :
» les détecteurs photochimiques 4 image latente, fonctionnant en différé

* les détecteurs d émission de particules secondaires, susceptibles de

fournir une image en temps réel.

C'est ce dernier type de détecteur qui est le mieux adapté & la microscopie

quantitative avec le rayonnement synchrotron, comme nous l'avons expliqué en

introduction.

Pour cela, nous étudierons plus particuliérement les points suivants
a) efficacité quantique de détection
b) résolution spatiale

c) compatibilité avec les hauts flux du type "synchrotron".
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a - Efficacité quantique de détection

C'est le point important en vue des applications quantitatives, en particulier
en vue de la microanalyse d'absorption. Pour cela, rappelons que dans le
domaine des rayons X, c'est le bruit de photons qui est la limitation princi-
pale de la qualité des images.*
Considérons une cellule de résolution & l'entrde du détecteur qui reqoit pen-
dant le temps At un nombre moyen de photons N At. La statistique des photons
étant poissonnienne, le rapport signal sur bruit s'écrit

Sy = /N At

B entrée 0
A cette cellule de résolution correspond une cellule dans 1'image finale pour
laquelle le rapport signal sur bruit -pour le méme temps At- est a priori plus
faible.

L'efficacité quantique de détection (EQD) est définie par : [39]

(s/B)? sortie
(s/B)? entrée

EQD = (28)

Un détecteur schématique qui ne compte qu'une fraction n des photons transfor-
me un processus poissonnien de densité NO en un autre de densité nNO et de ce
fait 1'EQD d'un tel détecteur est égale & :

(n NgAt)sortie

-1 (29)
(. NpAt)entrée

*¥ A condition que les électroniques de détection soient & faible bruit, ce qui
nécessite souvent un refroidissement (cas des détecteurs & semiconducteurs
CCD par exemple).
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- Las d'un détecteur de particules secondaires

Dans le cas d'un détecteur qui convertit un photon X*¥ en une gerbe de parti-
cules secondaires d'énergie inférieure, on peut schématiser ainsi les proprié-

tés statistiques de la détection (Fig. 24)

CONVERTISSEUR N:
Nombre de particules

X => particules de faible énergie ~_ secondaires par gerbe

2 N, décrit par
, :
\ . .
RENDEMENT e 7 o, une statistique
QUANTIQUE | .7 _-~ vde valeur moyenne G
-7 ‘ ; a2
Avﬂvﬁv€> LF7 . et d’écart-tvoe U~
R n w;: ——————— > ' A u
;\\\\ ‘
Entrée: AN Sortie: évé ,
Photaons X N ~4 Jortie: ‘evenements gerbes
Processus AN Processus poissonnien

poissannien
de densité No
Figure 24 : Statistique du signal & la sortie d'un convertisseur d'images X

de densité iy No

En général, le détecteur donne un signal qui résulte de la somme d'un grand

nombre de gerbes de particules secondaires, intégrées sur un temps At.

L'ensemble du processus est alors équivalent a celui d'un photomultiplicateur
qui n'aurait qu'un seul étage d'amplification de gain G, la cathode ayant un
rendement quantique 1. Un calcul classique [40] permet d'écrire la moyenne et

la variance du nombre n de particules détectées pendant un temps At :
n=mnN_ G At

2 2 2
ol = n N, at (67 + of)

ce qui conduit a8 1l'expression suivant pour 1'EQD :

G2
EQD = 7 - (30)

G™ + cé

* Nous supposerons le rayonnement X monochromatique, ce qui est le cas en
microaralyse avec le rayonnement synchrotron, ou avec un tube X émettant sur
une raie de fluorescence convenablement filtrée.

_65...



Dans le cas od on peut écrire G aG (Loi de Poisson a = 1, Loi binfmiale

a = g<1), on obtient finalement

EQD = n . _t (31)
G + «

En général, le facteur G est nettement supérieur 3 1'unité, parce qu'a un pho-

ton X de 1l'ordre de 100 & 10 000 eV correspondent des particules secondaires

d'énergie de l'ordre de 10 eV.

On voit alors que 1'EQD du détecteur est donnée par le facteur n comme dans
l'expression simplifiée (29). Ceci sera vrai sous réserve que toutes les par-

ticules secondaires soient détectées.

Lorsque cette derniére condition n'est pas remplie, on peut modéliser simple-
ment le comportement du détecteur en remplagant dans l'expression (31) le
facteur G par GT od T est le facteur de transmission des particules secondai-

res dans le reste du détecteur.

Dans le cas od GT € 1, supposant poissonniennes les fluctuations de GT, 1'EQD

s'écrit alors :

EQD = nGT (32)

- ge~gaicorrespond simplement au cas od 1'on détecte au plus une particule

secondaire par photon incident.
Bien entendu, ce dernier modeéle ne tient pas compte d'autres sources de bruit

provenant d'étages d'amplification supplémentaires comme c'est le cas dans un

intensificateur d'images.
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b - Résolution spatiale

« Cas d'un détecteur linéaire, invariant par translation

Pour décrire rigoureusement le pouvoir résolvant d'un détecteur d'images, on
donne sa courbe de fonction de transfert de modulation (FTM). Cette courbe,
qui a en général l'allure de la figure 25 n'est définie a priori que pour un

détecteur & réponse linéaire et invariante par translation.*

CONTRRSTE

ppOOOOOOO

—

-1
c FREQUENCE SPRTIRLE EN MM

Figure 25 : Définition de la résolution spatiale d'un détecteur lindaire
et invariant par translation par la fréquence de coupure Ve de sa F.T.M.
a 10 % de contraste

Si la mesure d'une FTM est une opération de routine dans le domaine de 1'opti-
que du visibles~il y a des difficultés expérimentales importantes lorsqu'on
veut mesurer cette courbe dans le cas d'imageurs X sensibles aux X durs et aux
X mous. De plus, a supposer qu'on ait pu mesurer la courbe, ou la calculer
théoriquement, il y a un certain arbitraire dans la définition de la résolu-
tion du détecteur, car il n'existe pas, en général, de fréquence spatiale de

coupure nette wvg-

Il est cependant raisonnable, pour fixer les idées, de choisir la coupure 2
10 % de contraste environ. Ayant ainsi un bon ardre de grandeur pour Vas et

comme il est plus "parlant'" de définir la résolution en terme de période de

coupure p_ :
1
p = —

C v c

* On peut détendre cette notion au cas d'un détecteur non linéaire en le défi-
nissant comme l'association d'un détecteur linéaire, invariant par transla-
tion, et d'une courbe de ¢&libration non linéaire (cas des films photogra-
phiques)
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« Cas d'un détecteur 'mosaique"

Dans le cas d'un détecteur tel que : galette de micro-canaux, galette de
fibres conductrices d'images, mosaique a Semiconducteurs; on ne peut pas par-
ler de F.T.M. Cependant, si le réseau détecteur a un pas a, il est légitime
d'estimer la période de coupure & la valeur P. = 2a, par référence au théoreme
d'échantillonnage. (Il faut au moins 2 "points de résolution" de dimension a

pour ''passer' une sinusolde de pas p, donc : Po = 2a).

c - Compatibilité avec les hauts flux

La plupart des détecteurs X utilisés avec des générateurs classiques sont pré-
vus pour travailler avec des éclairements qui ne dépassent pas 108 photons. -
em2.s!. Les détecteurs utilisés en astronomie sont prévus pour des éclaire-
ments encore plus faibles. Avec le rayonnement synchrotron, les valeurs typi-
ques sont 101% 4 10" photons.cm"z.s"l : 1l se pose alors fréquemment le pro-
bléme de la saturation du détecteur. De plus, l'exposition prolongée a de for-
tes irradiations peut induire des phénoménes de vieillissement, voire de des-

truction, qui ne se posent pas aux faibles flux.

Ayant précisé 1'objet de notre comparaison, nous passons maintenant 4 1'étude
d'un certain nombre d'imageurs X actuellement utilisés, ou en projet. Dans
cette étude, qui ne vise pas & é&tre exhaustive, vu la rapidité avec laquelle
le sujet évolue, nous ne traiterons pas des systémes qui utilisent 1la
réflexion ou la diffraction des rayons X pour former une image. Nous étudie-
rons les détecteurs (généralement plans) utilisables en microscopie X de con-

tact, plus particuliérement aux énergies supérieures a 1 keV (A < 10 A).
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1.1 - DETECTEURS PHOTOCHIMIQUES

Les plus utilisés en rayons X sont la plaque ou le film photographique (halo~

génures d'argent), et les résines photosensibles.

I1 existe également d'autres effets photochimiques qui n'ont pas été utilisés

en imagerie X haute résolution, surtout & cause de leur faible sensibilité.*

1.1.1 - Film photographique (halogénures d'argent)

Nous avons longuement étudié ce détecteur dans la partie A. Rappelons brié-
vement

ses avantages : sensible dans tout le spectre X
bonne résolution spatiale (= 1 um)
possibilité d'image quantitative

ses inconvénients : image en temps différé
dynamique limitée
exploitation numérique délicate
compromis efficacité quantité/résolution.

Précisons ces derniers points

L'inconvénient majeur du film en tant que compteur de photons est le phénomene
de saturation. Comme seul un nombre limité de photons peuvent étre comptés, on
ne peut pas améliorer le rapport signal sur bruit en augmentant le temps de

pose.

En ce qui concerne 1l'efficacité quantique d'un film, elle peut &tre trés bonne
dans le domaine des X mous [41], mais elle devient faible au-dela de 5 keV, si
on désire conserver une haute résolution, meilleure que 10 pm. L'EQD tombe
alors a4 des valeurs de moins de 1 %, selon l'épaisseur d'argent traversée. Par
exemp le, les plaques haute résolution que nous avons utilisées ont une effica-
cité quantique équivalente de l'ordre de 0,2 % & 7 keV, pour une épaisseur

d'"émulsion" de 5 pm.

Une bonne efficacité quantique au-deld de la dizaine de keV ne peut s'obtenir
qu'en augmentant le pouvoir d'arrét du film, c'est-a-dire 1'épaisseur d'émul-

sion ; ou bien en associant le film a un écran '"renforgateur", c'est-a-dire un
écran fluorescent ; ce qui se traduit -dans les écrans classiques- par une

perte de résolution (voir § B1.2.5).

* On peut citer : la décoloration du papier radiosensible utilisé pour le
repérage du faisceau synchrotron, et le brunissement des verres aux fortes

irradiations.

_69._



1.1.2 - Résines photosensibles

Ces détecteurs sont trés utilisés dans le domaine des rayons X mous (voir §
A.1.2.2) ; ils ont permis, par la méthode de contact, d'obtenir les meilleures

résolutions en imagerie X.

Pour le but que nous recherchons, les résines sont mal adaptées. En effet,

1'exploitation quantitative est trés délicate et le nombre de '"niveaux de

gris'" discernables est faible,

1'efficacité quantique est trés faible au-delda de quelques keV.

De ce fait, les résines photosensibles n'ont pas, a notre connaissance, été
utilisées comme détecteurs dans le domaine des X cristallographiques (1 a

10 keV) et a fortiori aux énergies plus élevées.

Pour conclure sur les détecteurs & image latente, on peut dire que leur incon-
vénient principal, en vue des spplications quantitatives, c'est leur dynamique
limitée qui interdit d'améliorer la qualité de 1'image par un temps de pose
prolongé (c'est-ad-dire de compter plus de photons). On ne peut donc pas profi-
ter pleinement des avantages du haut flux X du rayonnement synchrotron. C'est
donc parmi les détecteurs "temps réel'" qu'il faut chercher un détecteur adapté

a notre probléme.

1.2 - DETECTEURS A EMISSION DE PARTICULES SECONDAIRES

La détection des images en rayons X repose, dans la plupart des cas, sur une
conversion en particules "secondaires" d'énergie plus faible que celle des
photons X incidents : photons visibles, photoélectrons secondaires, paires

électron-trou (dans le cas d'un semiconducteur).

Dans le cas d'une plaque photographique par exemple, 1'image latente est
effectivement formée par des photoélectrons secondaires, mais les charges
ainsi formées restent piégées dans 1'émulsion (la gélatine intervenant d'ail-
leurs pour beaucoup dans la sensibilité d'un film). Le fonctionnement "temps
réel"” d'un imageur X doit donc passer par 1l'émission continue des particules

secondaires, comme 1'indique le tableau ci-aprés (Tableau 2).
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Type de détecteur Particules secondaires

Photocathode Photo-électrons secondaires
Galette de microcanaux Photo-électrons secondaires
Chambre proportionnelle multi-fils Photo-électrons + ionisation d'un gaz

Electrons secondaires + création de
paires électrons-trous dans un semi-
conducteur

Mosaique de détecteurs
semiconducteurs (CCD)

Ecran fluorescent Photons U.V. ou visibles

Tableau 2 : Convertisseurs d'images pour rayons X

1.2.1 - Conversion X + électrons dans une photocathode

L'application de ce type de détecteur a la microscopie de contact X a été
proposée pour la premiére fois par Huang et Mollenstedt [42]. Des images
présentant une résolution de l'ordre de 0,1 pum ont alors été obtenues dés
1957, mais la encore les développements des microscopes électroniques et le

manque de sources X intenses ont freiné le développement de cette mé€thode.

Rappelons le principe de fonctionnement d'une photocathode en rayons X €Fig.
26). L'absorption du photon X dans la photocathode s'accompagne de 1'émission
“d'un photoélectron primaire, d'énergie voisine de celle du photon incident
(effet photoélectrique, effet Auger, effet Compton dans le cas des énergies
élevdes).

ELECTRONS /| -7
SECONDAIRES '

PHOTON X L S

~ ~

N RN
™
=
/\/\N ELECTRON ha

PRIMAIRE

Figure 26 : Conversion X + électrons dans une photocathode



Ce photoélectron primaire induit & son tour des photoélectrons secondaires
dont 1'énergie est trés faible (de 1'ordre de quelques eV) [4}]. Le spectre
d'énergie des électrons dans une photocathode utilisée en transmission prend

1'allure suivante (Fig. 27)

Primaires

Auger

Secondaires

>~
Fnergie des
ohoto—électrons

Figure 27 : Spectre d'énergie des photoélectrons issus de la conversion
des rayons X dans une photocathode. Les électrons Auger et primaires ont
une énergie voisine de celle du photon X, alors que les électrons
secondaires ont une énergie beaucoup plus faible, quasi-indépendante
de celle du photon X incident

L
cC eV

W -

Ce sont les é€lectrons secondaires qui permettent la formation d'une image

électronique d'intensité proportionnelle & celle de 1'image X incidente.

Parmi les imageurs X fonctionnant sur ce principe, on peut citer les travaux

suivants :

. Dans le domaine des X mous, F. Polack et S. Lowenthal [44] ont proposé
d'utiliser avec le rayonnement synchrotron un imageur photoélectronique
constitué d'une photocathode en or trés mince (100 R) suivie d'une optique
électrostatique 4 immersion. L'image est finalement agrandie par une opti-

que magnétique.

LY

. Dans le domaine d'énergie plus élevée (1 4 50 keV), J.E. Bateman et
R.J. Apsimon [45] utilisent une photocathode "épaisse" en CSI (300 pm)

associée d un intensificateur d'images 4 galette de microcanaux (voir
§ 8.1.2.2).
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Examinons les caractéristiques d'un détecteur X a photocathode.

a) Efficacité quantique de détection

Pour des photons X, il n'est pas facile d'attribuer expérimentalement une

efficacité quantique de détection intrinséque & une photocathode.

En effet, pour faire cette mesure, il faut procéder & la fois a un comptage
des photons X et a une détection individuelle des gerbes d'électrons secon-

daires.

Ceci nécessite une instrumentation soignée et difficile & calibrer, surtout
lorsqu'on fait appel & un étage d'amplification supplémentaire (galette de
microcanaux, par exemple). De plus, le nombre d'électrons secondaires émis par
photon incident dépend de paramétres tels que 1'épaisseur et 1'état de surface
de la photocathode ; dans le cas des matériaux isolants, le champ électrique
collecteur peut avoir une influence considérable sur le rendement de conver-
sion comme le montrent Bateman et al pour les photocathodes épaisses en Csl
[45].

Afin d'estimer 1'efficacité quantique d'une photocathode, nous nous référerons
au modéle présenté dans 1'introduction de ce chapitre (Fig. 24, equations (30)
a (32).

Définissons le rendement de conversion en électrons secondaires nG, s'expri-
mant comme le produit du rendement de photoémission n par le gain G. Nous

avons vu que, dés que G est supérieur & quelques unités :
EQD = 7
Ceci suppose que tous les électrons secondaires qui quittent la photocathode

sont recueillis & la sortie du détecteur, ce qui revient & attribuer un taux T

de transmission de 100 % aux étages de sortie.*

* Dans le microscope de F. Polack et S. Lowenthal, ce taux de transmission T
est en réalité faible (de 1'ordre du pour cent) et 1'E.Q.D. se mettra sous
la forme : nGT
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Dans le cas de photocathodes en or, le facteur G a pu &tre mesur€ par
Eliseenko et al [46] qui ont montré qu'il était de 1'ordre de 5 pour les
photons d'énergie voisine du keV. Ces mesures, jointes a celles de Henke et
al permettent d'estimer 1'E.Q.D. 8 des valeurs de 1l'ordre de 10 % pour des
photocathodes dont 1'épaisseur est de l'ordre de 100 A, utilisées entre 0,1
et 1 keV.

. Dans le cas des photocathodes en Csl utilisées par Bateman et al en X plus
durs, le nombre maximal de photo€électrons produits -et donc le facteur G-
est trés élevé parce que 1'énergie du photon primaire est beaucoup plus
importante qu'en X mous. La encore, 1'£.Q.D. sera donnde par le facteur 7

qu'on pedt encore écrire, suivant Bateman et al :

n={1-exp (- & pe)l (1- po) (33)
Y
(n/p) = coefficient d'absorption du matériau (en cmz/g)
0 = masse volumique (en g/cm3)
e = épaisseur de la photocathode
Pg = probabilité pour qu'aucun photoélectron secondaire ne soit créé

lors de 1'absorption d'un photon X.

L'efficacité quantique de détection sera donc gouvernée par le pouvoir d'arrét
de la couche (terme exponentiel dans (33)), ce qui conduit, & 10 keV, & des

ef ficacités proches de 100 % pour une épaisseur de Csl de 200 a 500 gm ; mais
ce rendement chute rapidement en suivant les variations du coefficient

(1-exp{—ue}) lorsque 1l'énergie du photaon X augmente [45].
De cette discussion, on pourrait conclure a la supériorité des cathodes en

Csl ; mais le gain en efficacité quantique s'éffectue au détriment de la réso-

lution spatiale, comme nous 1'examinons ci-apres.
9

b) Résolution spatiale

En effet, s'il ne fait aucun doute qu'une couche épaisse est susceptible
d'avoir une efficacité quantique élevée méme en X durs, la résolution spatiale
du détecteur, qui est liée au libre parcours de photoélectrons dans la photo-

cathode, sera d'autant moins bonne que la couche est plus épaisse.
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Pour les photocathodes en or de 100 A utilisées par F. Polack, on peut estimer
la limite ultime de résolution 8 quelques centaines d'Angstrdms. Pour ce qui
est des photocathodes épaisses en Csl soumises & un champ collecteur élevé, on
peut faire intervenir plusieurs phénoménes physiques limitant la résolution

par des effets de diffusion latérale
diffusion des rayons X incidents
libre parcours moyen des photoélectrons primaires

diffusion des photoélectrons secondaires sous 1'effet du champ de
collection.

Bateman et al donnent une limite de résolution de l'ordre de 25 a 50 pm (20 -
10 paires/mm), mais il est difficile de s'affranchir expérimentalement de la
limite de résolution imposé€e par une détection par galette de micro-canaux

utilisée en focalisation de proximité (voir paragraphe suivant B.1.2.2).
I1 est néanmoins remarquable que la résolution aobtenue expérimentalement

(entre 50 et 100 pm) soit nettement meilleure que ce qu'on pourrait estimer

grossiérement d'aprés 1'épaisseur de la couche (200 a4 500 pm).

Conclusion sur les photocathodes

Domaine des X mous

La possibilité d'obtenir des images & haute résolution (mieux que 1 pm) semble

acquise compte tenu des travaux sur ce sujet [43, 44].

Domaine des X durs (énergie > 5 keV)

I1 nous semble actuellement difficile d'atteindre des résolutions meilleures

que 50 pm tout en conservant une bonne efficacité quantique.

Néanmoins, un des avantages de la photocathode est le couplage direct des
rayons X avec un imageur électronique. Cette solution pourrait constituer une
possibilité intéressante pour notre application, s'il est prouvé que des réso-
lutions de l'ordre de 10 & 20 um peuvent &tre abtenues ; ceci nous semble

assez peu probable en utilisant des couches aussi épaisses que 200 a 500 pm.
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1.2.2 - Détecteur X a galette de microcanaux

La galette de microcanaux (G.M.C) combine en un méme dispositif le principe de

la photocathode et du multiplicateur tubulaire d'électrons (Fig. 28).

Tensian
Vd Vd .
accélératrice

Particules e, 2
L ‘%

incidentes QQQQQQQQQ
%};
PHOTONS QQQQQQQZQ
ou
FLECTRONS Z::::::z:: Une particule incidente
zzzaaaaaaz unique donne une gerbe

R, d’électrons secondaires

( gain > 1000 )

Figure 28 : Principe des galettes de micro-canaux

Trés utilisées dans les intensificateurs d'images od elles suivent une photo-
cathode, les G.M.C. peuvent servir directement de détecteurs d'images X [47].
Elles présentent le grand avantage de donner un facteur d'amplification de

1'ordre de 10° a 10“, ce qui permet d'exploiter quantitativement des images de

trés faible luminosité.

Cependant, dans le cas qui nous concerne, l'utilisation des G.M.C. en éclai-
rage X direct se heurte 3a plusieurs difficultés :
. faible efficacité quantique au-deld de 5 keV

faible résolution spatiale (utilisation avec focalisation de proximité)

. faible taux de comptage (utilisation avec détecteur a4 localisation multi-
fils)
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a) Efficacité quantique de détection

La conversion X-électrons dans une G.M.C., sl elle conduit & de bons rende-
ments quantiques en X mous, devient de moins en moins efficace lorsque 1'éner-
gie du photon X s'éléve. En particulier, elle tombe en-dessous du pourcent
au-dela de 5 keV [48], ce qui ne permet pas d'envisager des applications
quantitatives sans associer la G.M.C. d un autre convertisseur X » électrons

de meilleure efficacité quantique.

b) Résolution spatiale

ia résolufion spatiale d'une G.M;C. est limitée de fagon ultime par le pas
du réseau de microtubes. Sont disponibles actuellement des G.M.C. de pas
12,5 um ; c'est l'ordre de grandeur que nous recherchons, mais pour atteindre
cette résolution spatiale, 11 faudrait pouvoir détecter 1'image électronique

directement a la sortie de la galette.

Or, actuellement, le moyen le plus courant pour cette détection, c'est 1la

focalisation de proximitg (Fig. 29).

Tension Tension
d’amplification accélératrice
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de sortie
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Figure 29 : Limite de résolution dans un intensificateur d'images a galette

de microcanaux lorsque 1l'image est détectée par focalisation de proximité
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A la sortie de la G.M.C., les électrons sont réaccélérés par une tension con-
tinue de l'ordre de quelques kV. lLes électrons suivent alors des trajectoires
paraboliques ; c'est finalement la dispersion du paquet d'électrons & l'arri-

vée sur 1'écran de sortie qui limite la résolution spatiale du dispositif.*

En supposant que les électrons secondaires sont émis dans toutes les direc-

tions, avec une énergie transverse moyenne 0, (en électrons-volts), la disper

sion latérale e sur 1'écran luminescent s'écrit : [49]
¢
e = 2d g (34)
Vb
acc
od d = distance galette/écran
¢ = tension accélératrice.
acc

Les valeurs typiques sont : [50]

d
¢

acc

0,5 mm
3 kv

D'autre part, ¢, est de l'ordre de 5 eV, ce qui donne :

e = 25 pm.

c) Taux de comptage

Afin d'améliorer la résolution spatiale, on peut également détecter les
paquets d'électrons & 1'aide d'une grille de fils permettant une localisation
du centrolde des charges recueillies [51]. Ce systéme ne peut fonctionner
qu'en mode "comptage d'impulsions", chaque paquet d'électrons devaﬁt étre
détecté et traité séquentiellement.

* 11 faut également tenir compte de la répulsion mutuelle des électrons (effet
de charge d'espace) qui devient importante aux densités de charges élevées
obtenues & la sortie de chaque canal multiplicateur d'électrons.
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Un tel détecteur est trés bien adapté & la détection, en direct, de rayons X
mous a faible taux de comptage (en Astronomie par exemple). Le taux de comp-
tage est limité & des valeurs de l'ordre de 10° impulsions par seconde pour
l'ensemble du détecteur, ce qui est de plusieurs ordres de grandeur inférieur
a ce que peut délivrer un faisceau synchrotron, méme monochromatique (de 1'or-

dre de 10%2 ph.cm“z.s'l, voir annexe 1). On voit donc que ce taux de comptage

trés élevé ne permet pas d'envisager l'utilisation d'un détecteur a G.M.C.

directement dans un faisceau synchrotron.

Conclusion sur les galettes de microcanaux

Les G.M.C. sont trés bien adaptées a la détection d'imageé X trés faibles aux
énergies inférieures a 1 keV. Utilisédes directement, elles ne peuvent pas con-
venir & notre application, essentiellement a cause du phénoméne de saturation
aux taux de comptages imposés par le rayonnement synchrotron. Bien entendu,
elles conservent leur intérét dans un intensificateur d'images, en association

avec un écran scintillateur et une photocathode.

1.2.3 - Chambre proportionnelle multifils

Ce type de détecteur, issu de la physique des hautes énergies, est en fait un
compteur proportionnel multifils dans lequel on dispose un détecteur de char-
ges 4 localisation. Utilisé en diffraction X avec le rayonnement synchrotron
[52], il offre les avantages suivants
. bonne efficacité quantique de détection
possibilité de discrimination en énergie des photons incidents

couplage direct avec un systéme d'acquisition numérique d'images.

Cependant, ce détecteur ne nous semble pas adapté, dans sa forme actuelle, &

la microscopie de contact, pour les raisons suivantes :

a) Résolution spatiale

Elle est actuellement limitée & une valeur de 0,1 mm environ, ce qui est
insuffisant en microscopie. Il semble difficile de descendre en-dessous de la

centaine de microns, par suite du libre parcours moyen élevé des photoélec-
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trons dans un gaz (milieu dilué). Une solution consiste & utiliser le gaz sous
trés forte pression [53], ce qui a pour effet d'améliorer le pouvoir d'arrét

et de diminuer le libre parcours des photoélectrons.

b) Taux de comptage

Bien qu'utilisé avec le rayonnement synchrotron pour la cristallographie,
on ne détecte jamais dans ce genre d'expériences le faisceau directement
transmis, mais seulement des faisceaux diffractés, répartis sur 1l'ensemble de
la surface du détecteur. Pour les dispositifs utilisés (au L.U.R.E. par exem-
ple), les chiffres suivants sont typiques

6

taux de comptage = 10° a 10 coups‘s“l sur toute la surface

LY

surface utilisée : Jjusqu'a quelques dm?.

Comme dans toute détection mettant en jeu une amplification intrinséque, il
n'est quére possible d'augmenter 1'déclairement détectable (en coups.cm‘z.s“l)
sans aboutir & une saturation. Pour fixer les idées, on peut se représenter le
détecteur comme la juxtaposition de cellules de résolution qui se comportent

comme autant de compteurs proportionnels ayant le méme temps mort.

Lorsque le rayonnement est réparti aldatoirement sur toute la surface et que
le détecteur fonctienne sans étre saturé, 1'intervalle de temps moyen qui
sépare deux ionisations successives dans une méme cellule de résolution du
détecteur peut étre trés supérieur au temps mort. Dans ce cas, c'est 1'élec-
tronique d'acquisition qui limite le taux de comptage. Il n'en sera plus de
méme si, pour un méme taux de comptage global, le rayonnement est concentré
sur quelques cellules de résolution seulement : on sera alors limité par le
temps mort (temps de "récupération'" du phénoméne d'ionisation-avalanche), méme

si 1'électronique peut "suivre".

Ce phénoméne rend par exemple extrémement délicate la calibration d'échelons
absorbants dans le faisceau synchrotron a 1'aide d'un détecteur de type comp-

teur proportionnel a flux gazeux.

Conclusion : Pour les raisons de résolution et de taux de comptage, ce type de

détecteur n'est pas utilisable dans notre application.
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1.2.4 - Mosaique de détecteurs semiconducteurs

Ces détecteurs sont souvent désignés par le sigle anglo-saxon '"CCD" (pour
"charge-coupled device")* et sont habituellement utilisés dans le domaine du

visible sous forme de barrette uniligne ou de mosaique bi-dimensionnelle.

On peut cependant les utiliser directement en rayons X [54] avec les caracté-

ristiques suivantes : [55]

a) Efficacité quantique

Elle est bonne jusqu'a des énergies de 1'ordre du keV [55, 56 ] mais chute
rapidement au-dela pour cause de pouvoir d'arrét insuffisant. Dans le domaine
des X mous, l'absorption du rayonnement dans la couche de silice protégeant
habituellement les éléments photosensibles nécessite une préparation spéciale
du composant- qui le rend particuliérement codteux et fragile ; mais les résul-
tats obtenus sont trés bons (cas d'une barrette uniligne, ce traitement

n'ayant pas 8 notre connaissance été proposé pour les mosaiques 2-D).

Afin d'améliorer 1l'efficacité de détection a des énergies de 1'ordre du keV,
il a été proposé (dans le cas des barrettes unilignes) de coupler le détecteur

d un écran fluorescent par 1l'intermédiaire de fibres optiques [57].

L'amélioration notable de l'efficacité quantique a pour contrepartie une perte
de résolution due a la diffusion de la lumiére dans l'écran fluorescent déposé

a l'entrée de la plaquette de fibres [57].

b) Résolution spatiale

Elle est limitée par le pas du réseau de photodétecteurs, soit environ de
15 pm (pour les barrettes 1-D) & 20 um (pour les 2-D), mais, compte tenu de la
forte demande (caméras vidéo, ...) on peut espérer une amélioration de résolu-
tion de ces dispositifs dans les années & venir**. lLes performances actuelles
ne sont donc plus beaucoup éloignées de 1'objectif (5 4 10 pm) que nous nous

sommes fixés dans 1'introduction.

¥ Certains dispositifs fonctionnellement analogues aux CCD utilisent en fait
un autre mode de lecture que le registre a transfert de charges.

*% |'état de 1l'art est actuellement voisin de 10 x 10 pm2 en CCD bi-dimensionnel
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c) Compatibilité avec les flux du rayonnement synchrotron

Il est nécessaire de distinguer :
la tenue au rayonnement des €éléments photosensibles

les dommages éventuels causés aux transistors de commutation ou aux
registres & transfert de charges qui sont implantés juste a c6té des

élements photosensibles.

Des essais réalisés au LURE [58] semblent montrer qu'une photodiode au sili-
cium (prévue pour le visible) peut fonctionner comme détecteur X & haut flux
sans dégradation notable.

De ce fait, l'utilisation de barrettes 1-D semble possible & condition que
1'électronique de lecture soit correctement protégée. Ce qui est possible (a
l'aide d'une fente bien placée) pour une barrette 1-D ne l'est plus pour une
mosalque 2-D, od une exposition prolongée laisse des traces irréversibles sur
le détecteur [59], et il est difficile dans ce cas de discriminer 1'action du

rayonnement sur les photodiodes et sur l'électronique de détection voisine.

Conclusion : Dans l'état actuel de la technique, les détecteurs 4 semiconduc-
teurs permettent 1'imagerie uniligne avec une bonne résolution dans le domaine
des X mous. L'utilisation en X de plus haute énergie implique 1'interposition

d'un écran fluorescent dont nous allons étudier les caractéristiques ci-aprés.

1.2.5 - Ecran luminescent, scintillateurs

La conversion X + visible dans un écran scintillateur est 1'une des?plus
anciennes méthodes de visualisation d'images X. Elle est extrémement utilisée
dans le domaine X de 10 a8 100 keV, en radiologie médicale et en contréle non
destructif. Par exemple, la radiographie des bagages dans les aéroports s'ef-
fectue par conversion dans un écran scintillateur associé a4 un intensificateur

d'images.
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Les matériaux utilisés pour une conversion X-visible sont les suivants
une poudre scintillatrice (écran luminescent, écran "renforgateur" pour
films X ultra-sensibles)

un plastique ou un cristal scintillateur (en particulier dans le domaine

des hautes énergies)

un gaz scintillateur [60 ].

11 existe également des liquides scintillateurs, mais ils n'ont pas été beau-
coup utilisés en imagerie X a haute résolution spatiale. Nous exposerons au
chapitre 2 une application des scintillateurs liquides @ la détection d'ima-

ges X.

a) Efficacité quantique de détection

Elle est excellente lorsque la longueur d'interaction entre le rayonnement

et le scintillateur est suffisamment grande.*

Pour le cas des poudres scintillatrices utilisdes dans les écrans de radiogra-
phie médicale, nous pouvons faire référence aux travaux de R.K. Swank [62]

ainsi que C.E. Dick et J.W. Motz [61].

Dans ces écrans, le facteur de conversion n (éq. (30)) atteint respectivement
100 % a 50 % dans la gamme 10 & 50 keV. Ce facteur est essentiellement . __..._ .
gouverné par l'absorption des rayons X dans la couche, suivant une relation

analogue a 1'équation (33).

La réduction de l‘EiQ.D. due aux fluctuations du nombre de photons de fluores-
cence (facteur b dans 1'€q. (30)) varie peu dans l'intervalle 10 -

G2 + %G
30 keV [61] et correspond a un facteur multiplicatif de 0,7 a 0,9.

Finalement, 14 encore, l'absorption incompléte du rayonnement dans la couche
conduit & une chute de 1'E.Q.D. aux énergies élevées, qui ne peut étre compen-
sée qu'en augmentant l1'épaisseur de la couche scintillatrice. En contrepartie,
la résolution spatiale de 1'écran diminue comme nous allons le voir main-

tenant.

*¥ Un calcul plus détaillé de 1'efficacité de détection sera présenté au
§ B.2.3.4
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b) Résolution spatiale

De méme que pour une photocathode, il faut d'abord faire intervenir la dif-
fusion (élastique, fluorescence) des rayons X et le libre parcours moyen des
photoélectrons primaires dans le scintillateur. Aux énergies X qui nous inté-
ressent (essentiellement moins de 50 keV), ces deux effets sont négligeables
devant la diffusion latérale de la lumiére visible de fluorescence {(qui doit
étre treés peu réabsorbée si 1l'on veut que 1'écran ait un bon rendement

global).

Cas d'un écran diffusant

Dans le cas-d'un écran d poudre luminescente -qui est optiquement trés diffu-
sant- cet effet de diffusion est particuliérement important : la résolution
spatiale est limitée a des valeurs de 1'ordre de 1'épaisseur de 1'écran [63,
64]. Elle peut s'améliorer (au détriment du rendement lumineux) lorsque 1'ab-

sorption de la lumiére de fluorescence dans la couche n'est plus négligeable.

Si on réduit l'épaisseur de l'écran pour diminuer la diffusion de la lumiére,
on diminue également le pouvoir d'arrét du détecteur. L'efficacité quantique
de détection devient donc faible. En utilisant des écrans formés d'une
monocouche de poudre scintillatrice, W. Hartmann et ses collaborateurs [65 ]

ont pu ainsi obtenir une résolution spatiale de 1'ordre de 10 um.

L'efficacité quantique de détection dans une telle couche de 5 a 10 um d'é-
paisseur peut étre de l'ordre de 10 % a 5 keV, mais chute rapidement au-deld

de 10 keV.

Cas d'un écran transparent

Si les effets de diffusion de la lumiére dans une poudre sont indépendants du
mode de détection de 1'image visible, il n'en sera pas de méme dans le cas
d'une couche transparente (plastique scintillateur, couche monocristalline).
I1 faut alors distinguer le cas od 1l'image est détectée en contact direct avec
1'écran du cas od cette image est reprise par un objectif d'ouverture numéri-

que donnée.

Pour préciser ce point, étudions la qualité de 1'image détectable dans 1l'expé-

rience suivante (Fig. 30a) :
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Figure 30 : Imagerie X de contact contre une lame scintillatrice transparente
homagéne avec observation par une optique ;
influence de 1l'épaisseur de la lame sur la résolution

Un objet (grille par exemple) est placé contre la face d'entrée d'une lame de
plastique scintillateur, d'épaisseur E. Un faisceau de R.X supposé parfaite-
ment collimatés* éclaire 1l'objet ; dans le plastique, on peut observer la tra-
ce des R.X incidents, chaque portion dx de faisceau se comportant comme une

source de lumiére de fluorescence 1{(x)dx, émise dans toutes les directions.

*¥ S1 les R.X ne sont pas collimatés, il s'ajoute un effet de pénombre géomé-
trique qui dégrade la résolution. )
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Si 1'image est détectée sur la face de sortie (par un film ou une photocatho-
de), cette image sera brouillde car chaque point de la face de sortie peut
recevoir de la lumiére provenant de tous les points de l'objet (la lumiére de

fluorescence se propageant dans toutes les directions).

Dans le cas ol le détecteur est en contact, le calcul montre [63] que la fré-
quence de coupure v_ (8 10 % de contraste) est comprise entre 1/€ et 2/€ pour
un facteur de transmission de la lumiére de fluorescence variant de 100 % a
30 %, ce qui correspond & des résolutions r = 1/2vC de £/2 et £/4, respecti-

vement.

Par contre, 'que se passe~t-il si la face d'entrée de la lame -en contact avec
1'objet- est imagée sur un film par 1'intermédiaire d'une optique (de micros-

cope par exemple : Fig. 30b) ?

Dans ce cas, l'effet de brouillage de 1'image intervient de fagon moins direc-
te. En effet, si la mise au point est faite sur la face d'entrée, a 1'image
nette de 1l'objet se superposent des images défocalisées produites par les
"plans lumineux'" induits dans le milieu scintillant par la projection de 1'ob-
jet parallélement au faisceau X (Fig. 30b). La tache image ainsi obtenue
dépend de la distance parcourue par le faisceau X dans le scintillateur, de

1'épaisseur de la lame et de l'ouverture numérique du systéme optique.

Pour poursuivre le raisonnement, il convient de détailler le processus de
conversion X » visible. En effet, cette conversion passe souvent par un étage

intermédiaire de conversion X + UV puis UV » visible.

Dans ce cas, méme si les rayons X sont collimatés, le '"volume fluorescent"
pourra étre treés élargi par la diffusion latérale du rayonnement UV
intermédiaire, et 1'image sera brouillée quel que soit le mode d'observation

choisi.
Supposons cependant que cet effet soit négligeable et étudions l'effet seul dd

a la superposition des différentes images défocalisées de 1'objet dans le plan

du deétecteur.
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Le calcul (voir annexe 2) montre que le rayon r' de la tache dans 1'espace

image peut s'écrire, maoyennant quelques approximations raisonnables

ro= (9 gl (35)
n

avec « = demi-angle d'acceptance de 1l'objectif dans 1l'espace objet.

Xy = dimension caractéristique de l'ordre de la longueur d'absorption
dans le matériau

n = son indice

G : le grandissement.

Le rayon de la tache de brouillage, ramené dans 1'espace objet, s'écrit
X
r o= (2« (36)
n

résultat dont on peut retrouver l'ordre de grandeur en remarquant que a/n
n'est autre que 1'angle a, dans le scintillateur (Fig. 30b), X5 étant 1'épais-
seur "effective" de la lame, E-xo est le rayon de la tache produite sur la

' n
face de sortie par le cdne de rayons émis sous 1'angle maximal .

Cette valeur r ne dépend nivdu grandissement, ni de la focale de 1'objectif

utilisé.
Avec des valeurs courantes : a = (0,2 pour un objectif de microscope (utilis€ &

G = 10), n = 1,6, on trouve

r = 0,1 xg

Bien que le brouillage soit, dans ce cas, certainement d'un ordre de grandeur
inférieur & celui de la détection par contact direct, on ne peut espérer, avec
un scintillateur plastique, atteindre des résolutions de l'ordre de 10 pm pour
des rayons X d'énergie supérieure au keV dont la longueur d'interaction est de

1'ordre du mm dans ces matériaux.
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De plus, cette étude purement "géométrique" ne tient pas compte d'éventuelles
réflexions multiples de la lumiére dans le scintillateur, ni de la diffusion

de la lumiére UV ou visible dans la couche luminescente.

Enfin, la lumiére recueillie ne correspond qu'a une fraction T € 1 de la
2-~2

lumiére émise : le facteur de réduction de 1'E.Q.D. devient —EIEE____ (cas

poissonnien : voir le § B.2.3.4). T°6" + TG

Nous verrons cependant au chapitre 2 le r6le important que joue la limitation
par 1l'ouverture numérique dans l'amélioration de la résolution spatiale d'un

dispositif & scintillation.

c) Compatibilité avec les hauts flux

Les poudres scintillatrices sont tout & fait compatibles avec les hauts
flux du rayonnement synchrotron. En particulier, on peut citer l'exemple des
détecteurs utilisés en topographie X [64] qui sont formés d'un écran scintil-

lateur associé€ a une caméra 4 bas niveau de lumiére.

Les plastiques scintillateurs sont également utilisables, mais on peut crain-
dre & long terme une dégradation de ces matériaux polymeéres sous l'efet du

rayonnement. Nous avons pour notre part utilisé sans dommage notable des plas-
tiques scintillateurs dans un faisceau synchrotron, a la sortie d'un monochro-

mateur.
Une étude serait nécessaire en faisceau synchrotron "blanc", sachant que les

futures sources seront de plusieurs ordres de grandeurs plus "brillantes" que

les sources synchrotron actuelles.
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1.3 - DISCUSSION ET CONCLUSION DU PREMIER CHAPITRE

Nous pouvons résumer la comparaison par le tableau suivant (Tableau 3) :

DETECTEURS X
A EMISSION DE PARTICULES SECONDAIRES

EFFICACITERACQUI— COMPRTIBILITE
RESOLUTION|QUANTIQUE SITION AVEC LE
SPATIALE |DE NUMERIQUE | RAYONNEMENT
DETECTION SYNCHROTRON
de 100 nm de 50 % PAS
(X mous) N OUI
PHOTOCHTHODE a a 10 X|pirecTeMENT
50 pm suivant
- (X durs) épaisseur
GRLETTE DE Comptage < 1 % ON
d’impulsions i N
+détaction au—de 1l a |[DIRECTEMENT
MICROCCAHANAUX de centroYde|de S5 keV
CHEMBRE PAS DANS
LE
PROPORTIONNELLE | 100 um | > so% | o] | Farscenu
MULTIFILS DIRECT
BARRETTE DE 20pm en &>5 kchz OUT mais
DETECTEURS direct mais OUI Fcnuc aux
CCD 100um fatble radiations
avec au—del 2
phesphore|lde 10 keV
ECRAN
PARS
SOMm |5 50x% CuUI
FILLUCORESCENT DIRECTEMENT
Tableau 3 : Comparaison des détecteurs d'images X "Temps réel"

De cette comparaison, nous pouvons tirer les conclusions suivantes :

La plupart des systémes présentent une bonne effitacité dans le domaine des X

mous, mais certains ne sont pas utilisables avec des hauts flux, ni au-deld de

5 keV.

En effet

a) les systémes qui présentent une amplification intrinséque (chambre propor-

tionnelle, galette de microcanaux) sont difficilement utilisables directement

avec les hauts flux du rayonnement synchrotron a cause du phénoméne de satu-

ration.
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b) Les détecteurs & semiconducteurs ne sont utilisables pratiquement que sous
la forme unidimensionnelle, @ cause des dommages causés par le rayonnement aux
détecteurs & mosaique bi-dimensionnelle. Or, il est trés intéressant d'avoir,
méme sous forme non quantitative, une image de 1'échantillon en cours d'obser-

vation, comme nous 1'avons souligné en introduction.

c) L'efficacité quantique de détection devient faible au-deld de 5 keV, sauf
si on utilise une conversion X-+électrons ou X+visible dans une couche épaisse,
ce qui conduit & un compromis efficacité quantique / résolution spatiale qui

semble difficile 4 améliorer dans les systémes utilisés actuellement.

a

Les systémes lumineux adaptés a notre probléme nous semblent étre les écrans
luminescents ; ces systémes ont d'ailleurs donné lieu 8 des développements
trés importants. lLes propriétés des scintillateurs sont bien mieux connues que
celles des photocathodes en rayons X, qui pourraient constituer également une

solution intéressante.

La question est donc : dans le domaine X de 5 a 20 keV, est-il possible de
trouver un écran luminescent qui permette d'atteindre des résolutions spatia-
les de 5 a 10 um (vC = 50 a 100 paires/mm) tout en conservant une efficacité

quantique suffisante pour des applications quantitatives ?
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CHAPITRE 2

CONVERSION X » VISIBLE
PAR SCINTILLATION GUIDEE

INTRODUCTION

Dans cette partie, nous nous proposons de répondre 3@ la question posée a la
fin du précédent chapitre, et nous décrivons un moyen d'y parvenir au moyen
d'une conversion X > visible dans une couche scintillatrice & haute résolution

spatiale.

Nous avons wvu que c'était la diffusion latérale de la lumiére de fluorescence
qui limite la résclution dans les écrans épais. Afin de limiter cette diffu-
sion latérale, on peut imaginer de compartimenter 1'écran en cellules indépen-
dantes, de maniére que la lumiére de fluorescence reste (en moyenne) confinée
dans la direction du rayonnemeni..X incident. De ce fait, la résolution spatia-
le est alors déterminée par la dimension des cellules, indépendamment de
1'épaisseur de 1l'écran qui peut rester assez importante pour assurer un bon

pouvoir d'arrét.

Un certain nombre de dispositifs basés sur cette idée ont été brevetds, aucun
n'étant véritablement satisfaisant. Aprés les avoir étudiés dans une premiére
partie, nous présentons dans une deuxiéme partie la solution que nous propo-
sons [66]. Elle est basée sur le guidage diélectrique de la lumiére de fluo-
rescence dans une matrice de microtubes qui agissent comme des fibres optiques
scintillantes. Aprés avoir présenté les propriétés générales d'un tel écran,
nous présentons les résultats expérimentaux que nous avons obtenus en utili-

sant un scintillateur liquide retenu par capillarité dans un réseau de micro-~

tubes.

Nous discutons enfin ces résultats en indiquant la fagon dont on pourrait les

améliorer.
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2.1 - REVUE DES DISPOSITIFS A ECRANS COMPARTIMENTES POUR RAYONS X ET y

2.1.1 - Procédés "mécaniques'"

L'idée de compartimenter un écran fluorescent a été proposée par N. Mac Leod
dés 1956 [67]. Dans un tel écran, il n'est pas question de guidage diélectri-
que mais de séparation des cellules scintillatrices par des cloisons opaques.
Les modes de réalisations proposés sont, soit un découpage et recollage d'em-
pilements de lames scintillatrices séparées par des cloisons opaques, soit la
fabrication et le remplissage d'un "nid d'abeilles" obtenu par collage de
cloisons ondulées.

Il semble extrémement difficile d'obtenir par ces prbcédés "mécaniques" des
dimensions de cellules de 1'ordre de 10 um, mais le principe des cloisons
ondulées semble intéressant pour la détection d'images en rayons y a faible
résolution. En effet, comme le propose un brevet de la méme époque [68], le
nid d'abeilles peut étre réalisé en enroulant en spirale une tdle ondulée
mince. De plus, les canaux ainsi réalisés peuvent é&tre rendus convergents, de
fagon que les rayons y -issus d'une source quasi-ponctuelle- traversent tous
les canaux suivant leur axe (nous reviendrons au § B.2.4 sur ce probléme).

Ce méme brevet cite la possibilité de gquidage dié}ectrique mais ne revendique

aucun procédé pour le réaliser.

2.1.2 - Ecrans compartimentés en iodure de césium

Plus intéressants semblent étre les écrans en iodure de césium dans lesquels
les éléments scintillateurs sont obtenus par des craquelures [69] ou par

croissance cristalline sous forme d'aiguilles [70,71].

Si le procédé de fabrication des écrans craquelés ne semblent pas permettre
d'atteindre des résolutions meilleures que 100 pm environ, les écrans &
aiguilles de CSI semblent trés prometteurs, puisque la dimension typique de
chacune des aiquilles est 5 a 15 pm. Dans un tel écran, la lumiére de fluores-
cence est guidée par réflexion totale & 1'intérieur de cristaux allongés agis-

sant comme des fibres optiques.

- 92 -



Les résultats présentés [70,71], s'ils apportent une amélioration importante
par rapport aux écrans classiques, présentent une fréquence de coupure (& 10 %
de contraste) qui est de l'ordre de 10 paires/mm (50 um de résolution). Cette

valeur, nettement plus élevée que la dimension des aiquilles, semble indiquer

- soit un guidage imparfait de la lumiére dans les aiquilles de scintillateur

avec "fuite" de lumiére d'un élément & 1'autre (phénoméne de diaphotie)

- soit d'autres effets, dis en particulier & 1'utilisation d'un tube X clas-
sique, 4 une énergie élevée (60 keV) : effets de pénombre, non parallélisme
du faisceau X et des cristaux, diffusion de photoélectrons d'une aiguille a
1'autre.

I1 serait extrémement intéressant cependant de mesurer la fonction de trans-

fert de modulation d'un écran a structure analogue, optimisé pour des X moins

durs (5 a 20 keV) en réduisant 1'épaisseur en conséquence.

2.1.3 - Fibres optiques scintillantes

Trés récemment ont &été développés des détecteurs a fibres optiques scintillan-
tes pour la physique des particules. Ces détecteurs ne sont pas a proprement
parler des écrans scintillateurs puisqu'ils servent a détecter les traces
(sous forme de photons lumineux) laissées par le passage de particules de
haute énergie. Cependant, les technologies employées sont susceptibles d'étre

transposées au domaine des rayons X.

H. Blumenfeld et col. [72] utilisent un détecteur formé de la juxtaposition
d'un grand nombre de fibres plastiques scintillantes (diamétre : 1 mm) agglo-
mérées par un métal & bas point de fusion. Les particules de haute énergie (1
a 100 GeV) dont les trajectoires sont paralléles 4 l'axe des fibres, inter-
agissent principalement avec le métal inter-fibres. Les gerbes de particules
secondaires créées sont détectées par fluorescence dans le plastique scintil-

lateur qui sert & quider la lumiére jusqu'a la sortie du détecteur.
R. Ruchti et col. [73] utilisent une galette de fibres optiques en verre scin-

tillateur, analogue 4 une plaque de fibres classiques (voir § B.2.2.1), qui

fonctionne de la fagon suivante (Fig. 31) -:
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Figure 31 : Détection de traces de particules a 1'aide d'une galette
de fibres conductrices d‘images en verre scintiiliateur
d'aprés R. Ruchti et col. [73]

Une particule de haute énergie qui traverse obliquement et de part en part la
galette scintillante laisse une trace sous forme de gerbes de particules
secondaires. Celles-ci sont détectées par fluorescence : le guidage de cette
lumiére par les fibres permet, sous certaines conditions que nous étudierons
au paragraphe suivant, de conserver la localisation des sources de scintilla-
tion. On peut ainsi reconstituer la trajectoire de la particule & 1'aide d'un
intensificateur d'images classique. R. Ruchti et col. utilisent des galettes
de verre scintillateur au pas de 10 a8 25 pum, ce qui conduit & une résolution

spatiale excellente pour un détecteur de particules de haute énergie.

Trés récemment également [74], C. Fisher du CERN a proposé un mode de détec-
tion analogue, 1'objectif étant d'utiliser des fibres de 10 a 20 pm de diamé-

tre, mais le dispositif projeté n'est pas encore réalisé.

C'est cette derniére approche par fibres scintillantes qui nous semble la plus

intéressante pour la détection de rayons X a haute résolution spatiale.

Dans notre cas, la collimation du faisceau incident parallélement aux fibres
jouera un grand r6le et les photons X seront complétement absorbés dans le

=

détecteur vu leur énergie beaucoup plus faible.
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Avant de passer a l'étude des galettes de fibres scintillantes, nous rappelle-
rons les propriétés générales des plaques de fibres conductrices d'images et

leurs applications aux intensificateurs d'images X.

2.2 - QUELQUES PROPRIETES DES GALETTES DE FIBRES OPTIQUES ET LEUR UTILISATION
DANS LES INTENSIFICATEURS D'IMAGES X

2.2.1 - Princiees

Une galette de fibres optiques (Fig. 32a) est un téseau ordonné de fibres
conductrices de lumiére. Ces fibres sont caractérisées optiquement par 1'indi-
ce de coeur n, et 1l'indice de gaine nG* (Fig. 32b).
LQUES PROPRIETES DES
O LES INESSCTE ICATEUL
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Figure 32 : Principe des galettes de fibres optiques conductrices d'images

a : Transmission d'une image par une galette de fibres a haute résolution (5pm)
b : Principe du guidage diélectrique dans une galette de fibres en verre

*¥ A notre connaissance, seules existent des matrices de fibres a saut d'indice
mais on peut imaginer des réseaux de fibres a gradient d'indice pour lesquel-
les 1'analyse serait plus complexe. B




Le guidage de la lumiére provient de la réflexion totale & 1'interface coeur/
gaine, ce qui suppose la condition fondamentale du guidage :

n? 1/2
6 < arc sin {(1 - =) ] (37)

Cette analyse suppose un modeéle de propagation '"géométrique'" par tracé des
rayons dans la fibre qui n'est qu'une approximation d'autant meilleure que le
nombre de modes guidés est élevé [75,76]. Le cas d'une matrice de fibres étant
beaucoup plus complexe que celui de la fibre unique (par suite du couplage
gventuel entre fibres adjacentes), nous utiliserons, pour avoir un ordre de

grandeur, l'expression du nombre N de modes quidés dans une fibre circulaire

[77} :

Pour N > 1,

ﬂz d.on 2

N = — (——— (38)
2 A

od d = diamétre du coeur
o.n = ouverture numérique = sin ' = n_ sin®_ = (n? - n2)1/2 (39)
o] c o] c G
X = longueur d'onde du rayonnement se propageant dans la fibre.

Dans le cas des galettes en verre, le nombre N est élevé, en effet

X = 0,5 gm o.n » 0,7 d>5upum > N> 240

Certaines fibres sont caractérisées par une ouverture numérique égale a 1, ce
qui signifie (Fig. 32) que tout rayon, méme rasant (eé = 90 O), est réfracté

puis réfléchi totalement & 1'interface coeur/gaine.

La condition pour que 1'ouverture numérique soit égale a4 1 est que (éq. 39)

+ 1 (40)

Cette condition est techniquement réalisable avec des verres. On peut méme

arriver & ce que :

2 2
n: > ng + 1 (41)

ce qui n'améliore pas 1'acceptance de la fibre si la source lumineuse est a
l'extérieur, dans 1'air. En revanche, si la source lumineuse est a 1l'intérieur
de la fibre comme dans le cas d'une fibre fluorescente, on peut tirer parti
sous certaines conditions, de 1'amélioration de 1'acceptance qui résulte de

1'équation (41) comme nous le verrons au § B.2.3.2.
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2.2.2 - Utilisation dans les intensificateurs d'images X

La figure 33 présente le schéma du premier étage* d'un intensificateur d'ima-
ges X couplé par fibres optiques [64,78]. Les fibres sont utilisées pour réa-
liser les fonctions suivantes

couplage de 1l'image visible provenant de la scintillation avec la photo-
cathode de l'intensificateur.

compensation de la courbure de champ introduite par l'optique électronique
de l'intensificateur a l'entrée et a la sortie.

couplage de sortie entre 1'image électronique et l'extérieur via une couche
cathodoluminescente.

Les plaques de fibres sont également utilisédes dans les intensificateurs
d'images @ galettes de micro-canaux ; dans ce cas, il n'y a plus de courbure

de champ puisqu'on utilise en général une focalisation de proximité.

Optigue

L4 .
electronigue

FPhotocathode Phogphore
eglectrons—=>visible

Phosphore
X—>visibleQ§ \

Fenétre
Eg ) . I

— de sortie
Fenétre %%& ////// a fibres
dentrée
3 fibres

Figure 33 : Intensificateur d'images X couplé par fibres optiques

* ['image disponible -en sortie du premier étage peut étre A nouveau amplifide
par un 2e étage analogue.
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a) Rendement photométrique

A l'entrée, le scintillateur (poudre) est simplement déposé sur la face

d'entrée. Le couplage photométrique est excellent car :

1'ouverture numérique des fibres (= 1) est supérieure d& ce que donnerait

une optique classique.

l1'indice de coeur élevé (= 1,8) permet de réduire les pertes & la réflexion
entre le scintillateur (n = 2,5 pour le ZnS) et le détecteur d'images qui
suit. En effet, a 1'interface entre un milieu d'indice ny = 2,5 et un
deuxiéme milieu d'indice n,, les pertes par réflexion et 1'angle limite de

réflexion totale ont les valeurs suivantes (Tableau 4) :

angle solide, en %|Pertes "Fresnel"

angle limite du demi-espace d la réflexion*

it
-

air  : ny 23 ° 8 % 18 %

verre : n, = 1,8 46 ° 30 % 3%

Tableau 4 : Angle limite de réflexion totale dans une lame scintillatrice
Influence sur 1l'efficacité de collection lumineuse

En prenant un indice njy é€levé, on voit qu'on gagne a4 la fois sur 1'acceptance
et sur le facteur de transmission ; la quantité de lumiére de fluorescence
(émise vers 1'avant) récupérable passe de 6,5 % (scintillateur/air) a4 29 %

(scintillateur/verre).

Cette estimation simple ne tient pas compte d'éventuelles réflexions multiples
dans la couche ; elle suppose un scintillateur transparent, homogeéne et ne
prétend pas décrire le comportement d'une poudre scintillatrice formée de

grains irréquliers agglomérés par un liant.

En particulier, si les grains ont une dimension de l'ordre de 1 micron et
moins, ils diffusent la lumiére de fagon isotrope dans le liant qui a, en

général, un indice plus faible que le scintillateur. C'est en fait 1'indice du

* Ces valeurs dépendent peu de 1'angle d'incidence au voisinage de la normale.
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liant qui compte pour le couplage, mais les conclusions resteront qualitative-
ment les mémes : le dép6t du scintillateur directement sur la plaque de fibres

permet de minimiser les pertes de lumiére a la sortie de 1'écran fluorescent.
En contrepartie, la surface "active'" d'une galette de fibres ne représente que

70 4 80 % environ de la surface totale (car il faut ménager un espace minimum

entre chaque fibre pour assurer le guidage).

b) Résolution spatiale

Dans les -intensificateurs d'images pour rayons X, c'est souvent la couche
scintillatrice qui limite la résolution spatiale¥*, a4 cause du compromis effi-
cacité quantique/résolution que nous avons discuté au § B.1.2.5. La résolution
typique de 1'ordre de 20 a4 30 pm n'est pas dégradée par la galette de fibres
qui suit (résolution de l'ordre du pas, soit 5 & 10 um) : on peut méme ajouter
que la limitation de la diffusion de la lumiére par l'ouverture anqulaire
finie (cf. § B.2.4.2) n'existe pas pour les galettes de fibres (ouverture

numérique de l'ordre de 1).

Conclusion

Pour les raisons que nous venons d'évoquer, la plaque de fibres assure un
excellent couplage, mais ne permet pas d'améliorer le compromis efficacité

quantique/résolution.

I1 vient donc assez naturellement 1'idée d'inclure le scintillateur dans 1la
fibre elle-méme au lieu de déposer le scintillateur a l'entrée et de réaliser

ainsi un écran compartimenté, a guidage diélectrique.

¥ Dans le cas des écrans a haute résolution non couplés par fibres, il faut
adapter l'dcran au détecteur d'images par un grandissement optique approprié
afin de conserver la résolution [65].
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2.3 - DETECTEUR A GUIDAGE DIELECTRIQUE DE LA LUMIERE DE FLUORESCENCE :
NOTRE APPROCHE

2.3.1. - Modélisation

Compte tenu de la difficulté considérable & traiter le probléme par les métho-
des électromagnétiques (mémes approchées), nous supposerons que le nombre de
modes quidés dans chaque fibre est trés supérieur a 1. Nous étudierons la pro-

pagation gdéométrique (rayons) suivant le schéma suivant (Fig. 34)

SHOTONS X N\

Figure 34 : Modéle de propagation gdométrique de la lumiére de fluorescence
dans une galette de fibres optiques scintillantes

Les rayons X, supposés paralléles a 1'axe des fibres, sont absorbés le long de
leur parcours et convertis en lumiére de fluorescence. La conversion X + visi-
ble passe par une succession de processus : X + électrans =+ photons UV -+ visi-

ble qui peut étre trés rapide (quelques ns).

La lumiére de fluorescence est émise de fagon isotrope. Une fraction seule-
ment, émise sous un angle inférieur 3 l'angle critique 6, (Fig. 32) est col-
lectée par réflexion totale, dont une moitié€ vers 1'avant. Le reste de la

Jlumiére est : soit guidé vers 1l'arriére (éventuellement récupérable, voir plus
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bas), soit non gquidé. Méme dans le cas d'une fibre d'ouverture numérique égale
a 1 (dans 1'air), la fraction de la lumiére de fluorescence guidée vers

l1tavant est faible, comme nous le montrons maintenant.

2.3.2 - Efficacité de collection : guidage diélectrique

a) Rayons méridiens

Supposons que la fibre diélectrique soit a section circulaire. Dans ce cas,
un point sur l'axe tel que S; n'émet que des rayons méridiens. Sur toute la
lumiére émise vers 1'avant par S;, n'est guidée que la fraction émise dans

1'angle solide quidé :

quidé =2n (1 - cos @) (42)
Dans tout ce qui va suivre, nous désignerons par an la fraction de lumiére
guidée vers l'avant, rapportée a la totalité de lumiére émise vers 1'avant.
(2n stéradians). De méme nous désignerons par Fan la fraction de la lumiére
guidée vers 1'avant, rapportée a la totalité de la lumiére émise dans toutes

les directions. (4n stéradians). On a en particulier :

fZ'It = 2. QHE'

De plus, la fraction de la lumieére guidée vers 1'avant et l'arriére, rapportée

8 la totalité de la lumiére émise dans toutes les directions est égale a 2.f

4t
soit an.
lL.a fraction an guidée vers l'avant (100 % = 2n stéradian) s'éerit donc,
compte tenu de (37) et (42) :
n
f :1-——E (43)
Zn n
c

Avec n. = 1,80 et s = 1,50, on obtient une fibre d'ocuverture numérique 1 dans
l'air. L'angle de réflexion totale 6_ (Fig. 32) est, dans ce cas, égal &

33,5 °. La proportion an est égale a 17 %. Par rapport a toute la lumiére
émise, y compris vers l'arriére, il faut diviser par 2 ce qui donne une pro-

7 { o/
portion f&n de l'ordre de 8 %.
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Poursuivons le raisonnement : la formule (41) n'oblige absolument pas a se
restreindre & une fibre d'ouverture numérique égale & 1 dans 1l'air. Un pour-

rait imaginer une galette de fibres d'indice de gaine n. = 1,46 (verre de

G
silice) avec des coeurs scintillateurs formés de matériaux d'indices supé-

rieurs a 2.

Méme avec N, = 2 et ng = 1,45, la fraction de lumiére guidée vers l'avant on

o’

n'atteint que 28 % (FAn = 14 %) pour une angle 0, = 43,5 ©.

Indépendamment du probléme technologique lié a 1'existence de tels matériaux
et 4 la réalisation d'une matrice de fibres, il faut tenir compte de la diffi-
culté a extraire ensuite cette lumiére guidée. En effet (Fig. 35) il faut

tenir compte de la réfraction a la sortie du détecteur :

Figure 35 : Conditions sur les indices pour pouvoir extraire
la lumiére de fluorescence guidée

La condition pour que le rayon puisse sortir est que :

sin 98 = —sin 6 = —— <1 (44)

avec n_ = 2 et n_ = 1,45, il faut n_ > 1,38.
C S S

Méme si cette condition est réalisée, il semble difficile de récupérer toute
la lumiére, méme si le détecteur est placé en contact avec la face de sortie,
Par exemple, dans le cas d'une photocathode métallique, il faut s'attendre a
une réflexion des rayons les plus rasants (98 ~ 90 °) et donc a des pertes de

lumiére.
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D'autre part, si 1'image est agrandie par un objectif, il sera trés difficile
de tirer parti de cette ouverture numérique supérieure a 1, 4 moins d'avoir

recours & des techniques optiques spéciales telles que

objectifs 4 immersion (dont 1'ouverture va jusqu'a 1,1). Ces objectifs,
utilisés en biologie aux grandissements élevés, ont un champ extrémement

faible.

utilisation des dioptres sphériques aux points de Weirstrass. Cette méthode
permettrait d'obtenir de grandes ouvertures en supposant que la face de
sortie du détecteur est usinée suivant ume sphére, 1'image étant reprise

par une combinaison de dioptres sphériques adaptés.

b) Rayons non méridiens

L'analyse que nous venons de faire en termes de rayons méridiens peut sem-
bler non réaliste, puisqu'en fait presque tous les rayons émis par les points-
source hors d'axe sont non méridiens. Nous examinons cette question

maintenant.

L'évaluation de la lumiére guidée issue d'un point tel que S, (Fig. 34) est
plus délicate. La figure 36 indique 1'allure des trajectoires polygonales de
ces rayons, en projection sur un plan orthogonal & 1'axe. Pour poursuivre la

discussion, nous nous référerons au cas d'une fibre circulaire & gaine

infinie.

><

Ty
-\

Figure 36 : Propagation hélicoidale des rayons non méridiens
dans une fibre circulaire & saut d'indice
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L'analyse des modes d'une telle fibre [79,80] montre que :

- tous les rayons (méridiens ou non) qui (en projection sur le plan xz) font
avec l'axe z un angle 6, inférieur & 1'angle de réflexion totale 6, corres-
pondent a8 des modes guidés dont 1'énergie reste confinée dans le coeur de la

fibre.

- parmi les rayons définis par un angle 6, > 6, il faut distinguer 2 cas sui-
vant la valeur de l'angle « du rayon mesuré par rapport & la normale X. Cet

angle « est défini en fonction des angles 62 et B de la figure 36 par :

cos a = sin B sin GZ.

Les rayons pour lesquels « est inférieur & l'angle limite de réflexion totale
au sens de 1l'optique géométrique a, = n/2 - eo, correspondent 8 des modes &

fortes fuites, c'est-a-dire des rayons réfractés.

Les rayons "hélicoidaux" qui vérifient ez > 64 et qui sont cependant suffi-

samment rasants dans le plan xy pour satisfaire la condition o > g-— 8 (sin «

n

> —E), devraient &tre réfléchis totalement au sens de 1'optique géométrique.
fe

Or, par suite de la courbure de l'interface, ces rayons correspondent a8 des

modes & faibles fuites, qui rayonnent de 1'énergie en proportion cependant

nettement moindre que les modes "réfractés'" a fortes fuites.

c) Discussion

On voit que si 1'on ne tient compte que des modes guidés, les rayons a
prendre en considération sont ceux qui font avec 1'axe de propagation un angle
inférieur a 1'angle critique 60. De ce fait, méme pour un point hors d'axe tel

que Sy, le c6ne de rayons collectés est le méme que dans 1l'analyse restreinte

aux rayons meridiens.

Dans le cas d'une fibre suffisamment longue pour que ne subsistent que les
modes guidés, l'analyse rigoureuse [75] confirme la validité de ce modéle des

rayons méridiens.

Dans notre cas, on peut s'interroger sur la validité de cette approximation,
en particulier sur le fait de ne pas tenir compte de 1'énergie transportée par

les rayons a faibles fuites sur des distances de propagation de 1'ordre du mm.

Ce qui revient & dire que la fraction de lumiére effectivement collectée est

peut-é&tre supérieure & celle donnée par 1l'expression simple (42).
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Pour connaftre de maniére précise la contribution des rayons & faible fuite,
il faudrait connaftre leur coefficient d'atténuation sur des longueurs de
1'ordre du mm. Cette €tude a ét€ faite dans le cas des fibres utilisées pour
les télécommunications [81], mais il nous semble difficile de transposer cette
étude & notre cas. En effet, la géométrie d'une galette de fibres ne corres-
pond absolument pas a4 celle de la fibre unique & gaine infinie. Les fibres
sont séparées par des graines beaucoup plus minces (= 1 pm) que le diamétre du

coeur (5 a 10 pm).

De ce fait, il semble presque certain qu'une partie importante de 1l'énergie
transportée par les rayons hélicoidaux d'angle GZ > 60 va passer d'une fibre a
1'autre et contribuer a la lumiére parasite au méme titre que les rayons

réfractés des modes a forte fuite (voir ci-dessous § B.2.3.5).

d) Remarque sur les formules de l'efficacité de collection (42) et (43)

I1 peut apparaftre comme trés surprenant de trouver une fraction de 1la
lumiére guidée vers l'avant €gale a :
G
fpp =1 -—=1-cos 6 (411)
s n o]
c
alors que l'on s'attendrait plutét & trouver une valeur proportionnelle au
carré de l'ouverture numérique de la fibre
2
2 2 e 2 .2 '
(0.n)° = ng (1 —~7? = nZ sin”6 (39)

n
C

qui est directement relige au nombre de modes guidés (38).

L'expression (39') représente en fait la fraction de lumiére émise par une
source plane, extérieure & la fibre, placéde & l'entrée. Cette source est sup-
posée de luminance uniforme L indépendante de 1'angle d'émission. La fraction

feL de la lumiére guidée s'écrit :

0%

J L . 2nsin6 d6 . S cosb
fol = o = sin?6' = n? sin?e (45)
e /2 o c 0

J L . 2nsin® do . S cosh

0
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Dans le cas od cette méme source de luminance constante, supposée plane, infi-

niment mince est placée dans la fibre et a l'entrée, cette fraction FiL

s'écrit
eO
[ L . 2n sin® d6 . S cos6
=0 = sin%@ (46)
il /2 0
[ L . 2% sin® d6 . S cosH
(¢}

Dans notre cas, les sources sont dans la fibre et sont des sources volumiques
a4 intensité constante. De telles sources émettent (en proportion du total

émis ) moins “d'énergie *vers l'avant" qu'une source plane obdissant A la loi de
Lambert (L(0) = cste = L). Ceci est conforme a4 la comparaison des expressions

de f (41') et Fi (46) (Fig. 37).

27 L

Lumiére guidée vers 17avant

Total émis vers | “avant

0,9 0,8 o,6 0,4 0,2 O

! | 1 IR ! ! >

N~ 7N
i | 1 [ g €

o O O O O o0 0 o0 o
O - NV W & 1 O N @ W
1

SIN®E,

1 1-COS B,

0O 10 20 30 40 50 60 ?0 80 90 By(degrés)
Figure 37 : Efficacité de collection d'une fibre & saut d'indice
dans le modéle des rayons méridiens

c
60 : angle limite & 1l'interface coeur/gaine

ng : indice de gaine, n_ : indice de coeur

sin260 : cas d'une source lambertienne interne & la fibre

1 -~ cos®_ : cas d'une source volumique de fluorescence
isotrope interne a la fibre
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2.3.3 - Comparaison entre quidage diélectrique et quidage métallique

De la discussion qui précéde, on pourrait conclure a la faible efficacité de
collection du guidage diélectrique. En particulier, on peut penser remplacer
le guidage par réflexion totale par un guidage métallique, qul semble a priori
étre meilleur puisque toute l'énergie reste confin€e & l'intérieur d'un guide

métallique.

En réalité, 11 faut tenir compte de 1'absorption 1névitable lors de réflexions
métalliques. Les pertes ainsi créées sont s1 importantes qu'on a depuis long-

temps renoncé aux fibres & gaine métallique pour les télécommunications, mais

gu'en est-il pour la propagation sur des longueurs treés courtes, de 1l'ordre

du mm 7

Pour fixer l'ordre de grandeur, considérons & nouveau un modéle de propagation
géométrique dans une fibre métallique, en se limitant aux rayons méridiens
(Fig. 38).

Figure 38 : Estimation du nombre de réflexions que subit un rayon méridien

Y

cheminant 4 l'angle 8 dans une fibre 8 guidage métallique.

Supposons que chaque réflexion soit caractérisée par un coefficient de
réflexion R (< 92 % pour A&, < 96 % pour Ag). Le nombre de réflexions subies
par un rayon incliné de 1'angle 6 est de l'ordre de :

N:-I(;—tge (47)

Dans le cas d'une fibre od L/d = 100 (ex : d = 10 pm, L = 1 mm), le nombre de
réflexions devient trés grand pour les rayons les plus inclinés qui de ce fait

seront également trés atténués.
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Le calcul fait avec une fibre de pouvoir d'arrét égal a 86 % (voir annexe 5)
montre que, méme dans le cas od on néglige les pertes inévitables dues aux
imperfections de surface, le rendement global (tenant compte de 1'atténuation
du flux X dans la fibre) peut difficilement dépasser 10 %. Ceci correspond, en

guidage diélectrique, & un angle de collection de 25 ° (voir Fig. 39).

¥2ﬂ 80
1l Fraction de | “énergie 30°
o g transmise ﬁﬂg?e
' par guidage métalliqgue BWET“VB]@W
"©8 | gngueur/diametre = 100 ,dfme‘Fﬂwe
T grelecirigue
Lo,7 [
L 0,6
lsoe
|
1s0°
1400
+30°
+20°
5 l i ¢ +10°
0,32 0,94 0,96 0,38 i
r Pouvoir reéflecteur

Figure 39 : Efficacité de collection/transmission d'une fibre scintillante
4 quidage métallique, en fonction du pouvoir réflecteur de la métallisation

Paramétres choisis pour le calcul :
longueur/diamétre = 100

1

longueur = 2.p7" (0d p = coefficient d'atténuation des rayons X dans le coeur)

ce qui correspond & un pouvoir d'arrét de 86 %

La difficulté principale dans le guidage métallique est certainement d'ordre
technologique, c'est-a-dire d'assurer la métallisation interne de microtubes
d'un diamétre de l'ordre de 5 &4 10 pm en conservant un pouvoir réflecteur

supérieur & 90 %. Pour les plaques de fibres classiques, 1l semble que cette

voie ait été abandonnée au profit des fibres en verre.
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2.3.4 - Efficacité de détection et rendement lumineux global d'une fibre

scintillante 4 guidage diélectrique

a) Efficacité de conversion

La fibre scintillante est

supposée étre éclairée par un faisceau de rayons

X paralléles 4 son axe. Le nombre de photons visibles collectés dans chaque

fibre (correspondant a la lumiére quidée) peut s'écrire

N=N nGf

o] 41

@]
=i
=
N

o = nombre de

— _ s
7l = fendaemenc

guanc igue qu

(48)

photons X 1ncidents sur la section de fibre

‘on peut exprimer de fagon analogue A (33)

photons visibles émis par photon X détecté

= fraction de la lumiére de fluorescence quidée vers 1'avant, par

rapport & la totalité de la lumiére émise dans tout 1'espace.

G = nombre de
F& =
i G
F,o=— 0 - )
4n
2 n.

Afin d'améliorer le rendement de collection d'un facteur 2 environ,

(49)

on peut

ajouter a l'entrée de 1'écran une couche réfléchissante extrémement mince qui

agisse comme un miroir pour le visible,

(Fig. 40).

tout en laissant passer les rayons X

MIROIR

e

DE RENVOI
TRANSPARENT

AUX RAYONS X

AN

VW

PHOTONS X

TLLLLLLLS L

Figure 40 :

Amélioration de l'efficacit€ de collection d'un écran & fibres

scintillantes & l'aide d'un miroir transparent aux rayons X
permettant de renvoyer vers l'avant la lumiére de fluorescence

guidée se propageant vers 1l'arrieére.
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Ceci revient & remplacer f, par 2 x f, = f, . dans (48). Ce dispositif a été

utilisé dans nos expériences (voir § B.2.5).
Pour l'instant, nous ne tenons pas compte de la lumiére non guidée (qui pour-

tant forme la partie la plus importante !), ce probléme apparemment paradoxal

étant examiné au paragraphe suivant (§ B.2.4.2).

b) Comparaison avec un écran classique

Quelle est la différence entre 1'édcran fluorescent a fibres scintillantes
et 1'écran classique déposé d l'extérieur d'une plaque de fibres, a8 résolution

spatiale identique 7

Dans 1'écran classique, le facteur n est faible (quelques %) mais l'efficacité
de collection est trés bonne ; &4 part 1l'absorption de la lumiére dans le

"phosphore", tout ce qui est émis vers l'avant est collecté par les fibres.

Dans 1l'écran & fibres scintillantes, le facteur de collection Fan est de l'or-

dre de quelques %, alors que l'efficacité de conversion n peut atteindre 100 %

si la longueur d'interaction est suffisante.

On peut donc se demander od est 1'intérét de 1'écran & fibres scintillantes,

puisque (qualitativement) il produira le méme-—remdement lumineux ?
Le gain se situe dans 1'efficacité quantique de détection.
Supposons qu'on veuille fabriquer un écran classique conduisant & une résolu-

tion de l'ordre de 10 pum. Il faut donc utiliser une couche de 1'ordre de 10 um

d'épaisseur qui aura un rendement quantique donné d'aprés 1'expression (33)

n={1-exp (- (E)pe)} 1 - po) (33)
p
od : N, = efficacité quantique de 1'écran classique
i = coefficient lindaire d'absorption du matériau (em™1)
e, = épaisseur de l'écran classique
Py = probabilité pour qu'aucun photon visible ne soit engendré par un

photon X incident

G = nombre de photons visibles émis en moyenne par photon X.
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En supposant de plus pe € 1, on a :

n. = e, (1 -pg) (50)

c
ce qui conduit 4 une expression de 1'£.Q.D., suivant (31) et (50), supposant
G » 1 et la statistique d'émission des photons visibles poissonnienne :

c T T e ® pe (1 -p)) (51)

Comparons avec un écran a fibres, pour lequel le pouvoir d'arrét 1 - e M est
voisin de 100 %, mais dans lequal le taux de collection Fan est de l'ordre de
quelques pourcent. Sous ces hypothéses, suivant (31) et (33) il vient avec des

notations analogues (f pour "fibres") :

nf.‘: (1 "PO) (33')

Gf
£.0.0p = — . q, (52)

GF4 + 1
T
ce qui conduit & une valeur EQDfibre/Echlassique égale a :
EQD Gf 1

f - 41t . (53)

EQDC GF4W + 1 Le,
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Exemple numérique :

Pour fixer les ordres de grandeur, considérons, a8 20 keV, le cas d'un écran en

tungstate de calcium (CaW0,) pour lequel des données ont été publides [61, 62].

Les termes de notre comparaison sont donc les suivants

(énergie des photons : 20 keV)

#* Caractéristiques de 1'écran classique en CaWOy

coefficient d'absorption linéaire :

256 cm~! (taux de remplissage = 100 %)

o) =

Mefficace = 128 cm~? (remplissage = 50 %

- pouvoir d'arrét pour une épaisseur e, = 10 pm : 12 %
résolution spatiale : environ 10 pm

nombre de photons visibles par photon X incident :

émis vers l'avant : G/2 = 200 [é1]

émis dans tout 1'espace : G = 400
facteur de bruit : _G72 . 100 %
(100 % de collection dans le demi-espace) G/2 + 1

* Caractéristiques d'un écran a fibres utilisant le méme matériau sur une
grande longueur, pour une méme résolution spatiale de 10 pm :

taux de collection (par exemple) : F&n =2 %

soit un angle de collection de : 16 °

exemple d'indices d'une fibre ayant le méme angle

de collection : NG ai = 1,50
aine
n = 1,56
coeur
nombre de photons recueillis par photon X incident
(avec miroir & l'entrée) : 8
facteur de bruit : — =88 %
Gf, + 1
4
épaisseur d'interaction pour 99 % de pouvoir d'arrét : e, = 360 pm

(remplissage = 50 %

Rapport des efficacités de détection :
EQD
EQD

fibre - 0,88 = 7,3
0,12

classique
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EQD ..
La figure 41) indique 1'allure de l'évolution du rapport fibre en

classique
fonction de l'énergie du photon X incident en supposant les lois d'évolution

suivantes

G = 20 x £ (keV)

(nombre de photons de fluorescence proportionnel 4 l'énergie

du photon X, valant 400 a 20 keV)

po(em ) = 5,7 x 10° x £7%, 8 (keV)

(évolution moyenne des coefficients d'absorption sans tenir

compte des seuils, valant 130 & 20 keV)

Le pouvoir d'arrét de l'écran a fibres est pris égal a 99 % et son taux de

collection Fan est pris égal a 2 % et 8 %.

Le pouvoir d'arrét de l'écran classique est pris égal a 1 - e " gans

approximation, avec e, = 10 pm et 5 um.

E.Q.D(fibres)

E.Q.D(classique) épaisseur de 17écran
R 2 10 microns
50 —+
45 -+
40 +
5 T facteur de
30ﬂ‘ collection
as T 1-3 : 2%
20 - 2—-4 : BX
15 + 24
1
10 43
ST
¢ == —t . : — ECkeV)

o 5 10 15 20 25 30 35 40

Figure 41 : Gain en efficacité quantique de détection (E.Q.D.)
en fonction de 1l'énergie pour un écran 3 fibres
par rapport 8 un écran classique fait du méme matériau scintillateur
et pour une méme résolution spatiale.

Données pour le CaWOy
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c) Conclusions

De cette étude, nous pouvons tirer les conclusions suivantes :

1) Pourvu qu'il y ait au moins quelques photons visibles détectés par pho-
ton X incident, le faible taux de collection de 1'écran a fibres scintillantes

influe peu sur 1'EQD.

2) Le gain en EQD des fibres scintillantes est notable surtout a partir de
10 keV et a fortiori aux énergies plus élevées sous réserve que le pouvoilr
d'arrét soit suffisant. Cette condition est de plus en plus difficile & réali-

ser en X durs, comme nous l'dtudions au paragraphe suivant.

2.4 - LIMITATIONS DE LA RESOLUTION SPATIALE DANS UN ECRAN A FIBRES
SCINTILLANTES

Dans tout ce qui vient d'étre dit, nous avons suppos€ que la seule limitation
de la résolution spatiale provenait du pas du réseau de fibres. En fait d'au-
tres causes interviennent, qui sont :

la non-collimation du faisceau X incident

le défaut de parallélisme entre les fibres et le faisceau supposé collimaté

les fuites de lumiére d'une fibre a 1'autre.

2.4.1 - Pertes dues 8 1'étendue géométrique du faisceau X incident

a) Effet de pénombre

(par défaut de contact, et & cause de 1'dpaisseur de 1'objet)
Rappelons tout d'abord que si l'objet n'est pas en contact avec le détec-

teur et si la source n'est pas ponctuelle, 1'image projetée est brouillée par
effet de pénombre* (Fig. 42).

* 1'effet de diffraction est négligeable aux énergies > 5 keV (A < 2 R).
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Eclairement dans
le plan du détecteur

bord Edx)
d“écran
Source ! pénombre
géométrique

_ __+ EBigbom = do'%

Figure 42 : Effet de pénombre limitant la résolution des images

Exemple numérique

Supposons une source X classique de dimension dO = 2 mm, placée 3 une distance

a=b = 20 cm du détecteur. Si 1'on veut obtenir une résolution €1géom’ le
défaut de contact ¢ € a est donné par :
b . e
¢ = 1géom (54)
d
0
ce qui nous donne : c = 100 £1géonm si b/dg = 100.

Cette condition n'est donc pas trés restrictive (¢ = 500 pm pour une résolu-
tion de 5 pm) avec un tube classique, et a fortiori encore moins avec le

rayonnement synchrotron pour lequel b/d = 10",

b) Alignement des fibres par rapport au faisceau

Méme si l'objet est assez mince et si le défaut de contact est assez faible
pour que l'effet de pénombre soit négligeable, il reste une cause supplémen-
taire de brouillage intrinséque au détecteur, si les fibres ne sont pas ali-

gnées avec les rayons X du faisceau incident.
Considérons tout d'abord le cas od la source est placée a distance finie : le

faisceau de rayon X est alors divergent, et les photans X sont susceptibles de

passer d'un canal 3 1'autre (Fig. 43).
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Figure 43 : Influence de 1l'étendue géométrique du faisceau X

Ladat To 5 Y H ol DR o

sur la résclution spatiale et le champ d'image nette
.
&

d'un détecteur 3a fibres scintillantes paralléles

Supposans d'abord que les parois inter-fibres soient totalement transparentes

aux rayons X.

Dans ce cas, on peut considérer que 1'image restera nette tant que 1'inclinai-
son des rayons reste-irférieure au rapport d/L caractéristique de la plaque de

fibres ; ceci conduit & une limite du champ aobservable Dmax :

d .
DmaX =~ a T (55)

Ex : a = 200 mm, d/L = 1/100 > D 2 mm.

1

Cette analyse tombe en défaut si la dimension angulaire de la source do/a vue
du détecteur devient supérieure 4 l'ouverture des fibres d/L, ce qui, pour les

mémes valeurs, limite la dimension dO de la source a 2 mm environ.

Ces conditions sont satisfaites avec le rayonnement synchrotron od a = 10 m et

d, = 1 mm puisque, toujours avec d/L = 1/100 :

d d

D =10 cm et -2 = 10-%« 102 = —_
max a . ' L
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Par contre, ces restrictions de l'étendue du faisceau X sont importantes avec
un tube X classique. Pour cela, 1l serait nécessaire d'utiliser une galette de

fibres cOniques adaptée & la distance de travail (Fig. 44). Dans ce cas, le

champ n'est plus limité.

Figure 44 :

Utilisation de fibres céniques
pour étendre le champ d'image
>—

nette en éclairage X divergent

SOURCE

JN

Conclusion

. Pour une plaque de fibres d'ouverture d/L, il y a limitation du champ sauf

si la convergence des fibres est adaptée.

Avec le rayonnement synchrotron, la collimation du .faisceau est suffisante
pour n'entrafner aucune perte de résolution avec des fibres paralléles. Le
détecteur devra cependant &tre aligné avec une précision angulaire de 1l'ordre
de l'ouverture d/L des fibres, c'est-a-dire environ 1/2 deqré, ce qui est tout

A fait réalisable en pratique.

c) Influence de 1'absorption X dans les gaines

En réalité, on peut compter sur un certain effet de collimation par absorp-

tion des rayons trop inclinés dans les gaines d'épaisseur g (Fig. 45).
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Figure 45 : Propagation d'un rayonnement X non paralléle aux fibres
scintillantes : influence de 1'absorption des X dans les coeurs
et les gaines des fibres sur la distribution de lumiére de fluorescence
dans les fibres adjacentes a la fibre d'entrée.

L'efficacité de collimation et la distribution de lumiére dans la q.iéme fibre
4 partir de la fibre d'entrée (q = 0) va dépendre de 1'inclinaison a« du fais-
ceau de rayons (supposés paralléles). Supposons pour simplifier que l'angle «
soit tel que .le--rembre p de fibres traversées (en biais) soit un entier :

b = La
(d+q)

(56)

Dans ce cas le nombre de gaines traversées est égal au nombre de fibres tra-

versées soit p.

La distance h parcourue dans la gaine s'écrit donc :

h=9=_9 (57)
a p(d+g)
De la méme fagon, la distance H parcourue dans le coeur de chaque fibre sous

1'inclinaison « s'écrit :

=9 _td (58)

a p(d+g)
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De ce fait, 1'effet de collimation va dépendre des coefficients d'absorption
linéaires He et “g du coeur et de la gaine respectivement, ainsi que du rap-

port des dimensions g/d {(voir Fig. 45).

2 cas sont a distinguer :
a) h iy > H Mo 9 Hg > dug

Dans ce cas, la collimation par les gaines est bonne.

b) g Mg <dpg

Dans ce cas, seule l'absorption X dans les fibres elles-mémes limitera

1'extension latérale du rayonnement incliné.

Le cas a) correspond plutét 4 celui d'une gaine métallique remplie d'un scin-

tillateur liquide ou plastique.

Le cas b) correspond au cas od le scintillateur, de pouvoir d'arrét élevé (cas
des poudres utilisées dans les écrans classiques) est gainé d'un matériau fai-

blement absorbant tel qu'un plastique ou un verre peu dense.

Précisons ce dernier point pour les fibres en verre. La gaine devant avoir
1'indice le plus faible possible, on est tenté€ de choisir un verre de silice
(n = 1,46). Dans ce cas le pouvoir d'arrét des gaines sera faible en rayons X

(longueur d'absorption de 200 pm & 8 keV, 1,9 mmn & 20 keV).

On serait donc tenté d'utiliser pour les gaines un verre au plomb, mais ceci
se traduit par une augmentation de 1'indice de réfraction (n = 1,7 & 1,8)
incompatible avec un bon guidage. Un bon compromis pourrait &tre un verre tel

que le verre au baryum 5-990-11 Sovirel dont les caractéristiques sont résu-

mées ici
indice de réfraction : Ny = 1,507
densité :d = 2,59
composition : 5i0, 67,2 %
8al 12,2 %
K,0 7,2 %
Nao0 6,8 %

AR,05 4,75 %

+ Li0o,F 1,6 %

longueurs d'absorption calculées : u‘l

-1
B

52,6 uym a 8 ke
690 pm a 20 keY
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La figure (46) permet d'illustrer cette discussion. On suppose que le détec-
teur est formé d'un verre de gaines identique au verre $-990-11 ; on supposera
les fibres formées d'un (hypothétique) matériau scintillateur dont la longueur
d'absorption ugl est de 1'ordre de 200 pum a8 8 keV. Choisissant la longueur
d'interaction L égale a Zugl, la répartition de lumiére dans les différents

canaux ne dépend plus que des rapports d/g et ug/pc.

N AN AN
14 14 14
c,8 0,8 + 0,87
o,6+  P=1 o,6+ P=2 0,6+ P=3
o.al] 0,44 0,44
O,2-—L Q 0,2 Q 0,2--—'——]_L_ Q
012345 012345 012345
4E : N AN
! - !4 {4+
0,84 0,8+ 0,8+
0,6+ P=4 o,6 + P=D 0,6t P=6
0,4+ 0,4+ 0,4+
S I O R i e S W Q
- ~ _—f—}_7‘1—ﬂ__\,
012345 012345 012345
coeur/gaine=5 Mg 7~ Mc=3,8

Figure 46 : Effet de 1'inclinaison du rayonnement incident

Répartition de lumiére dans les canaux adjacents - (indice Q)

Suivant les calculs de 1'annexe 3, pour différentes valeurs de l'inclinai-
son du faisceau incident - (indice P)

Longueur d'interaction : L = Zpgl

86 % du rayonnement absorbé en incidence normale.

On peut déduire de ces résultats les conclusions suivantes (en supposant la

longueur d'interaction suffisante) :

. Pour qu'il y ait un effet collimateur important, le rapport des coefficients

d'absorption ug/uc doit étre nettement supérieur au rapport des dimensions
d/g.

. Lorsque ug/uc = d/g (cas de la figure 46), on voit que le contraste va chu-

La dépasse quelques

ter rapidement dés que "1l'indice d'inclinaison" P =

o« +
unités. On atteint méme une situation (P > 4) od la majegre partie de la
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lumiére de fluorescence se retrouve dans les canaux adjacents au canal d'en-
trée. On voit donc tout 1'intérét d'utiliser une source tres collimatée et

d'aligner le détecteur en conséquence.

. Le calcul montre également que, si on suppose les coefficients d'absorption

régis par une loi du type :
w=op E° (59)

dans laquelle a est un exposant "universel" qui dépend peu du matériau, alors
les résultats de la figure 46 deviennent indépendants de 1'énergie des photons
X tant qu'on maintient la condition L = Zpgl. Cette condition est fondamentale

pour maintenir 1'avantage en EQD de 1'écran a3 fibres (discussion du B.2.3.4b).

Si 1'énergie augmente, 1l'épaisseur L du détecteur doit augmenter comme E*

(¢ = 2,8)% ; simultanément, 1'ouverture des fibres d/L diminue si on désire
conserver la résolution spatiale constante. 0On voit ainsi que si la source est
"classique", la diminution de 1l'ouverture d/L va se traduire par une baisse

importante du flux disponible pour former 1'image X.
Inversement, si 1'on désire garder du flux et conserver d/L constant, on

réintroduit alors un compromis résolution (d) / pouvoir d'arrét (L) qui reste

cependant meilleur que celui d'un écran "massif'.

2.4.2 - Pertes de résolution par digphotie entre les fibres

Nous avons vu au paragraphe B.2.3.2 que la fraction de la lumiére émise vers
1'avant qui est effectivement gquidée ne dépasse jamais 20 a 30 %. Ceci veut

dire que la majeure partie de la lumiére se propage d'une fibre a 1'autre.

On pourrait donc se dire que la fibre 4 guidage diélectrique ne guide en fait
pas, et que 1'image détectée a la sortie sera presque autant brouillée que

dans un écran massif !

* Valeur hoyenne gire nous avons estimée d'aprés les données expérimentales
des tables [29]
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En effet (Fig. 47), si 1'image est détectée en contact directement a la sortie
de la galette, et si 1'absorption de la lumiére non quidée & la traversée des
gaines est négligeable, 1l'effet de brouillage semble trés voilsin de celui d'un

matériau massif.

\\
[//]

Détecteur
en contact
a la sortie
des fibres

Wl

[TV

Figure 47 : L'image formée par la lumiére quidée peut étre brouillée
par la lumiére non guidée, lorsque la détection d'image s'effectue
en contact & la sortile des fibres

Réduction de la diaphotie

En réalité (heureusememt~pour notre discussion !) il existe au moins deux
moyens de s'affranchir de la lumiére non guidée qui donnent de trés bons
résultats :

. une fagon directe consiste & insérer des fibres absorbantes entre les gaines

. une fagon indirecte consiste & ne pas observer l'image directement en con-

tact mais de 1'observer & travers une optique d'ouverture numérique adaptée.

a) fibres absarbantes

Ce procédé est couramment utilisé€ dans la fabrication des plagues de fibres
optiques. I1 consiste 4 insérer des fibres noires réquliérement disposées en-
tre les gaines (Fig. 48) afin de "bloquer" la propagation de la lumiére non
guidée. Dans le cas des fibres scintillantes, on peut citer les travaux de
R. Ruchti et col. [73] qui montrent de fagon significative la réduction de
1'effet de halo par adjonction de fibres noires interstitielles (appelées

e.m.a. = extra-mural absorbent en anglais).
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Figure 48 :

Agrandissement au microscope de la
face de sortie d'une galette de fibres
conductrices d'images 1ncorporant des
fibres noires interstitielles.

(ici : 1 pour 4 fibres optiques)
L'échelle est donnée par le pas du
réseau de fibres : ici 10 pm.

@ b
. <
Figure 49 : v G i
Transmission de 1l'image d'un masque T = e s &
pour micro-circuits (a) par une e 3 A0 BESBIL S i
galette de fibres amincie & 0,5 mm e ";;; $ 434~ ;;ffu 4
d'épaisseur, pour 2 orientations o aBene R ERFREDERL
différentes du réseau de fibres e
(b et c) ’ e
Echelle donnée par le pas du réseau z
de fibres soit 10 pm.
-
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Mais s'il est clair que les fibres noires absorbent efficacement la lumiére
parasite pour une longueur de fibres de plusieurs millimétres et plus, on peut
légitimement se poser la question de leur action dans une galette amincie a

0,5 mm environ.

I1 est ici difficile de transposer le calcul d'absorption dans les gaines que
nous avons fait pour les rayons X. En effet, les fibres ayant un diamétre de
l'ordre de la longueur d'onde lumineuse, un modele d'absorption de rayons nous
semble peu réaliste. Pour cela nous pensons que l'excellent contraste obtenu,
en lumiére visible, sur la figure 49 est une indication expérimentale de l'ef-
ficacité d'absorption par les fibres noires, méme sur un parcours inférieur au
millimétre ; néanmoins, on objectera que les images ayant été prises au micros-
cope (objecfif 160X/0,17), intervient la réjection de la lumiére non quidée par

1'ouverture limitée de 1l'objectif, ce dont nous discutons maintenant.

b) Sélection de la lumiére guidée par l'ouverture limitée de 1'optique
d'observation

modéle géométrique (rayons réfractés)

La lumiére non guidée est celle qui est émise avec un angle ez* supérieur a

. . -1 (G ) -
1'angle limite 6, = cos —} (voir Fig. 50).

Ne
Si on suppose que cette lumiére ne subit que la réfraction (pas de diffusion
aux interfaces); elle se propage en conservant cet angle 6, > 8, (Fig. 50).

Lumiere non guidée

Ob jectif
, A
BS>80,//
.__//
182>80 /ﬂ@///
ng I_/V y 8
S - = < = A i S N
Ne () 7
8/
0
N //
Lumiere guidée
N\

Figure 50 : Préservation de la résolution spatiale par sélection angulaire
de la lumiére guidée, 4 l'aide d'une optique d'ouverture numérique adaptée

* Cet angle est mesuré par rapport a l'axe de la fibre (voir 1'analyse du
§ B.2.3.2)
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De ce fait, cette lumiére sort sous un angle GS défini par :

n_ sin 6. = n_ sin 8 (60)
c z

Or, si la face de sortie du détecteur est imagée a travers un objectif d'ou-

verture numérique ng SinGa, cette lumiére ne sera pas collectée si

ng sin es > ng sin ea (61)

La collection sera donc optimale si tous les rayons guidés sont collectés et

seulement eux, soit

n_ sin"®_ = n_sin 6' = n_sin 6 (62)
s a s 0 c 0

c'est-a-dire, suivant (39) :

. 2 231/2
ng sin 98 = (nC - nG)

(63)
Notons que ce raisonnement reste vrai & la fois pour les rayons réfractés et
pour les rayons hélicoIdaux & faibles fuites, car les uns et les autres sont

émis dans une direction d'angle 6, > GO.

De ce fait, les rayons a faibles fuites, méme si une partie importante de
1'énergie qu'ils transportent reste confinée dans leur "fibre d'origine",

seront réfractés a4 la sortie* sous un angle 6 > eé.

Une question plus délicate est de savoir si les rayons hélicoidaux a faible
fuite (GZ > 90) peuvent &tre couplés (par ondes évanescentes) en rayons gquidés
(GZ < 90) dans les fibres adjacentes. Pour l'instant, nous n'avons pas de
réponse quantitative & cette question. Expérimentalement, il serait trés dif-
ficile de le savoir car d'autres sources de "fuites" de lumiére peuvent étre

envisagées (voir ci-dessous : § B.2.4.2c).

* Nous supposons ici que les rayons sortent a une interface coeur/milieu de
sortie. On peut envisager le cas trés improbable de rayons sortant & une
interface gaine/milieu extérieur. Vu les dimensions (~ 1 um) des gaines, un
modéle de rayons est tout & fait insuffisant, compte tenu de la diffraction
par une si faible ouverture. -~
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On voit donc que lorsque 1'image est détectée par une optique (d'ouverture
numérique nécessairement limitée) 1'efficacité de collection peut étre calcu-
lée en ne tenant compte que des rayons émis a un angle GZ < 80, pourvu que
1'ouverture numérique de 1'objectif soit exactement adaptée. Ceci conduit aux

formules du paragraphe B.2.3.1 (40) et (41).

Dans la pratique, en utilisant des objectifs de microscope travaillant "a sec"
(nS = 1) on ne peut pas dépasser des ouvertures de l'ordre de 0,4 si on veut
conserver un champ suffisant (~ 1 mm). Pour avoir des champs plus importants,
il faut avoir recours a des objectifs spéciaux pour photoréduction dont 1'ou-
verture photométrique est de l'ordre de f/1 au maximum, ce qui correspond, en
agrandissement, & une ouverture objet n sin 6 = 0,5 maximum. Pour des ouver-
tures inférieures a 0,5, 1'angle limite '"utile" 90 devient faible comme 1'in-

dique le tableau ci-dessous (Tableau 5)

ouverture exemple de 6
numeérique fibre adaptée ) 02 0 1/2 an =1 - nG/nC
=sin™" (1-n5/nZ)

n, sin es pour n. = 1,500

0,18 n, = 1,511 6,80 1,4 %

0,35 n_ = 1,540" 13 © 5,2 %
C

0,5 n, = 1,581 18 © 10 %

Tableau 5 : Adaptation de 1'ouverture numérique de 1'objectif
a celle des fibres pour un optimum entre la collection de la lumiére guidée
et la réjection de la lumiére non guidée

On voit que la sélection angulaire par l'ouverture de 1'optique d'agrandisse-
ment permet de travailler avec des fibres & faible différence d'indices en
conservant la résolution spatiale, comme nous le montrons expérimentalement au
paragraphe B.2.5. En contrepartie, le taux de collection tombe & quelques
pourcents, mais nous avons vu au paragraphe B.2.3.4 que méme dans ce cas,
1'écran a fibres scintillantes pouvait conserver, & résolution spatiale égale,

son avantage en efficacité quantique de détection.
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c) Pertes non géométriques

L'analyse faite précédemment (a et P) repose sur des modéles de rayons
réfléchis et réfractés. On peut légitimement se demander ce qu'il advient
lorsque :

la diffusion intervient & la réflexion et la réfraction de la lumiére aux

interfaces coeur/gaine
. la dimension des canaux devient de l'ordre du micron : la lumiére, méme gui-

dée, peut alors étre couplée par ondes évanescentes dans les canaux volisins.

La question de la diffusion n'est peut étre pas la plus génante dans le cas de
galettes en verre fabriquées par étirage, pour lesquelles on sait que les
états de surface sont trés bons. Tout au plus peut-on dire que la diffusion a
tendance 3 redistribuer de maniére isotrope la lumiére, ce gui peut favoriser

le re-couplage de lumiére non guidée (OZ > 90) dans les canaux adjacents.

La contribution de la lumiére diffusée est sans doute plus importante dans une
fibre obtenue par attaque chimique comme c'est le cas dans nos expériences
(§ B.2.5) 4 cause de l'effet de rugosité des surface entrafnée par 1'action

des acides. Ces effets sont difficilement mesurables.

Plus importantes nous semblent &tre les limitations imposées par le couplage
inter-fibres pour des faibles dimensions des motifs. bEn effet, c'est le pas de
la matrice de fibres qui détermine la résolution spatiale qu'on peut* abteidp- -

(dans le modéle géométrique que nous venons d'exposer).

En réalité, on sait que lorsque deux guides diélectriques sont distants de
quelques longueurs d'onde, 1l se produit un couplage entrainant le passage de
1'énergie alternativement d'un guide & 1'autre. Le cas du systéme multi-quides
est beaucoup plus complexe ; mais il est certain (en se basant sur le modéle
du couplage entre guides plans [82]) qu'il est impossible d'empécher l'excita-
tion simultanée de plusieurs fibres adjacentes lorsque la dimension des gaines

est de l'ordre du micron pour une dimension de coeur de 2 4 3 microns.

Les limites de résolution spatiale d'un systéme a fibres scintillantes nous
semblent donc étre a8 la fois pour des raisons théoriques et pratiques de 1'or-
dre de 3 &8 5 pm, et il sera sans doute trés difficile d'améliorer notablement

la résolution en-dessous de 5 microns.
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Conclusion sur les paragraphes B.2.3 et B.2.4

Dans cette partie, nous nous sommes efforcés de montrer 1'intérét de la détec-
tion X par galette de fibres scintillantes et nous pensons avoir montré 1'in-

térét de ce dispositif par rapport a8 1'écran classique.

- A résolution spatiale égale, 1'efficacité quantique de détection est nette-

ment meilleure, surtout au-dela de 10 keV.

— La résolution spatiale peut atteindre celle du pas du réseau de fibres a
condition que le faisceau X soit suffisamment collimaté et que les fuites
de lumiére de fluorescence ne dégradent pas la résolution (grice A& des
fibres absorbantes intersticielles, ou par une optique d'observation

adaptée).

- La résolution spatiale ultime est de l1'ordre de 3 & 5 microns.

La question qui se pose maintenant est celle de la réalisation expérimentale.
Dans le paragraphe suivant (B.2.5), nous présentons les résultats expérimen-
taux que nous avons obtenus en utilisant une galette de fibres & coeur liquide
obtenue par imprégnation d'une matrice de microtubes par un scintillateur

liquide.

2.5 - RESULTATS EXPERIMENTAUX

Introduction

La difficulté principale réside dans la réalisation de la matrice de fibres
scintillantes. La solution qui nous a semblé la plus intéressante vu sa sim-
plicité est le remplissage (par capillarité) d'une matrice de microtubes avec

un liquide scintillateur.

Dans deux séries d'expériences, nous avons utilisé :

1) une galette de microcanaux (non terminde) utilisée comme matrice de multi-
capillaires.

2) une plaquette de fibres optiques en verre, creusée par attaque chimique.

Nous examinons d'abord les problémes de choix du substrat et du scintillateur.
Ensuite, nous présentons le montage expérimental et les résultats obtenus.

Enfin nous discutons des améliorations possibles de 1'expérience.
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2.5.1 - Comment choisir le réseau de microtubes ?

Les réseaux de microtubes débouchants sont disponibles sur le marché

- comme galettes de multi-capillaires pour la filtration de liquide ou la

collimation de jets moléculaires,

- comme galettes de micro-canaux utilisédes comme intensificateurs d'électrons

Ces réseaux sont fabriqués soit par "compactage'" et étirage de tubes, soit par

attaque chimique de galettes de fibres de verre a coeur soluble.

Pour plus de détails, nous renvoyons a [83} pour les méthodes utilisées dans

la fabrication des galettes multiplicatrices d'électrons.
En pratique, les méthodes de fabrication par étirage de fibres & coeur de

verre permettent d'obtenir a la fois la meilleure régqularité dans les réseaux

obtenus, et le meilleur état de surface des microtubes.

a) Paramétres importants

Les deux points les plus importants pour notre application sont :

1'indice du verre du réseau de microtubes qui doit &tre le plus bas

possible car il constituera 1l'ensemble des gaines,

. le pas du réseau qui doit étre le plus petit possible. On peut trouver des

réseaux de pas 10 microns.

b) Choix pour nos. premiéres expériences : galettes de micro-canaux

Dans une premiére application, nous avons utilisé€ une ébauche de galette de
microcanaux* de pas 20 pm (diamétre des tubes : 17,5 pm) & réseau hexagonal.

Le verre qui la constitue n'est absolument pas optimisé pour ses propriétés

* c'est-d-dire juste le réseau de microtubes n'ayant pas subi le traitement
final qui le transforme en multiplicateur d'électrons. Cette galette nous a

~

été aimablement fouramie. par la Société R.T.C. gque nous tenons & remercier ici.
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optiques ; son indice n'est pas connu. Cependant nous avons pu l'estimer a
1,57 + 0,01 environ (voir § B.2.5.2) et utiliser cet échantillon dans une pre-
miére expérience. I1 existe également des matrices de multicapillaires de pas

10 pm et d'indice 1,53 que nous n'avons pas utilisées.

L'inconvénient de ces systémes est que, n'étant pas prévus pour 1l'imagerie a
fibres, ils ne comprennent pas les fibres noires intersticielles dont nous

avons montré tout 1'intérét au paragraphe précédent.

c) Choix pour le deuxiéme série d'expériences : fibres conductrices
d'images -

C'est pour cela que nous avons cherché une autre solution : 1'attaque chi-
mique d'une galette de fibres optiques afin de '"déboucher" les fibres en enle-
vant le coeur, de fagon analogue au procédé le plus courant de fabrication des
galettes de microcanaux le plus utilisé. Il se trouve que certaines galettes
de fibres optiques se prétent a cette technique, compte tenu de la différence
de solubilité dans les acides entre le verre de coeur et le verre de gaine
[99]. Nous avons ainsi pu utiliser* une matrice de microtubes de pas 10 pm,

obtenue en creusant une plaquette de fibres optiques.

L'intérét de travailler a partir de galettes de fibres optiques réside dans

. la possibilité d'avoir deswesgadaties au pas aussi fin que 5 pm. Malheureuse-
ment, en-dessous de 10 um, il est trés difficile de "déboucher" ces fibres sur
des profondeurs de 1l'ordre de 100 pm et plus.

. la possibilité d'avoir des fibres noires interstitielles. Ce qui pose le
probléme de leur préservation lors de l'attaque chimique. Heureusement, le
diamétre de ces fibres noires étant de 1'ordre de 1 pm, 1'expérience montre
que, pour des raisons de cinétique physico-chimique, elles sont attaquées

beaucoup plus lentement que les coeurs de 5 &8 10 um de diamétre.

. 1'optimisation du verre de gaines pour les applications optiques.

¥ La préparation de ces galettes par attague chimique a été réalisée au L.E.P.
de Limeil-Brévannes par M. Duchenois et son équipe, spécialistes des procédés
de fabrication des galettes de microcanaux & coeur soluble. Nous les remer-

cions vivement de leur aimable collaboration pour cette partie de techriologie
de fabrication. T
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Pour les plaques de fibres que nous avons utilisées (American Optical),
C. Gamble et al [84] indiquent les valeurs suivantes
indice de gaine : 1,48

indice de coeur : 1,81.

On notera en particulier la faible valeur de 1'indice de gaine, ce qui permet
une importante latitude dans le choix du matériau de remplissage apres attaque
chimique. En effet (voir paragraphe suivant), la plupart des liquides ont un
indice inférieur & 1,5 ce qui restreint considérablement les possibilités

lorsque 1'indice de gaine est de 1l'ordre de 1,55 & 1,6.

Nous terminerons en donnant quelques indications sur la préparation des échan-

tillons & partir de galettes de fibres optiques.

On est amené a utiliser des réseaux de microtubes relativement minces (moins
de 1 mm d'épaisseur) compte tenu des conditions expérimentales (voir § B.2.5.2
et B.2.5.3). Lorsque le réseau de microtubes est "terminé" (c'est-a-dire
"débouché", il est extrémement cassant. Il est donc exclu, en pratique, d'a-
voir a amincir par rodage une plaquette d€ja débouchde. Il faut donc découper
et roder le substrat avant 1'attaque chimique. 0On utilise pour cela les métho-
des classiques* du trongonnage a la scie a fil suivi du polissage comme pour
un verre traditionnel. On obtient ainsi un état de surface ainsi qu'une plané-

ité et un parallélisme des faces excellents.

2.5.2 - Choix du scintillateur

Le choix du scintillateur liquide doit tenir compte de la contrainte supplé-
mentaire introduite par l'effet de guidage diélectrique. Nous avons vu comment
le rendement de collection était dfautant plus élevé que la différence d'indi-
ce entre le coeur (scintillant) et la gaine est grande. Or 1'indice de gaine
est celui d'un verre, qui est comme nous 1l'avons vu compris entre 1,48 et 1,57
selon les substrats. Or ces valeurs sont incompatibles avec la plupart des
valeurs d'indices des liquides courants qui sont plus faibles. De plus, le
liquide doit étre scintillateur. Ceci nous améne a rappeler les propriétés de

ces liquides.

* La préparation des plaquettes de fibres est réalis€ aux ateliers du verre de
1'Institut d'Optique.
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a) Scintillateurs liquides usuels

Les liquides scintillateurs sont formés, en général :

- d'un solvant : Toluéne, Xyléne pour les plus courants

Dioxanne pour ceux qui doivent étre miscibles & 1'eau.
- d'un scintillateur primaire

I1 s'agit d'un corps organique dont la molécule présente une bande d'ab-
sorption et une bande de fluorescence dans 1'U.V. L'association* solvant/
scintillateur primaire permet de convertir 1'énergie des particules incidentes
(photons X ou y, électrons) en photons U.V. qui sont émis & une longueur
d'onde qui dépend de la bande de fluorescence de la molécule "scintillante".
En général le maximum d'émission se situe entre 300 et 380 nm (proche U.V.) ce
qui est difficilement exploitable car ces longueurs d'onde sont absorbées dans
les verres d'optique courants, et elles ne correspondent pas au maximum d'ef-
ficacité des photomultiplicateurs courants ou a fortiori des détecteurs au

silicium.

- scintillateur secondaire

C'est une molécule organique dont la bande d'absorption correspond
(approximativement) & la bande d'émission du scintillateur primaire ; la
réémission ayant lieu dans le bleu. Le scintillateur secondaire est présent
en concentration plus faible que le scintillateur primaire ; son ré6le est-

de translater la portion de spectre de fluorescence de 1'U.V. au visible.

On voit ainsi que les mécanismes de transfert entre 1'énergie de la particule
incidente et les photons visibles finalement détectés sont particuliérement
complexes ; néanmoins un certain nombre de combinaisons solvants/scintilla-
teurs sont trés classiques, connues pour leur efficacité. Citons en particu-

lier les produits que nous avons utilisés

*¥ Le solvant joue un r6le important des les transferts énergétiques mis en jeu
par la scintillation.
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scintillateur primaire .

1_C,)N

PPO

le 2.5 - diphényloxazole

connu sous le nom de PPO

scintillateur secondaire

le 1,4-di-[2-(4-méthyl-5-phényloxazolyl) |benzéne

connu sous le nom de diméthyl-PoPoP -

CHgq
NVAY —rfﬂ

Diméthyl—PoPoP

Les proportions standard de scintillateur sont les suivantes :
PPO : 4 a 6 g par litre de solvant (toluéne ou xyléne)
diméthyl-PoPoP : 0,1 a 0,5 g par litre.

b) Adaptation d'indice de réfraction

Un scintillateur réalisé a base de toluéne ou de xyléne a un indice de
réfraction trés voisin de celui du solvant, c'est-a-dire de l'ordre de 1,50%,
ce qui est insuffisant pour assurer un guidage diélectrique avec la plupart
des verres ; en particulier dans la premiére expérience que nous avons réali-
sée a l;aide d'une galette de microcanaux, le verre de gaine a un indice de
1'ordre de 1,57.

I1 vient donc assez naturellement & l'esprit de remplacer le toluéne par un
autre liquide organique d'indice élevé. Un des liquides les plus employés en
optique est le 1-bromonaphtaléne dont 1'indice de réfraction est le suivant
[85] (Tableau 6) :

* Pour le toluéne, on a les valeurs suivantes : 1,515 a 0,434 pm ; 1,507 &
0,486 um ; 1,4955 & 0,589 um [85].
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(pm) A| 0,397 0,434 0,486 0,589 0,656
n 1,7289 | 1,7041 1,6819 | 1,6582 | 1,6495
Tableau 6 : Indice de réfraction du 1-bromonaphtaléne d'aprés |[85]

En utilisant un mélange de Toluene et de Bromonaphtaléne, il est possible
d'ajuster de fagon continue 1l'indice de réfraction du mélange entre 1,50 et
1,70. A titre indicatif¥*, voici quelques valeurs d'indice des mélanges que

nous avons relevées (Tableau 7) :

(proportions en volumes)

Toluéne 4 3 3 1 1

Bromonaphtaléne 1 1 2 1 2

Indice (A=0,5p) 1,53 1,54 1,57 1,585 1,61

Tableau 7 : Indice de réfraction d'un mélange toluéne-bromonaphtaléne

A 1'aide de ces mélanges, nous avons pu tester l'effet de guidage lumineux
dans la galette de microcanaux. Il suffit d'utiliser la méthode classique de

"1'immersion" qui consiste 4 observer au microscope, en transmission, la face

de sortie de la galette imprégnée par des liquides d'indices croissants.

Lorsque l'indice de coeur liquide est insuffisant, le guidage s'effectue par

les gaines qui apparaissent claires,

alors que les fibres, elles, restent

sombres. Inversement, lorsque l'indice de coeur devient suffisant, la lumiére

est guidée par les fibres et celles-ci deviennent claires, entourées par des

gaines sombres.

*Ces valeurs sont certainement entachées d'erreurs car 1'indice du mélange
varie au cours de la mesurey suite &=}'évaporation du Toluéne qui est beaucoup
plus volatil que le Bromonaphtaléne.
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Cette méthode permet d'estimer l'indice de gaine en vérifiant s'il y a guidage
diélectrique, ce qui est le but recherché. Il est de toutes fagons quasi-
impossible de mesurer 1'indice du verre de gaine sur le réseau lui-méme a
cause de sa structure en nid d'abeilles beaucoup trop fine pour le réfracto-
métre d'Abbe classique ; la lumiére est essentiellement diffractée par le
réseau et il est impossible de mesurer un angle limite de réflexion totale

camme sur un matériau massif.

c) Influence du liquide d'indice sur le rendement de fluorescence

Indépendamment du rendement de collection (qui est d'autant meilleur que
1'indice de coeur de la fibre scintillante est plus élevé), 1'adjonction de
bromonaphtaléne au scintillateur se traduit par une baisse importante (facteur
5 a4 10) du rendement total de fluorescence, c'est-d-dire le nombre total de
photons visibles réémis par photon X incident. Cet effet que nous avons cons-
taté expérimentalement sur des échantillons-témoins peut s'expliquer par la

moins bonne transmission du rayonnement U.V. par le bromonaphtaléne.

La figure 51 permet de comparer les spectres d'absorption dans 1'U.V. du
Toluéne et du Bromonaphtaléne. On constate en particulier que ce dernier corps
cesse de transmettre 1'U.V. en-dessous de 350 nm, alors que le Toluéne reste
transparent jusqu'a 285 nm. R
La figure 52 montre d'autre part les spectres d'absorption et de fluorescence

des molécules de scintillateur que nous avons utilisées.

L'absorption de 1'UV par le bromonaphtaléne contribue partiellement a la bais-
se de rendement de fluorescence que nous avons constatée (un facteur 5 a 10)
mais ne permet pas de l'expliquer totalement. Il faut faire intervenir d'au-
tres effets "d'empoisonnement" du scintillateur dds a8 1'adjonction d'un liqui-
de de fort indice ; on sait le réle joué par les impuretés en général dans la
chute des rendements de fluorescence, par exemple l'influence néfaste de
1'oxygéne de 1'air. (Introduction de possibilités de recombinaison non radia-

tive)
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Fiqure 51 : Spectres d'absorption U.V. du Toluéne et du Bromonaphtaléne
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Figure 52 : Spectres d'absorption et de fluorescence des scmtlllateurs
PP et diméthyl-PcPoP dans 1'U.V. A
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d) Conclusion sur le choix du scintillateur

On voit donc que ce choix résulte nécessairement d'un compromis, et qu'il
est souhaitable de partir d'un verre de gaine d'indice le plus bas possible
pour ne pas avoir a modifier les caractéristiques du scintillateur. En effet,
il nous semble qu'il y a peu d'espoir de trouver un solvant (ou une combinai-
son de solvants) qui soit a4 la fois transparent dans 1'U.V et de fort indice
de réfraction. La méthode (ancienne) des réfractions molaires nous montre [86 ]
que pour augmenter 1'indice de réfraction d'un liquide organique de fagon
notable, il faut que des atomes d'halogénes (CL, Br, 1) soient substitués aux

atomes H.

Or les modéles de réponse optique des matériaux (électrons élastiquement 1iés)

nous suggerent que la dispersion et 1'absorption ne peuvent pas étre disso-

ciées (cas particulier des relations de Kramers-Kronig).

Autrement dit, si un liquide organique a un indice éleveé dans le visible, &
cause de la présence d'halogénes, il sera également trés absorbant dans 1'U.V.
Ces deux phénoménes jouent en sens inverse (collection/absorption) pour 1'éva-

luation du rendement lumineux global d'une fibre scintillante & coeur liquide.

11 existe cependant un avantage des solvants halogénés par rapport aux malécu-
les non substituées : l'amélioration du pouvoir d'arrét des rayons X, par
suite de 1l'introduction d'atomes (Br, 1) de numéro atewigee-Z nettement plus
élevé que les constituants principaux (C, H, 0, N) de la chimie organique.

Cette question sera ré-examinée aux paragraphes suivants.

2.5.3 - Montage expérimental

Nous décrivons ici les expériences que nous avons réalisées :
- 4 1'aide d'une galette de microcanaux

- 8 1'aide d'une plaquette de fibres gravée chimiquement.

Le schéma 53 et la photo 54 présentent 1l'ensemble du montage qui comprend :

un générateur de rayons X (raie CrKa, A= 2,29 R U =20 kV, I =20 mA)

. l'objet (grille au pas de 80 pm) en contact avec le détecteur.
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Microtubes
remplis de scintillateur Film

Grille—ob jet

Miroir
de renvoi

TUBE X Objectif
Cr K« de microscope

Fiqure 53 : Schéma du dispositif expérimental de formation et détection
d'images a l'aide d'une galette de fibres scintillantes & coeur liquide

Figure 54 : Montage expérimental.

De gauche & droite : tube & rayons X, porte objet/galette scintillante,
objectif de microscope, miroir & 45 ©,
dépoli/porte-chassis de chambre photographique.
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. Un objectif de microscope formant 1'image de la face de sortie du détecteur.
Nous avons utilisé des objectifs métallographiques : 10X/0,18 et 20X/0,35.

. Un miroir de renvoi a 45 © pour protéger le film contre une éventuelle expo-
sition directe aux rayons X.

Le film pour 1'enregistrement de 1'image agrandie 5 a 25 fois.

Donnons quelques détails sur le montage et le réglage de 1l'ensemble.

a) Montage de 1l'objet et imprégnation du détecteur

Le porte-objet est un anneau sur lequel est tendue une membrane de mylar
aluminisé de quelques microns d'épaisseur. L'objet est ensuite collé sur cette
membrane qui sert également de miroir de renvoi pour la lumiére de fluores-
cence (cf. § B.2.3.4a). L'ensemble est ensuite déposé sur la matrice de micro-

tubes qui est remplie par capillarité (Fig. 55 et 56).

Membrane
Grille=-ob jet en mylar Anneau
aluminisé support

\
T

Microtubes
remplis de
scintillateur

Figure 55 : Principe du montage de l'objet : maintien par capillarité
contre la galette de microtubes remplis de scintillateur

Lorsque les canaux sont débouchants sur la face de sortie, le remplissage par
capillarité ne pose aucune difficulté, le réseau de microtubes se comportant
exactement comme un "buvard". Le porte-objet est alors maintenu par les forces
de mouillage uniquement, aucun mode de fixation supplémentaire n'est nécessai-
re. Dans ce cas, nous avons également ajouté sur la face de sortie une lamelle
couvre-objet de microscope (épaisseur : 0,47 mm) afin de minimiser 1'évapora-

tion du solvant.

- 139 -



Fiqure 56 : Barillet porte-galette scintillante avec 1'objet en conlact
sur son cadre en mylar aluminisé

Lorsque les canaux ne sont pas débouchants, nous avons utilisé une pré-impré-
gnation de la galette par la solution scintillatrice sous vide grossier. Le
porte-objet est ensuite maintenu par capillarité comme précédemment. Dans un
cas comme dans 1'autre, le nettoyage s'effectue sans difficulté majeure dans

un bain d'éther.

b) Réglages optiques ; exposition

L'objet et le détecteur en contact sont montés sur un barillet placé le
plus prés possible du tube X afin de perdre le minimum de flux disponible. On
ne peut pas descendre en-dessous d'une certaine valeur 4 la fois pour des rai-
sons d'encombrement, et parce gu'il faut respecter la condition de collimation
évoquée au paragraphe B.2.4.1. Dans notre cas, le rapport longueur/diamétre
des canaux du détecteur était de 1'ordre de 70 maximum

foyer-source de 1'ordre de 0,4 x 0,8 mm2, la distance minimale de travail est

; le tube X ayant un

donc de l'ordre de 5 cm : c'est celle que nous avons adoptée.
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Ensuite, sur le méme banc d'optique, est placé 1l'objectif dont on peut ajuster
la position par des mouvements fins dans les 3 directions. Enfin, 1l'emplace-
ment du film détermine le grandissement de 1'image. La mise au point s'effec-
tue en lumiére visible sur un dépoli de chambre en déplagant 1'objectif et en
observant 1'image des canaux de la face de sortie du détecteur. Le champ objet
utile est de l'ordre de 1 8 3 mm ; une des difficultés trés classiques consis-
te a optimiser la netteté sur 1'ensemble du champ, ce qui impose un réglage

délicat du parallélisme entre le plan image et le plan du film.

L'exposition aux rayons X s'effectue ensuite de la fagon suivante : le dépoli
de chambre est remplacé par un ch&ssis standard dont on retire le volet dans
1'obscurité. L'ensemble du montage est alors recouvert par la cabane de radio-
protection, puis on ouvre l'obturateur du tube X. L'exposition dure entre

5 minutes et 1 heure selon le grandissement et la sensibilité du film.

2.4.5 - Résultats aobtenus et commentaires

a) Galette de microcanaux au pas de 20 pm (tubes de 17,5 um)

La figure 57 (a et b) montre 1'image obtenue avec une grille en cuivre
(diamétre : 3 mm, pas : 80 pm) dans les conditions expérimentales suivantes :

. solvant de scintillation : 1 vol. Toluéne n = 1.585
1 vol. Bromonaphtaléne -
objectif : 10X/0,18
grandissement : 15

temps de pose : 1 H ; film 400 ASA.

Commentaires

Sur la figure 56a, la perte de résolution en bord de champ est due uniquement
4 la limitation par le champ d'image nette de 1l'objectif utilisé. Sur la
figure 56b, on peut voir que la résolution est de l'ordre de 1 canal, ce qui
tend a prouver l'efficacité de la sélection de la lumiére guidée par 1'ouver-
ture numérique de 1l'objectif. Ici, les paramétres angulaires d'acceptance sont

les suivants

I+

R

indice de gaine : 1,57 0,01

1,585 + 0,003.

1t

indice de coeur :
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Figure 57a : Image d'une grille (@ : 3 mm) de pas 80 pm & 1l'aide d'un réseau
de microtubes scintillateurs au pas de 20 pm. La perte de résolution en bord
de champ provient de la limitation par le cercle d'image nette de 1'objectif

de microscope utilisé (10X/0,18) pour la détection de 1'image.

S P d

Figure 57b : Agrandissement de la vue précédente permettant d'estimer
la résolution du dispositif. Diamétre des tubes : 17,5 pm
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Figure 58a : Image d'une grille (B : 3 mm) de pas 80 pum a 1'aide d'un réseau
de microtubes scintillateurs au pas de 10 pm obtenue par attague chimique
d'une plaquette de fibre optigues conductrices d'images. La encore, la résolu-
tion n'est limitée en bord de champ que par l'objectif de microscope (20X/0,35)

Figure 58b : Détail de la vue précédente permettant d'estimer la

résalution qui est de l'ordre de la dimension d'une fibre, soit 10 pm
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Compte tenu de 1'incertitude sur les indices, l'ouverture sin eé du systéme
(mesurée dans 1'air) est comprise entre 0,08 et 0,30, la valeur moyenne étant
de 1'ordre de 0,2. L'adaptation avec 1l'objectif d'ouverture 0,18 est donc

trés approximativement réalisée, ce qui est important ici vu que la galette de

microcanaux ne contient pas de fibres noires intersticielles.

b) Plaquette de fibres optiques au pas de 10 pum creusée par attaque

chimique

La figure 58a et b) présente 1'image aobtenue avec un objet analogue (grille
au pas de 80 um) dans les conditions suivantes :
objectif : 20X/0,35
grandissement : 25

temps de pose : 1 H ; film 400 ASA.

Commentaires

Dans cette expérience, la résolution est également de l'ordre de 1 canal

soit 10 pm. La différence par rapport au cas précédent est la présence des
fibres noires intersticielles qui tendent a limiter la diffusion de la lumiére
d'une fibre & 1'autre. Néanmoins, malgré 1'utilisation d'un objectif d'ouver-
ture numéfique plus élevée (0,35), la grande différence d'indice entre le
verre de gaine (1,48) et le coeur scintillateur (1,585) conduit & une limita-

tion par 1'optique d'imagerie.

En effet, pour n, = 1,585 et n, = 1,48, on a* sin 95 = 0,57 > 0,35.

G

c) Efficacité quantique de détection

La mesure directe de 1'E.Q.D. de l'ensemble du détecteur est délicate car
elle requiert des mesures en comptage de photons X et Visible. Nous nous pro-
posons ici de fournir une estimation approchée de 1'E.Q.D. dans l'expérience
b) en tenant compte des paramétres accessibles directement ou par des tables
qui sont :

- les caractéristiques d'émission du tube [87,88,89]
- la géométrie du systéme optique : grandissements, ouvertures numériques

~ la sensibilité du film et le temps de pose [90}.

* La présence d'extrémités de fibres non débouchées d'indice élevé (n& = 1,87)
ne modifie pas cette analyse puisque lors de la réfraction la quantité ng.sin6g,
est conservée.
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Les donnédes ainsi obtenues sont résumées dans le tablead 8 suivant (détails a

1'annexe 4)

n désigne le rendement de conversion X + visible

G désigne le nombre moyen de photons visibles émis dans tout 1'espace par pho-
ton X incident

T désigne le facteur de transmission du systéme imposé par 1'angle de collec-
tion maximal du systéme fibres/optique d'observation.

Eclairement disponible : 1,4 x 108 photons.cm‘z.s‘l

“Flux recu par cellule de 1Ux1me2 : 140 photons.s“l

Epaisseur permettant, a 2,29 A,

Rayons d'absorber 90 % du rayonnement dans
X un mélange de 50 % de Toluéne et
50 % de Bromonaphtaléne : 275 pm
Epaisseur du dispositif : environ 300 pm

(creusé sur une face)

Nombre maximal de photons visibles

(A = 0,4 p) créés par un photon X

d'aprés la conservation de l'énergie

(A= 2,29 &) : Gmax =1 750
Visible

Nombre de photons visibles

(» = 0,4 p) recueillis sur le film,

par photon X incident : nGT = 5

Efficacité de collection maximale
de 1 % (ouverture : 0,12, pas de miroir de renvoi)

max a 6 % (ouverture : 0,35, + miroir de renvoi)

Tableau 8

Paramétres expérimentaux pour l'estimation de 1'E.Q.D. du détecteur

Connaissant le produit (nGT) dans nos conditions de travail, nous

expérimental
nous proposons d'estimer le rendement de conversion n et 1'E.Q.D. de l'ensem-
ble du détecteur compte tenu des valeurs possibles pour le facteur de trans-

mission expérimental T, ce dernier étant compris entre 1 % et 86 %.
b
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Puisque nous savons voir annexe 4) que (nGT) = 5, que G < Gm

expérimental ax
=1 750 et que T < Tmax = 6 %, on en déduit une borne inférieure pour 1'esti-
mation de 1'efficacité de conversion n :
(nGT) .
n > expérimental (64)
G T
max — max

D'autre part, comme on sait que l'efficacité n est par définition < 1, il est

nécessaire que

GT > (nGT)

expe€rimental =3 (65)
ce qui signifie qu'il y a plus que quelques photons visibles détectés par pho-

ton X incident.

D'aprés notre étude faite en introduction au chapitre B1, on sait que dans ce
cas 1l'efficacité quantique (EQD) de 1'ensemble du processus conversion/
collection est trés voisine de l'efficacité de conversion 7. D'od finalement,

d'aprés (64), en remplagant par les valeurs numériques expérimentales :

£QD=n5 — 2 (66)

1 750 1
max

avec T = % a 6 %. ]
max Bty

ce qui conduit 3 une estimation de 1'E.Q.D. minimale comprise entre 5 % et
30 %.
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d) Conclusion

De ces expériences, nous pouvons tirer les conclusions suivantes
. 11 est possible d'atteindre 10 pum de résolution

bien qu'il soit difficile d'estimer précisément 1'E.Q.D. sans avoir re-
cours au comptage de photons, on peut comparer favorablement 1'ordre de gran-
deur de 1'EQD du détecteur 4 fibres scintillantes (trés certainement supérieu-

re a4 10 %) a celle d'une plaque photographique a grains flns exposée aux

rayons X dans les mémes conditions (de 1'ordre de 0,1 %).

le dispositif a fonctionné avec des flux de l'ordre de 108 photons.cm'z.
s’l, ce qul est tres nettement supérieur 4 ce que peuvent recevoir les détec-
teurs A amplification interne (galette de microcanaux, chambre proportionnelle

multifils).

2.5.5 - Les améliorations possibles

a) Résolution spatiale

I1 semble théoriquement possible d'atteindre une résolution égale a celle

des meilleures plagues de fibres disponibles sur le marché : soit 5 um.

La difficulté consiste & trouver un réseau de microtubes assez fin. Si la mé-
thode d'attaque chimique donne de bons résultats jusqu&-d48-ym; il semble que
par ce procédé il soit extrémement difficile de déboucher des fibres de 5 pm
sur une longueur supérieure d quelques dizaines de microns ; le temps d'atta-

que devient trop long pour que les gaines ne soient pas détruites également.

b) Rendement lumineux global et efficacité quantique de détection

Dans sa forme actuelle, il faut tenir compte du fait que le mélange utilisé
a un rendement de scintillation trés inférieur (d'un facteur 5 & 10 environ)
au scintillateur non modifié par adjonction de bromonaphtaléne. Néanmoins,
1'influence de ce dernier constituant sur 1'E.Q.D. du détecteur n'est pas for-
cément mauvaise j; bien que 1'absorption dans 1'U.V tende & diminuer le nombre
de photons visibles, nous avons vu que ce facteur a peu d'influence du moment
que le nombre "d'événements' détectés par photon X incident reste constant. De
plus, le brome améliore considérablement le pouvoir d'arrét (absorption X) et

lt'efficacité de collection (indice de réfraction) du détecteur. ’ ks
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I1 serait trés intéressant de pouvoir utiliser d'autres matériaux tels que les
plastiques afin d'améliorer la différence d'indice entre le coeur et la gaine
sans utiliser d'additifs halogénéds. En ce qui concerne le pouvoir d'arrét, une
solution utilisée dans le domaine des détecteurs de particules de haute éner-
gie consiste a ajouter des sels d'étain (élément de numéro atomique Z élevé)

dans le scintillateur, ce qui ne semble pas '"empoisonner" la scintillation.

11 serait aussi possible de cette fagon d'utiliser le détecteur dans le domai-

ne 10 - 50 keV sans étre obligé d'augmenter trop l'épaisseur.

- L'image etait agrandie d'un facteur 10 a 25, afin de bien apprécier les
limites de résolution du dispositif, ce qui tend a diminuer 1'éclairement dans
1'image finale d'un facteur 100 & 600 par rapport a une détection & grandis-

sement 1.

- Enfin la détection photographique utilisée dans le visible n'est pas la
fagon la plus efficace pour enregistrer 1'image : l'efficacité quantique équi-

valente des films 4 A = 0,4 um est de 1l'ordre du pourcent [91].

I1 est donc souhaitable, pour cette raison, et afin d'utiliser une détection
d'image en temps rdel, de remplacer le film par un récepteur photoélectronique
plus efficace : par exemple un intensificateur d'images couplé a un détecteur

CCD. Cette question sera abordée au chapitre suivant.

CONCLUSION DU CHAPITRE 2

Dans cette partie, nous nous sommes efforcés d'aborder les différents aspects
théoriques et expérimentaux de la détection de rayons X par un écran a fibres
scintillantes. Bien entendu, un certain nombre de problémes ne sont pas réso-
lus, en particulier le probléme théorique des fuites de lumiére d'un canal a
1'autre lorsque les fibres atteignent 10 pm et moins. Néanmoins, nous pensons

avoir pu montrer clairement

- 1'intérét du dispositif dans 1'amélioration du compromis flux/résolution, en
particulier au-delda de 10 keV,

- qu'il est possible d'atteindre 10 pm de résolution avec quelques précautions

(fibres noires, ouverture limitée de 1'optique d'agrandissement-), e
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- qu'un tel dispositif peut fonctionner avec des flux élevés (une étude expé-—

rimentale des phénoménes de vieillissement restant a faire).

Il nous faut maintenant étudier 1'intégration d'un dispositif analogue 3 celui
que nous avons réalisé dans un détecteur d'images X quantitatives en temps

réel.
Le chapitre 3 a pour but de proposer des possibilités d'applications avec le

rayonnement synchrotron qui est, par son faisceau quasi-paralléle et son haut

flux, particuliérement adapté a un détecteur a fibres scintillantes paralléles.
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CHAPITRE 3

APPLICATIONS DE L'ECRAN HAUTE RESOLUTION
A FIBRES SCINTILLANTES

INTRODUCTION

Au début de la partie B, nous nous étions fixé comme but d'étudier la possibi-
lité de former des images X en temps réel. Or, dans les expériences présentées
au chapitre précédent, nous avons utilisé une détection photographique, par

raison de commodité et de simplicité.

Dans un premier paragraphe, nous étudierons donc les possibilités d'associer
un écran a fibres a un détecteur électronique afin d'obtenir une image numé-

rique.

L*intérét de la conversion X + visible est qu'on ramene le probléme d'imagerie
X & celui d'une détection d'image visible : mais 1'image ainsi convertie cor-
respond & des niveaux de lumiére trés faibles qui, dans la plupart des cas, ne

peuvent pas é&tre correctement détectés sans un amplificateur de brillance.

Nous examinerons les flux disponibles en vue du couplage & un détecteur de

type mosaique CCD.

Nous étudierons ensuite des possibilités d'application avec le rayonnement

synchrotron.
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3.1 - ACQUISITION NUMERIQUE DE L'IMAGE

3.1.1 - Niveaux de lumié€re disponibles

Dans 1'expérience préliminaire décrite au chapitre précédent, les caractéris-

tiques photométriques étaient les suivantes (voir annexe 4) :

. Eclairement X disponible : (utilisation d'un tube X classique)

1,5 x 108 photons em=2.s57t

. Eclairement dans 1'image visible sur le film (A = 0,5 p) :
E=5x 1077 Wom?

. En unités visuelles (600 lumens par watt)
F =3 x 107° lux.

Ces chiffres sont & comparer aux spécifications des amplificateurs de brillan-

ce récents [92] :

niveau de bruit équivalent & l'entrée : 10-° 1ux

. . -3
niveau de fonctionnement moyen : 10 lux
(correspond a une scéne éclairée par le ciel nocturne étoilé sans lune)

gain lumineux : 1 000

Dans sa forme actuelle, 1'image est donc difficilement exploitable, néanmoins
il nous semble tout & fait possible (en conservant leﬁtubﬁﬂgﬁclassique) de

gagner un facteur 100 sur le rendement lumineux de la fagon suivante :

optimisation du scintillateur : en effet 1'adjonction de bromonaphtaléne

fait perdre un facteur 10 environ au rendement de scintillation.

réduction du grandissement : en passant de x 25 a x 8 (pour une méme ouver-
ture numérique objet) on gagne un facteur 10 en éclairement. Ceci suppose
un détecteur final de résolution spatiale suffisante et donc un grand
nombre de pixels pour conserver l'avantage du grand champ (voir plus bas

§ B.3.1.3).

Avec le rayonnement synchrotron, 1l'éclairement X va passer de 108 ph..cm‘z‘,s“'l

a 10'? - 1ot ph.cm'z.s“l, ce qul peut permettre de détecter 1'image, méme

sans amplificateur de brillance, selon la sensibilité du détecteur utilisé.
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3.1.2 - Caractéristiques des détecteurs CCD ,

a) Fonctionnement

Rappelons briévement le fonctionnement d'un tel dispositif. Le détecteur se
comporte comme une rangée de photodiodes associédes a8 un condensateur. Chaque
photodiode se comporte comme une source de courant photoélectrique. La charge
de chaque photodiode est recueillie dans un condensateur aprés transfert par
le registre de décalage associé€ a la ligne correspondante. La charge de chaque
condensateur est mesurée, puis remise 4 zéro périodiquement, 1'intervalle
entre deux lectures correspondant au temps d'intégration. Le schéma fonction-

"

nel d'une cellule désignée habituellement sous le nom de "“pixel" est donc le

civant (Fia  S9
pETS R St 2 \F e <7
Photons
visibles Création -
de paires A Ampli de |
/\ électron— —> ] Charges U
\/ / ; trou C " S
£QD ' | | "“
Flux: N

lJS =4<Vj/[V

Figure 59 : Schéma fonctionnel d'un élément d'image dans un détecteur CCD

Nous nous référerons a un détecteur CCD uniligne de fabrication récente [93]

afin de fixer .les ordress~€s=gsandeur ci-dessous (Tableau 9)

Caractéristiques photométriques du détecteur TH 7802 [93]

Résolution spatiale éléments de 13 x 13 umz au pas de 13pm
EQD 3 400 nm (& 600 nm) n' =50 % (80 %

Sensibilité A 400 nm (& 600 nm) 1 Voud=tiem=? (3 v.pd-l.em?)
Saturation en volts (sortie) 1,2 V

Saturation en électrons* (entrée) 1,6 x 106 électrons par pixel

Facteur de conversion¥ K =17,5x 10-7 volts par électron

Tension d'obscurité (sortie) a 25°C

. = 0,5 mV (valeur moyenne)
pour un temps d'intégration ti=1Ums

soit -
en électrons & l'entrée (ti = 10 ms) 670 électrons

* valeurs que nous avons recalculées d'aprés les données du fabricant

Tableau 9 : Caractéristiques photométriques du détecteur uniligne
CCD Thomson TH 7802 [93] ’
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La détection de signaux lumineux faibles & 1'aide d'un récepteur de type "CCD"

se heurte aux limitations suivantes :

- existence d'un courant d'obscurité additif par rapport au courant photo-
électrique.
conséquence : le temps d'intégration ti est limité au temps au bout duquel
le signal dd au courant d'obscurité atteint une certaine fraction (considé-
rée comme maximale) de la tension de saturation

= 0,2 s 4 25 °C pour une tension d'obscurité de 0,05 mV par
signal utile - 100)

ici : t.
( i, max

milliseconde, en prenant une limite

signal d'obscurité

I1 est possible de soustraire le signal d'obscurité du signal enregistré pour
1'exploitation quantitative. Cette procédure ne permet cependant pas de
s'affranchir des fluctuations de courant d'obscurité, proportionnelles & la
racine carrée de ce courant (bruit de grenaille).
* Reméde possible :
Refroidir le détecteur [93,94]
M. Fauconnier indique dans sa thése [94] la formule suivante pour la dépen-
dance du courant d'obscurité en fonction de la température :

I(T) = I, exp {- *E—} (67)

kBT

avec les valeurs numériques suivantes :

E=0,7eV E/ky=8,2x 10° K (ky. = cste de Boltzmann)

La figure 60 indique, en fonction du temps d'intégration, la température
4 laquelle il faut refroidir le détecteur pour diminuer le signal d'obs-
curité (valeurs numériques pour le TH 7802 exprimées en électrons par
pixel). On constate qu'il n'est pas indispensable de refroidir 4 la tem-
pérature de 1'azote liquide pour avoir une bonne réduction du courant

d'obscurité, un refroidissement par effet Peltier peut suffire*.

- autres bruits électroniques (pour mémoire)
. bruit dd 4 1'efficacité partielle des registres a4 transfert de charges
bruit de 1l'ampli de charge

bruits de commutation et d'échantillonnage.

* En pratique, la nécessité d'avoir une excellente régulation thermique pour
maintenir le gain de l'électronique constant modifie cette analyse puisque
1'effet Peltier seul n'assure pas de régulation si la source chaudé n'est
pas elle-méme thermostatée.
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Température (°C)

._10____
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—30 - 100 éloctrons
__.40 —
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80 ~= \
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Temps d”intégration (ms)

a : Refroidissement nécessaire pour un signal d'obscurité donné

Signal d’obscurité(électrons)

RoRA!

_ °c/
1000 /////////////

1 00+
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G
O
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Temps d’intégration (ms)

b : Signal d'obscurité pour différentes températures

Figure 60 : Influence de la température sur le signal d'obscurité
pour le CCD Thomson TH7802 suivant 1'expression (67)

avec : I =6 x 10° électrons par pixel et par ms, E/k = 8,2 x 103 K
d'aprés [93] et [94]
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b) Détection d'une image issue d'une conversion X-visible

Fixons maintenant les ordres de grandeurs des temps d'intégration en suppo-
sant qu'on cherche & détecter 1'image issue d'une conversion X » visible dans

les conditions suivantes :

Eclairement X disponible : Eo (photons X.cm=2 .57 1)

Nombre de photans visibles N = nGT (notations du § B.2.4.4c)
par photon X 1incident

Grandissement optique intermédiaire g

Eclairement visible E¢ (photons visibles.cm"z.s"l)

On a les relations suivantes

N E
0

E, = (68)
¢ gz

Supposons que 1'image ainsi formée soit regue par un détecteur CCD de caracté-
ristiques suivantes :
surface de chaque cellule : S (en cm?)
£QD : 0n'
facteur de conversion : K (en volts de sortie par électron d'entrée)
tension de saturation VSat
La tension de sortie V du dispositif sera donc égale, pour un temps d'intégra-

tion t. a :

i
V = EO . N . 5 - n' . K ti (69)

Le temps d'intégration maximal est donc égal & :

\ 92
¢ - sat (70)

isat g N.S . . K
O

D'autre part, le temps d'intégration limite t imposé par un signal d'obscu-

lim
rité égal a la fraction 1/r du signal & saturation s'écrit, d'aprés l'expres-

sion (67) :

v
t.. () = __sat exp {+ E }

= (71)
lim
K.r.IO kB (6 + 273)

6 étant la température en degrés Celsius.
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les abaques de la figure 61 permettront de mieux fixer les ordres de dgrandeur
des temps d'intégration tisat’ sachant que les temps trop longs sont inexploi-

tables a8 cause de la présence du courant d'obscurité (droites-limites tl sur

im
la figure 61).

es valeurs numériques utilisées sont les suivantes :

surface : S =13 x 13 pmz pour un pixel

£.Q.D. du CCD : ' = 50 % (dans le bleu)

facteur de conversion K =7,5 x 10-7 volts de sortie par électron
a 1l'entrée

tension de saturation : v = 1,2V
sat

rendement de conversion X + visible : N = de 3 3 100 photons visibles
par photon X incident

grandissement optique : g =de 1 a 20 fois

éclairement X : E_ = de 10%% a 10 photons )(.cm“z/s"l
o P

constante de courant d'obscurité : I, = 6 x 1013 électrons par pixel et par

ms (correspond 4 670 électrons par pixel pour 10 ms d'intégration a 25 °C)
tension de saturation

signal d'obscurité admissible

r = 100

constante d'activation : E/kB = 8,2 x 10% Kelvins.

Conclusion sur la détection par mosaique CCD

Par rapport & notre expérience préliminaire (1 H de pose sur film, grandisse-
ment 10 4 20, source X classique), on peut résumer ainsi les gains en temps de
pose qu'on peut espérer en microscopie pure (le cas de la microanalyse sera
étudié au § B.3.2.1).

rayonnement synchrotron : gain de 10° et plus par rapport au tube classique

grandissement 5 au lieu de 20 : gain de 16

détection par CCD (E.Q.D visible supérieure & 50 %) au lieu de la détection

photographique (E.Q.D visible de 1 %) : gain de 50.

Ce qui conduit, pour un rapport signal/bruit donné & un gain en temps de pose

de 1'ordre de 106, c'est-a-dire des temps de pose de 1'ordre de la millisecon-
de. Cette estimation est certainement optimiste car il y a certainement d'au-

tres sources de pertes non prises en compte. D'autre part, notre but étant 1la
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microscopie quantitative (et non pas la détection d'objets & transmittance
binaire), il est nécessaire de compter un grand nombre de photons afin que

1'image ait un rapport signal/bruit trés supérieur a 1'unité.

Rappelons pour cela les caractéristiques des images photographiques que nous

avons enregistrées directement en rayons X

E.Q.D des plaques holographiques en rayons X : 0,2 % environ
Temps de pose a saturation en rayonnement

synchrotron monochromatique : 5 minutes environ

pour un éclairement de : 4 x 1010 photons.cm"z.s‘l
Soit une lumination X maximale de : N = 1,2 x 1013 photons.cm‘2
Rapport signal/bruit dans ces conditions, paour une cellule de surface S =
10 x 10 pm? :

S/B = YN.S.EQD = 150

Dans des conditions d'éclairement X identiques, étudions une détection par un
écran haute résolution couplé a un CCD de caractéristiques analogues a celles
de la figure 61

Pour 4 x 10%° photons.cm‘z.s‘l

incidents, en recueillant 10 photons visibles
par photon X (au grandissement 5), le temps d'intégration requis pour saturer
le détecteur est de 100 secondes environ. (Un tel temps n'est utilisable qu'en

refroidissant le CCD a -40 ©°C).

En prenant une EQD totale (écran + CCD) égale a 10 %, il vient, pour 100 se-
condes d'exposition et pour une cellule d'analyse de surface S = 10 x 10 um2 :

lumination X : &4 x 1012 photons.cm‘2

S/B = /N.S.EQDtotale = 630
Mais le gain en rapport signal/bruit sera surtout intéressant si les flux X
disponibles sont multipliés par un facteur 10 a 100 ; dans ce cas, le temps
de saturation du CCD tombe entre 1 et 10 s, ce qui permet d'envisager une
acquisition de type "multi-trame" en additionnant en m€moire plusieurs mesures
consécutives séparées par une remise 4 zéro du détecteur. On peut de cette
fagon (sous réserve que le signal d'obscurité soit négligeable) améliorer le
rapport S/B comme la racine carrée du nombre de "trames", possibilité qui
n'existe pas bien sdr avec une plaque photographique. (Le calcul du rapport
S/B pour un CCD en acquisition de type "multitrame'" est détaillé un peu plus
loin au § B.3.2.1a).
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Temps d’intégration maximum

(secondes)

Limitation imposée par

un signal d‘obscurtté

égal & 1% de la saturation,
pour différentes températures

Grandissement
G=10

Temps d’intégration maximum
(secondes) Limitation tmposée par

un signal d‘obscuritté

6gal & 1X de la amturation,

1 000~ pour différentes températures

Nombre de photons visibles
recueillis par photonX
N=10

Q.
O
Q.
Q.
n
Q.
w
Q.
8.\

Figure 61 : Temps d'intégration tisat nécessaire avec un CCDO TH 7802
pour l'acquisition de 1'image issue d'une conversion X + visible en faonction
de 1'éclairement X disponible, suivant les expressions (70) et (71)

a : grandissement optique intermédiaire égal & 10
nombre de photons visibles recueillis par photon X : de 3 a 100

b : grandissement optique intermédiaire de 1 38 20 fois
nombre de photons visibles recueillis par photon X : 10

Les autres valeurs numériques sant données dans le texte.
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3.1.3 - Conservation de .la résolution spatiale

Si 1'écran 4 haute résolution (~ 5 & 10 um) est couplé a& un détecteur d'images
de résolution plus faible, il faut agrandir optiquement 1'image issue de la

premiére conversion X + visible pour attaquer ce détecteur.

Dans le cas d'une barrette CCD de 16 pum de résolution, on peut penser qu'un
facteur de grandissement dans le rapport de la dimension des cellules de réso-

lution est suffisant.

Mais une difficulté supplémentaire survient @ cause de la structure réticulai-
re des &léments qu'on cherche & coupler : galette de fibres, galette de micro-
canaux (dans un intensificateur intermédiaire), mosaique CCD finale. Des phé-
noménes de "moiré" pratiquement incontrdélables apparafssent par suite du che-
vauchement des différentes cellules d'image. Un alignement méme soigné des
deux structures n'est pas réalisable & cause de la régularité insuffisante des

réseaux de fibres optiques (distorsion, dislocations, ...).

De ce fait, l'image finale risque d'étre entachée d'artefacts génants. Dans
les imageurs & fibre utilisant une détection photographique, une méthode clas-
sique dite de "fibre dynamique' consiste & faire vibrer la plaque de fibres en
conservant fixes les positions relatives de l'image d'entrée et du film. Cette
méthode nous semble difficilement applicable & notre probléme. Le seul moyen
simple de réduire ces artefacts est d'augmenter le rapport d'agrandissement

intermédiaire.

La contrepartie de 1'agrandissement optique, c'est la réduction de l'éclaire-
ment disponible, dans le rapport inverse du carré du grandissement, ce qui
tend a8 augmenter l'importance relative des effets du courant d'obscurité. Le

champ diminue également pour un CCD final donné.

I1 pourra donc étre difficile de détecter 1'image 4 1'aide d'une barrette CCD
lorsque la source est un tube classique, dont la faible luminosité implique
1'utilisation d'un amplificateur de brillance & galette de microcanaux. Dans
le cas du rayonnement synchrotron od le flux est suffisant, seul reste le cou-
plage entre l'écran & fibres et le détecteur CCD et de ce fait les effets de

moiré seraont beaucoup moins génants.
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3.2 - APPLICATIONS AU RAYONNEMENT SYNCHROTRON

Les développements des sources synchrotron (en particulier les onduleurs) vont
conduire & obtenir dans les prochaines années :

des flux de plusieurs ordres de grandeur supérieurs a4 ceux des sources syn-
chrotron de 1ére génération (& aimants de courbure uniquement)

une meilleure collimation du faisceau : réduction de la divergence anqulai-
re (onduleurs) et diminution des dimensions des paquets d'électrons (donc
de la surface apparente de la source)

du rayonnement disponible en X durs (onduleurs) od 1'écran a fibres présen-
te le plus d'avantages.

Pour toutes ces raisons, les limitations de la qualité d'image imposées a
1'écran & fibres par les générateurs classiques (flux trop faibles, collima-
tion insuffisante) semblent pouvoir étre surmontées & 1'aide des nouvelles

sources synchrotron.

Cependant les trés hauts flux risquent de poser des problémes de dégradation
et de saturation des scintillateurs quels qu'ils soient (verre, plastique,
liQUide), ainsi que de destruction des échantillons observés, surtout s'il
s'agit de cellules biologiques ou d'organismes vivants ; mais pour 1'instant
il est difficile de prévoir 1'évolution des éventuels détecteurs a fibres pour

résister au rayonnement.

Parmi les applications possibles, nous avons retenu les suivantes (liste non
limitative) :

microscopie de contact et microanalyse

micro-angiographie

autres applications au rayonnement synchrotron : par exemple topographie X

3.2.17 - Microscopie de contact et microanalyse chimique & grand champ

a) Améliorations par rapport d la détection photographique

11 s'agit d'étendre les résultats obtenus avec des plaques photographiques

(partie A de ce mémoire) qu'on peut résumer ainsi :
- champ : non limité par le détecteur

- résolution spatiale quelques microns avec les plaques holographiques
(images non quantitatives)

S a 10 um (images numérisées)
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- Temps total d'acquisition d'une paire
d'images 256 x 256 points, 5 x 5 mm?
enreqgistrement : 5 4 10 minutes (champ de 3 cmz)
numérisation : 10 minutes
- Sensibilité pratique
en microanalyse chimique : environ 1 %

(échantillon de 30 pm d'épaisseur

densité 4, détection du fer au seuil K)

Discutons maintenant les possibilités offertes par la détection a l'aide d'un

dcran a4 fibres haute résolution :

- champ : péﬁt atteindre des surfaces de 1l'ordre de plusieurs cm2, ce qui n'est

pas vraiment une limitation vu la surface utile du faisceau synchrotron (2 a

3 em?).
- résolution spatiale : 5 a 10 pm

- temps d'acquisition et sensibilité en microanalyse :
Ces deux notions sont liées, puisqu'il est théoriquement possible d'amélio-
rer le rapport signal sur bruit en faisant fonctionner le détecteur avec un
temps d'intégration suffisamment long.
En effet, rappelons l'expression de la masse surfacique minimale détectable

par absorption différentielle au voisinage d'un seuil

Mg = = (72)
/N A(p/p)
6mmini : masse surfacique minimale détectable (en g.cm’z)

D = rapport signal/bruit minimum (seuil de détectivité)
N = nombre de photons regus dans la cellule de résolution

A(p/p) = saut du coefficient d'absorption au seuil considéré (en cmz.g‘l)

Pour un méme temps d'exposition, l'utilisation d'un écran a fibres (EQD de
10 4 20 %) permet de gagner un facteur 100 et plus sur le nombre de photons
regus par rapport a4 la détection photographique directe des rayons X avec une

plaque haute résolution (EQD ~ 0,1 %).

D'aprés 1l'expression (72), on peut donc espérer une amélioration de la sen-
sibilité ultime de la microanalyse d'absorption dans le rapport des racines
carrées de 1'EQD, soit un facteur 10 & 15 toutes choses égales par ailleurs

(dimension de la cellule d'analyse, temps d'exposition).

- 162 -~



Reprenant le calcul fait & la partie A, § A.3.1.2, sur la sensibilité de
détection du fer au seuil K dans un échantillon de 30 um d'épaisseur, densité

4, on trouve les résultats suivants (Tableau 10)

i ) Limite de détection
Temps de pose nécessaire

nombre (signal/bruit = 1)
éclairement X incident
de photons 12 2 1 en concentration
10 ph.cm' .8 .
regus dans Fer, au seuil K.
EQD du détecteur : 20 % d =4

une cellule échantillon

e = 30 pum

cellule d'analyse : 10 x 10 pmz
(en masses surfaciques)

10" 50 millisecondes 0,5 % (5 x 10> g/cm?)

6 ar -6 2
10 5 secondes 0,05 % (5 x 10~° g/cm?)
108 500 secondes 50 ppm (5 x 107 g/cm?)

Tableau 10 : Limites ultimes de détection en microanalyse d'absorption X
différentielle avec le rayonnement synchrotron

Il est néanmoins nécessaire de tenir compte des limitations imposées par la
détection lumineuse de type CCD, en particulier 1'influence du courant d'obs-

curité.

Comme il est toujours possible de soustraire la valeur moyenne du signal
d'obscurité au signal enregistré, les limites ultimes de détection sont
données
par le bruit de photons pour un temps d'analyse donné
. par les fluctuations du courant d'obscurité

. par les bruits de commutation et d'échantillonnage.

Nous nous intéresserons aux deux premi€res sources de bruit qui sont plus

aisdes a estimer.
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Pour étudier 1'influence du signal d'obscurité, nous rappellerons ici un cal-
cul classique donnant le rapport signal sur bruit lors de 1l'acquisition d'un
signal (statistique poissonnienne) avec un bruit additif, lorsqu'on additionne
plusieurs mesures comme c'est le cas dans un détecteur CCD en acquisition

"multitrame".

Si S.l est le signal (nombre d'électrons recueillis) résultant de la superposi-
tion du signal photoélectrique vrai Ei et d'un signal d'obscurité Bi’ on a
pour le signal total résultant de la superposition de N mesures :

N

5= ) (€, +8;)
1=

Ces processus étant statistiquement indépendants, les valeurs moyennes et les
variances s'ajoutent :

— N
S= )] E;+B,
i=

1
N

2 2 2
L Bi

.+ O
jz1 ©l

Supposant une statistique poissonnienne, il vient

Introduisant le signal utile § Ei par soustraction de la valeur moyenne du
courant d'obscurité, il vient finalement

signal _ Z EE_ (7%)

bruit v 2(E; +B,)

Pour simplifier, nous supposerons que les E;_et g;_sont identiques, d'od :

signal N E 1

- _ UNE .

bruit v NE + NB Y 1 + B/E

On voit que le rapport signal sur bruit s'améliore comme la racine carrée du

nombre de trames.
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De plus, l'influence du bruit d'obscurité est faible puisqu'en pratique avec
E = 10" a 10° électrons et B = 500 électrons, 1'écart au détecteur idéal
(5/B = ¥NE£) introduit par le facteur !

1 +

4

n'excéde pas quelques pourcents.

Ml

lLes facteurs limitatifs seront donc imposés par des bruits de commutation et
d'échantillonnage que seule une €étude expérimentale permettrait de chiffrer

raisonnablement.

Signalons pour terminer une limite pratique supplémentaire de la sensibilité
en microanalyse lorsqu'on cherche simultanément & voir une image de 1'objet.
Comme on ne peut pas prévoir od se trouveront les concentrations de 1'élément

recherché, on éclairera tout 1'objet de la méme fagon, en interrompant 1'ac-

quisition d'une trame lorsque les pixels les plus "brillants" seront saturés.

De de fait, lorsque 1'élément recherché se trouve "caché'" sous une épaisseur
importante de substrat agissant comme un atténuateur, les pixels correspon-
dants donneront un signal trés inférieur & la saturation, pouvant étre noyé
dans le bruit. Ceci ne modifie pas la valeur de la masse surfacique calculée
qui résulte du rapport de 2 mesures, mais peut diminuer de fagon importante
(en moyenne sur toute 1'image) la sensibilité de la méthode par rapport & une

sonde ponctuelle.

b) Possibilités d'architecture pour un microscope quantitatif & grand champ
utilisant un écran a fibres scintillantes

Afin de réaliser une microanalyse par absorption différentielle au voisina-
ge d'un seuil, le systéme aobjet/récepteur doit &tre illuming en rayonnement X
monochromatique ; le dispositif le plus simple est le monochromateur & double
cristal plan qui permet & la fois un éclairage grand champ et une excellente

résolution en longueur d'onde.

Pour passer 4 1'acquisition quantitative de 1'image avec un récepteur "CCD"
uniligne, on peut envisager un autre mode d'éclairage, par analogie avec le
microscope @ balayage. Il s'agirait ici de focaliser le rayonnement suivant
une ligne (idéalement : de largeur égale & une ligne de 1'image soit 5 &

10 pm) et de détecter quantitativement cette image (aprés conversion X =+
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visible) & 1'aide d'une barrette CCD, en effectuant une translation de 1'objet

suivant 1l'autre direction.

Ce procédé aurait pour avantage de ne pas nécessiter de détecteur CCD bi-
dimensionnel, dont le nombre de pixels par ligne est plus faible. En outre,

il est courant de focaliser le rayonnement sur une ligne a 1l'aide d'un mono-
chromateur & cristal courbg ; mais il ne faut pas nédgliger le fait qu'en foca-
lisant le rayonnement, on augmente sa divergence angulaire dans le rapport
inverse du facteur de réduction de la focalisation. Or le détecteur a fibres
impose une limite & l'ouverture angulaire du faisceau d'éclairage (voir

§ B.2.4.1) pour que la résolution spatiale soit préservée.

En prenant les valeurs numériques réalistes suivantes :

ouverture du faisceau synchrotron : 2,5 x 10~* rd (soit 5 mm & 20 m)

dimension de source : 3 mm

diamétre des fibres :d = 10 pm
longueur des fibres : L =1 mm

soit une ouverture limite d/L = 1072 rd,

le facteur de réduction maximum est de l'ordre de 100, ce qui conduit & une

focalisation sur une ligne de 30 pm de large environ.

Rappelons enfin que le temps d'analyse pour un rapport signal sur bruit donné
est exactement le méme selon qu'on travaille en détection d'image directe ou
en balayage pourvu que dans ce dernier cas la focalisation du rayonnement
s'effectue sans pertes (ce qui est rarement le cas), et que les détecteurs

utilisés aient la méme efficacite€ quantique de détection.

En ce qui concerne la microanalyse d'absorption au voisinage d'un seuil, il
est possible de s'affranchir des problémes de superposition des deux images &
soustraire si l'acquisition s'effectue paire de lignes par paire de lignes ;

pour cela il faut commuter le monochromateur de part et d'autre du seuil,

avant de translater l'objet pour 1'acquisition suivante.
Tout ceci implique donc une infrastructure complexe (mécanique, électronique

rapide d'acquisition, ordinateur pilotant l'ensemble) qui demande & elle seule

une étude dépassant largement le cadre de cette these.
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c) Conclusion

Compte tenu des progrés récents {12—17] des microscopes X a8 balayage, quel

est 1'intérét du microscope grand champ utilisant un détecteur d'images ? A

notre avis, l'intérét est double :

d'abord, comme dans toute méthode de microscopie, il est intéressant de
disposer d'un champ de 1l'ordre du cm? lorsqu'on désire étudier les objets &
structure particuliérement complexe : considérer par exemple l'image de la
répartition du manganése ou du nickel (Fig. 22) que nous avans obtenue avec

un champ de 5 x 5 mn?). Par comparaison, le champ d'un microscope a balaya-

ge X [17] est de 1'ordre de 100 x 100 umz au maximum,

. Ensuite, "1la méthode de contact reste applicable méme en X cristallographi-
ques (énergie > 5 keV) od il n'est plus possible de focaliser le rayonne-
ment sur des taches inférieures a4 la dizaine de microns. En effet, dans la
plupart des microscopes X a4 balayage en cours de développement, la tache de
focalisation est obtenue a 1'aide d'une zone de Fresnel qui ne peut fonc-
tionner qu'en X mous (énergie < 1 keV). Or l'utilisation de rayonnement X
plus pénétrant permet 1'étude d'échantillons épais et absorbants tels que
ceux rencontrés en géologie et en métallurgie, dont on ne pourrait pas

faire une image en X mous.

3.2.2 -~ Micro-angiographie

a) Principe

La micro-angiographie est une application médicale de la microanalyse

d'absorption au voisinage d'un seuil. Rappelons-en les principes [95].

En radiographie médicale classique, il est souvent nécessaire d'injecter un
“"colorant" de numéro atomique Z élevé (appelé "liquide de contraste") afin

d'augmenter sélectivement le pouvoir d'arrét de 1'organe 3 observer.

Afin d'améliorer le contraste des images des vaisseaux sanquins, la méthode
consiste & injecter des dérivés iodés (Z = 53) dans le sang et de procéder
ensuite avec les vaisseaux comme dans la méthode d'absorption différentielle
au voisinage d'un seuil ; 1'élément étant ici l'iode au seuil K (33,16 keV).

Aprés soustraction-des images, on reconstitue une cartographie des vaisseaux
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avec une qualité meilleure et une dose d'irradiation plus faible qu'une métho-

de classique basée sur l'absorption simple.

Seul le rayonnement synchrotron permet d'envisager cette méthode & cause de la

nécessité de travailler en rayonnement monochromatique accordable (AA/A = 1 %)

b) L'apport d'un détecteur haute résolution 4 fibres scintillantes

Nous avons montré, en particulier aux énergies X supérieures a 10 keV, le
gain important en E.Q.D. du scintillateur a fibres par rapport a8 une poudre
classique. Pour 1'instant, la résolution en imagerie médicale est, au mieux,

de 1'ordre du mm, et c'est également le cas en micro-angiographie [95].

Rappelons les limites de résolution en imagerie de contact pour un objet de
20 cm d'épaisseur, a 33 keV (0,4 R)
. effet de pénombre géométrique (source de 3 mm & 24 m) : 25 um

. effet de diffraction de fresnel : 3 um.

On voit dans ces conditions que c'est l'effet de pénombre qui limite ; les
futures sources synchrotron ayant des dimensions de source de 1'ordre de
0,1 mm conduiront dans des conditions analogues & des limites de résolution de

1'ordre de quelques microns.

Un détecteur a fibres permettrait certainement d'atteindre 50 pm de résolution
en conservant une E.Q.D. voisine de celle des détecteurs médicaux ; néanmoins
on peut s'interroger sur 1'intérét d'une résolution latérale de plusieurs
ordres de grandeur inférieure aux épaisseurs traversées dans 1'objet (~ 10cm).
Pour cela, on pourrait tirer avantage du fait que le rayonnement synchrotron
réalise une projection orthogonale quasi-parfaite de 1'objet sur le détecteur
pour assoclier 1'absorption différentielle a4 une méthode de reconstruction
d'images tridimensionnelles (analogue au scanner) en faisant tourner ici 1'ob-

jet pour enregistrer un grand nombre de projections.
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3.2.3 - Autres applications au rayonnement synchrotron d'un détecteur d'images

a fibres scintillantes

De fagon plus générale, un détecteur X a fibres scintillantes pourra avoir une
application chaque fois qu'on recherche une haute résolution spatiale et une
bonne efficacité quantique de détection. Nous pensons par exemple a la topo-
graphie X od les films donnent encore actuellement les meilleures résolutions
(5 pm), mais ne permettent pas une étude dynamique ; ils sont alors remplacés
par un écran scintillateur suivi d'un imageur. L'écran scintillateur classique
étant soumis au compromis efficacité/résolution dont nous avons longuement
discuté, pourrait étre remplacé par un écran a fibres.

Afin de respecter la condition de collimation faisceau/fibres, il serait
nécessaire, aprés avoir choisi une tache de Bragg donnée, d'aligner le détec-
teur dans l'axe de la direction de diffraction. Cette condition n'est pas trés
restrictive compte tenu de la précision des goniométres utilisés en topogra-

phie X.

CONCLUSION DE LA PARTIE B

La conversion X » visible dans un écran a fibres scintillantes permettra cer-
tainement de développer de nouveaux imageurs haute résolution pour le rayonne-

ment synchrotron.

Les résultats expérimentaux que nous avons obtenus en utilisant des scintilla-
teurs liquides peuvent &tre résumés ainsi :

champ : de l'ordre du cm

résolution : 10 pm

efficacité quantique de détection : entre 5 % et 30 %.

Des améliorations de la résolution spatiale jusqu'a quelques microns nous sem-—
blent théoriquement possibles, mais la technologie de fabrication a mettre en
oeuvre n'était pas a notre disposition. Nous pensons en particulier aux procé-

dés de fibrage analogues & ceux des plaques conductrices d'images.
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La sensibilité de notre montage expérimental pourra étre nettement améliorée
en optimisant le choix du scintillateur et de 1'indice des microtubes. Mais le
point qui nous semble le plus important, c'est que méme dans les conditions od
la luminosité de 1'écran a fibres n'est pas supérieure a celle d'un écran
classique, son efficacité quantique de détection sera trés supérieure pour une
résolution spatiale donnée, et ceci d'autant plus que les rayons X seront plus
durs. Cet avantage nous semble décisif pour toutes les applications d'imagerie

quantitative avec le rayonnement synchrotron.
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CONCLUSION GENERALE

Compte tenu des résultats que nous avons obtenus et de ce que nous savons sur
1'évolution de 1'instrumentation avec le rayonnement synchrotron, comment
envisageons-nous l'évolution de la microscopie X et de la microanalyse en ce
qui concerne la résolution, la qualité des images et le développement des

détecteurs.ﬁour 1'imagerie de contact ?

Résolution

C'est dans le domaine des X mous que les meilleures résolutions ont été obte-
nues ; mals il s'agit d'images sur résines qui sont difficilement exploita-
bles. Nous pensons qu'il sera trés difficile d'atteindre la méme résolution
avec un détecteur "temps réel" ; mais les résultats déja obtenus en imagerie X
agrandie avec des zones de Fresnel ainsi que les possibilités des convertis-
seurs photoélectriques permettent d'espérer atteindre 50 nm de résolution dans
un proche avenir. Dans le domaine des X cristallographiques et a fortiori aux
énergies plus élevées, la limite de résolution de l'ordre du micron nous sem-

ble trés difficile & améliorer.

Qualité des images en microscopie quantitative

Tout au long de ce mémoire, le lecteur aura sans doute remarqué notre attache-
ment & obtenir des images a la fois quantitatives, a4 grand champ et grande
résolution, c'est-a-dire 4 grand nombre de points : malheureusement, dans
toute méthode de microanalyse, le nombre de particules-sonde par cellule de

résolution est toujours limité par le temps disponible pour 1l'expérience.

On est donc contraint de choisir entre sensibilité (analyse ponctuelle) et

qualité globale de l'image (grand champ).

Le développement considérable des sources synchrotron intervenu depuis le dé-
but de ce travail nous laisse espérer que les méthodes d'analyse par rayons X

pourraient satisfaire ces exigences contradictoires gréce aux flux de plus en
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plus élevés délivrés par les nouvelles machines telles que (en France) Super
ACO ou le futur Synchrotron Européen. lLa seule limite semble étre 1la satura-
tion des détecteurs et la tenue aux radiations des échantillons et de 1'ins-

trumentation.

De ce point de vue, il nous semble en microscopie que la détection d'image
(éclairage grand champ) pourrait étre moins 'destructrice" que la méthode de
balayage qui suppose une focalisation de tout le faisceau en un point unique &
densité d'énergie trés élevée. Sans doute en saurons-nous plus sur ce point
lorsque les différents microscopes en développement dans les centres de rayon-

nement synchrotron fonctionneront en routine.

Evolution des détecteurs d'images pour la microscopie de contact

En ce qui concerne les détecteurs d'images, c'est 1la encore dans le domaine
des X mous que le plus de travaux ont été faits a cause de la disponibilité de
sources synchrotron émettant entre 10 et 100 A ainsi que de la possibilité
d'obtenir une excellente résolution spatiale et un excellent contraste sur des
objets biologiques non colorés. Il nous semble que dans les prochaines années
la possibilité d'obtenir des sources synchrotron & des énergies supérieures a
10 keV entrafnera un développement important de 1'imagerie X dans ce domaine

d'énergie, en particulier pour des applications médicales.

Le seul mode d'imagerie & haute résolution utilisable au-deld de la dizaine de
keV est la méthode de contact : les progrés possibles sont donc ceux des
détecteurs d'images. Nous pensons avoir montré 1'intérét de la conversion X -
visible par écran & fibres scintillantes dans l'amélioration du compromis
résolution/efficacité quantique pour les détecteurs 4 haut flux ; quant a la
détection de 1'image visible issue de cette conversion, elle profitera certai-
nement du progrés des dispositifs qui est extrémement rapide dans le domaine

des intensificateurs, des détecteurs CCD et de 1'électronique associée.
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M photons /A A/sec / mrad dbrbﬁé

ANNEXE 1

COMPARAISON DE LA SOURCE SYNCHROTRON AVEC UN TUBE A RAYONS X

Nous nous proposons de comparer les propriétés photométriques de la source

synchrotron DCI de LURE avec un tube & anode tournante en cuivre.

Les données relatives a l'intensité spectrale du rayonnement synchrotron sont
extraites de [96] tandis que pour une source classique au cuivre, nous avons

utilisé les-données de [87].

1 - Choix de l'intervalle de longueurs d'onde

Le domaine de longueur d'onde choisi sera le domaine 1 a8 2 A, qui comprend les

raies d'émission Ka’ K, du cuivre. Par suite de la différence des spectres

B
d'émission (spectre continu du synchrotron, spectre de raies et fond continu
du tube (voir Fig. 62), il convient de distinguer deux cas pour les applica-

tions de microscopie pure ou de microanalyse d'absorption.
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L (2) Dans Q4Zmrad d'ouverture J ¢ ] ] |
10‘” © -yerticale LI’WHI:'C / \ Cu- K
ooc2 05 12 30 20 50 022 5 10° qttan :‘E“f KP P\a'{ e5[1 : A
?\L"‘"‘: 20 KeV )
Spectre DCI Spectre tube X au cuivre
d'aprés [96] d'aprés [97]
Figure 62

Comparaison des spectres d'émission pour le rayonnement synchrotron

~

et pour un tube & anticathode de cuivre
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a) Cas de la microscopie pure

Dans ce cas, on n'a pas besoin d'une grande pureté spectrale.

Nous choisirons 1'intervalle spectral 1,3 A &8 1,6 A qui contient les deux
raies d'émission Ka et KB du cuivre. Ce choix est en fait plutét défovorable

au rayonnement synchrotron, qui peut émettre dans tout le spectre X de 1 &

1 000 A.

b) Cas de la microanalyse d'absorption

Si on veut faire de la microanalyse d'absorption avec un tube classique, on
ne peut utiliser les raies d'émission qul ne sont pas accordables. I1 faut

donc travailler avec le fond continu et un monochromateur.

Nous choisirons un intervalle spectral pris arbitrairement égal & 0,02 A
(incrément des tables [87]), centré sur la longueur d'onde 1,74 A qui corres-

pond 8 1l'analyse du fer au voisinage du seuil K d'absorption.

2 - Choix des facteurs géométriques

Pour comparer deux sources, il faut en toute riqueur comparer leurs luminances
spectrales, c'est-a-dire l'intensité spectrale (en nombre de photons par
seconde, par unité d'angle solide et par intervalle spectral) divisée par la

surface apparente de la source.

Mais il faut, pour gque la comparaison soit significative, que les deux sources
aient a peu prés la méme surface et que la luminance soit disponible dans le

méme angle solide.

Nous comparerons donc les intensités spectrales aprés avoir choisi des dimen-

sions de sources du méme ordre de grandeur.

a) Dimension de la source

La dimension d'une source X peut varier de 0,1 um (cas des sources utili-
. . . - . N : 2
sées en microscopie par projection) jusqu'a plusieurs mm“ pour les tubes les

plus puissants.

La dimension qu'on peut attribuer a la source synchrotron varie entre 1 et

3 mm & DCI.
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Nous comparerons donc le rayonnement de DCI a celui d'un tube X dont le foyer

a des dimensions de 1l'ordre du mm (cas des tubes X les plus puissants).

b) Facteurs angulaires

L'intensité émise par la source synchrotron DCI est disponible pour chaque

ligne de lumiére dans un angle solide Q

5.5 °
A

Figure 63 : Géométrie du faisceau synchrotron

{a variation de 1'indicatrice d'émission suivant ¥ est gaussienne tandis que,

horizontalement, 1'indicatrice peut étre considérée comme constante.

Remarquons & ce sujet que la distinction entre surface de source et surface
apparente est sans objet pour la source synchrotron vu l'ordre de grandeur des

angles dans lesquels l'intensité (ou la luminance) sont disponibles.

Par contre, un tube X dont 1l'anticathode est épaisse, se comporte comme une
source & intensité constante en fonction de 1'angle entre le faisceau émis et

la surface de 1l'anticathode, parce que 1'émission X est un phénoméne volumique

[97].

Cette propriété est vérifide tant que 1'angle d'émission (mesuré par rapport a
la surface) est supérieur & 5° (Fig. 64). Dans ce cas, nous nous servirons
des données de [87] en supposant que l'intensité€ reste constante dans un céne
de demi-angle au sommet inférieur a 10 degrés, puisque l'angle d'émission de

référence dans [87] est 20 deqgrés.
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a
I : émission surfacique = luminance constante
IT : émission volumique = intensité constante
Figure 64 :

Indicatrice de luminance d'une source X classique d'apreés [97]

3 - Comparaison des intensités

Compte tenu des remarques faites précédemment aux § 1 et 2, il reste & choisir

les paramétres de fonctionnement de l'une et 1'autre source.

Pour DCI, nous choisirons une intensité du faisceau d'électrons de 200 mA &
une énergie de 1,8 GeV, ce qui est treés proche des conditions expérimentales
courantes a8 LURE. Les tables de [96] sont calculées pour 500 mA, nous pren-
drons donc en compte un facteur 2/5. Pour le tube X, nous prendrons un tube &

anode tournante supposé fonctionner a 45 kV (tension de référence dans [87].

Un tel tube peut fonctionner & une puissance de 4,5 kW [98], ce qui fait une
intensité de 100 mA.
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On peut finalement résumer les intensités dans les deux sources par le tableau

suivant (Tableau 11).

L'unité utilisée est le nombre de photons par seconde et par stéradian.

Intensités

Dans toute la bande

1,3 a 1,6 &

Pour une largeur de
bande &x» = 0,02 A

centrée sur A = 1,7 A

Synchrotron DCI

1,8 GeV - 200 mA
(Intensité disponible
dans 1,5 x 0,8 mrad

= 10~/ stéradian)

4,7 x 10! ph/s.sr

3,8 x 10%2% ph/s.Sr

Tube a anode tournante

en cuivre

45 kV - 100 mA
(intensité disponible

dans 0,1 stéradian)

392 x 101 ph/S.St
12154 x 1011 ph/s.sSt
190 x 1011

raie K
‘ B
raie K
a

fond continu

total 2,7 x 10'"* ph/s.st

L

9,3 x 10! ph/s.st

Tableau 11

et un tube classique

4 - Comparaison des éclairements utilisables en pratique

: Comparaison des intensités entre le rayonnement synchrotron

Le tableau de comparaison des intensités peut apparaitre irréaliste, en ce

sens que l'intensité du rayonnement synchrotron n'est disponible gque dans un

angle solide trés faible correspondant & quelques cm?

seulement a8 24 m. On

peut donc imaginer de comparer les éclairements moyens regus par une surface

de 1'ordre du cm? placée soit 8 24 m de la source dans le cas du synchrotron

(cas du poste d'expériences od nous avons travaillé), soit & 0,5 m du foyer du

tube a anode tournante (conditions usuelles de travail en cristallographie).
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Cette derniére distance semble plus réaliste lorsqu'on utilise un tube. Les

résultats sont exprimés en photons par centimétre carré et par seconde.

Le tableau précédent devient ainsi (Tableau 12) :

Pour une largeur de
Dans toute la bande
Eclairements moyens bande &\ = 0,02 A
1,3 a8 1,6 &
centrée sur A = 1,7 A

DCI
1,8 GeV - 200 mA
T 6,5 x 1013 ph/cm?.s 5,2 x 102 ph/cm?.s
éclairement & 24 m
Tube cuivre
45 kv - 100 mA 8,6 x 10° ph/cm?.s 3 x 107 ph/cm?.s

éclairement a 0,5 m

Tableau 12 : Comparaison des éclairements

CONCLUSION

Le gain en éclairement sera de 1l'ordre de 10" dans la bande 1,34 1,6 & et 10°
en rayonnement monochromatique. Traduits en terme de temps de pose, on obtient

les nombres suivants :

* Une expérience de microscopie pure, nécessitant plusieurs heures de pose
avec un tube classique, sera réalisée en quelques secondes avec le rayonne-

ment synchrotron.

¥ Un double enregistrement de microanalyse en faisceau monochromatique tel que
ceux que nous réalisons a DCI en 6 minutes avec les plaques haute résolution
nécessiterait environ une semaine de pose, méme avec les tubes les plus

puissants actuellement disponibles.
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Tableau 13
Données photométriques pour le rayonnement synchrotron de DCI (LURE)

a 0,8 Aet 1,6 A d'aprés [96]

LISTE DES TABLES POUR DCI

Les tables XLIII & LXXI111 donnent les caractéristiques
du faisceau de photons émis par 1 mrad de 1'orbite dans la
section du plan vertical par un demi-céne d'angle au

sommet .
jusqu'ad y.

Elles correspondent i des valeurs intégrées

La table LXXIV donne les caractéristiques d’un mince
pinceau de photons, d'ouverture verticale et horizon-
tale 0,1 mrad, émis & un angle donné y, dans le plan

- verticai, mesuré par rappori au pian de i'orbiie,

Toutes les valeurs indiquées correspondent & un courant

d’électrons de 500 mA.

TABLE XLIV
Caractérisiiques du rayonnement émis par DCi ¢ 0,8 A
dans la section du plan vertical délimitée par le
demi-céne dangle au sommet .

a b < d « 4 g 1
mR 7] Ny Moot 0 L7
o0t 3,590 1,910 3590 50 999 99,9 1833
002 742 L0ttt 713 100 99,7 99.6 603

RV RT3
003 1,05:0' 360 1,0510°% 14,7 99,3 99,7 2%
0,00 1,33 7,97 1,39 19,5 955 99,4 17
0,05 1,6 1,06x10' 1 69 23,7 95,3 83,1 15
0,06 1,56 2,35 1,95 27,7 9,6 958 53,3
0,07 2,21 3,46 2,24 L 959 95,5 63,9
008 2,43 475 2,0 2,6 95,2 93,1 51,2
0,09 2,62 6,15 2,65 n,s5 95,4 97,7 a6
0,10 2,75 7,62 2,66 0,0 94,7 $7,3 34,5
¢12 3,03 1,05:10‘3 3,14 &0 933 96,7 28,9
0,14 3,20 1,3 3,1 66 922 ssa 2,6
0,16 3,29 1,49 3.4 8,2 91,3 957 22,1
018 3.3 1,62 3,51 91 908 95 20,7
020 337 . 1,68 3,54 45,6 90,5 952 20,0
0,25 3,39 1,76 3,57 0,0 99,2 s51 13,3
E = 1,8 GeV I = 3500mA

TasLE XLV
Caraclérisziques du rayonnement énis par DCla 1,6 A
dans la section du plan vertical délimitée par le
demi-céne dangle au sommet .

a b < C4 « f [ '
He Ny N, L LS Py @
0,00 1.0zx0"  321.10'° 1,000 3,4 100,0 1000 2000
0,02 2,00 3,15a0" 2,07 68 99,7 99,9 651

9,77 3,10 10,2 99,2 99,7 36
2,21x10'?  £,09 13,5 99,0 99,5 154
&5 5,07 16,7 98,4 9,2 121
6,57 6,02 19,8 97,7 28,8 85,6
1,000 6,93 2,8 91,1 93,5 65,7
1,89 7,50 23,7 96,2 85,1 51,3
2,0t 8,63 28,6 95,4 97,7 41,9
2,61 9,41 a0 94,5 97,2 35,1
3,95 l,CleOlS 35,5 92,6 | 95,3 26,3
54 1,20 39,5 91,7 95,8 21,3
6,55 1,30 Qs s 92,6 17,2
8,12 1,3 5,0 86,3 s4,2 15,8
0,20 1,33 9,25 1,0 26,7 61,3 9,7 14,4
‘ ’ .

025 1,39 10m0'% 150 90 6,0 s2,1 12,7
30 1,20 1,15 1,5 29,7 53,4 92,1 12,2
0,20 1,20 1,17 1,3 0,0 8,9 s2,1 12,0
K =1,5Gev 150304
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ANNE XE 2

IMAGERIE X PAR CONTACT CONTRE UNE LAME TRANSPARENTE SCINTILLATRICE :
OBSERVATION A L'AIDE D'UNE OPTIQUE, LIMITE DE RESOLUTION

Ce modéle suppose une conversion X -+ visible a un seul étage, ce quli est, en
fait, peu réaliste puisqu'il y a en général conversion X » UV dans un scintil-
lateur primaire puis adaptation UV » visible par scintillation secondaire.
Néanmoins, le modéle que nous allons décrire ici permet de fixer l'ordre de
grandeur de la résolution qu'on peut obtenir par agrandissement optique d'une
"image—contaéf” obtenue par scintillation dans une lame transparente. Les
résultats ainsi obtenus doivent &tre comparés ensuite aux longueurs d'atténua-
tion du rayonnement UV intermédiaire dans le matériau, afin de juger lequel
des 2 facteurs est la cause prépondérante : le défaut de mise au point dd a
l'épaisseur de la lame ou le libre parcours du rayonnement UV dans le scintil-

lateur.

Considérons une lame a faces paralléles d'épaisseur e, faite d'un matériau
scintillateur transparent d'indice n. Un objet placé contre la face d'entrée
est éclairé par un rayonnement X paralléle, parfaitement collimaté, tombant

normalement &8 la face d'entrée (Fig. 65).

E

{ |

LUMIERE DE
FLUORESCENCE

Co| _ Do
RAYONS '
X T O
,RO é
|
l

AX OBJECTIF I |

AXE X v

Figure 65 : Limite de résolution spatiale en imagerie de contact avec une lame
fluorescente transparente d'épaisseur E, imagée d travers un objectif
d'ouverture limitée o
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L'ensemble est observé par un objectif d'ouverture numérique objet sin «, avec

un grandissement G :

G = — (75)

Par suite de 1l'interaction des rayons X avec le plastique scintillateur, la
droite AOBO se comporte comme un segment lumineux a8 1'intérieur du matériau,
chaque portion dx0 se comportant comme une source de lumiére d'intensité

I(xo) dxO proportionnelle a8 1'intensité du rayonnement X présent 3 1'abscisse
X Par suite de 1'atténuation progressive du faisceau, on peut introduire une

loi d'émission de la forme :

I(xo) =1 exp {-u xo} (76)

od p représente le coefficient lindaire d'atténuation des rayons X dans le

plastique.

De ce fait, "1'image de scintillation" la plus intense est formée juste a
1'interface objet/scintillateur et nous supposerons que la mise au point est

faite 4 cet endroit (point A, sur la figure 65).

Le point AO donne une image A' ponctuelle, mais le point BO donne une image B'
défocalisée qui n'est autre que la projection cénique (de centre B') de la

pubille de 1'objectif (rayon a) sur le plan A'C'.

De méme, le point D0 se projette sur le plan A'C' comme un cercle de méme

rayon, mais qui n'est plus centré sur C'.

La tache, image du segment AOBO, s'obtient en sommant la contribution de ces
différents disques ; pour simplifier, nous allons supposer que la tache ainsi
obtenue serait la méme pour 1'image du segment CODO, & une translation pre€s.
Ceci nous permettra de raisonner sur un filtrage linéaire et invariant par
translation. La qualité de 1'image n'est donc définie que par la réponse per-
cussionnelle, c'est-a-dire la répartition d'intensité lumineuse dans la tache-
. o

image de 1'objet AOBO.

Calculons maintenant la contribution & la tache-image d'une portion dx0 de
1'ob jet.
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Le flux émis dans 1'angle solide @ limité par 1'optique s'écrit

f(xo) dx0 = I(xo) 0 dxo

Nous supposerons que cet angle solide reste constant pour tous les points Bo’

donc 1l'éclairement résultant dans le plan image peut s'écrire, en introduisant

le rayon r'(xo) de la trace du faisceau dans le plan A'C' et la distance au

centre dans le plan A'C'
E(R) = — -~ - pour R < r‘(xo) (77)

. 0 pour R > r'(xo)

Un point M fixé dans le plan A'C' & une distance R du centre ne regoit de la
lumiére que des points du segment AoBo qul se projettent avec une tache de
rayon supérieur a R. On peut donc écrire finalement, en sommant la contribu-

tion de ces différents points :

o max f(xo) dxo

E(H) = (78)

X X

t 2
o min(R) T (Xo)

Explicitons la relation r'(xo).

Pour cela, on a d'apres la figure 65 :

Supposons 1'écart AoBo faible, on aura alors, en gppliquant les formules clas-

siques de l'optique géométrique paraxiale (grandissement axial)

. ;2 2
A'B' _A'B AB L (LAY T
n

A B AB  AB LA
0O O 0O 0

DID

(79)

G désignant le grandissement de 1l'image intermédiaire introduit par le systéme
optique

N = indice de la lame
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On a finalement

r' = A8 . a= A'BY . a=AB' .2, LA = A'B'" . « .-l
LB LA' LA LA G
d'od, d'aprés la formule (79) du grandissement axial
AoBo
r' = a G (80)
n
Posant : Xy = AOBO, on a finalement, posant k = Ga/n
r (xo) = kx_ (81)
L'éclairement s'écrit donc :
e F(XO) dxO
R/&k =k /xO
avec :
f(xo) = FO e
b e-t
L'intégration explicite se raméne au calcul d'une intégrale du type | — dt
+x e—t a t
qui peut s'exprimer a8 l'aide de la fonction Ej(u) = [ =— dt :
u .
b e—t e—t b b e—t
[ —dt = [- =—] - [ =Z—dt (83)
a t? t a8 a t
Posant
e@ 7P
F(a,b) = =— - Z— - Ey(a) + E;(b) (83bis)
a b
t = p x dx = dt
0 p
I1 vient finalement
uf  pe -t
E(R) = __g i 9_2_ dt (84)
nk“ t=pR/k t
kf
ER) = — {F(u R/K , pe)} (84bis)
k

Cette fonction s'annule pour R = ke.
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Quand R + 0, on a la superposition d'une singularité en 1/R et d'une singula-
rité logarithmique E,(0+) ; c'est la premiére qui 1l'emporte et la fonction

prend l'allure suivante (Fig. 66)

E:(Rh\

Figure 66 : rL1
Allure de la réponse percussionnelle
dans le processus d'imagerie décrit

sur la figure 65 }‘2>)A1

h Ny >

Rike ’ﬁ

~

Bien entendu, on ne peut pas attribuer de '"largeur a mi-hauteur" a cette fonc-
tion qui tend vers 1'infini quand R » G, et l'estimaticon de la qualit€ de
1'image ne peut se faire rigoureusement qu'en calculant la F.T.M. de ce pro-
cessus d'imagerie (par transformation de Fourier bi-dimensionnelle de la fonc-
tion E(R)). Ceci dépasse largement le cadre de ce calcul, qui visait simple-

ment & estimer un ordre de grandeur.

On peut cependant faire la remarque "physique" que si la lonqueur d'absorption
1/p est faible, 1'épaisseur de la lame n'intervient plus et c'est 1/u qui va

déterminer le diamétre de la tache image.

Dans le cas ol cette longueur est de 1'ordre du mm (cas des X de 1 a 10 keV),

on peut alors estimer 1l'ordre de grandeur de la tache image.

Reprenant la formule (81) :
Ga
f = —_
r (XO) = k(xo) avec k = =

on voit que, ramené & l'objet, en tenant compte du grandissement G, le rayon

de la tache peut s'écrire :

X (85)

L]
I
SRR

od X est une dimension de 1'ordre de la longueur d'absorption 1/u.
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ANNEXE 3

LIMITE DE RESOLUTION DANS UN DETECTEUR A FIBRES SCINTILLANTES PARALLELES
LORSQUE LE FAISCEAU X INCIDENT, SUPPOSE PARALLELE, FAIT UN ANGLE NON NUL
AVEC L'AXE DES FIBRES

La géométrie du probléme (supposé uni-dimensionnel) est celle de la figure 45

(§ B.2.4.1c) reproduite ici (Fig. 67)

L

}/“/" g=0

Figure 67 : Propagation d'un raycnnement X non paralléle aux fibres
scintillantes : influence de 1'absorption des X dans les coeurs

et les gaines des fibres sur la distribution de lumiére de flucrescence
dans les fibres adjacentes a la fibre d'entrée.

Les paramétres sont les suivants :
= angle d'inclinaison du faisceau incident par rapport aux fibres
= longueur des fibres

= nombre‘(supposé entier) de fibres traversées en biais par le rayonnement

[

n©® de la fibre compris entre 0 (fibre d'entrée) et p (fibre de sortie)

¢4
L
P
q
H, (h) : longueur de coeur (gaine) traversée en biais, donndes par :
d

: diamétre de coeur ; g : épaisseur de gaine

Ho (pg) : coefficient d'absorption du rayonnement X dans le coeur (gaine).
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On a les relations suilvantes
q= % (86)
(a + g)
ST joatd (87)
p(d+g) p(d+g)

Ne considérons pour simplifier que le rayon moyen, l'inclinaison « (supposée
Y ’

faible) étant telle que p

La .
= . est un entier.

(a+g)

Supposans 1'intensité du rayonnement entrant égale a 1.

IEp(q) désigne l'intensité a l'entre de la g-iéme fibre

ISp(q) désigne 1'intensité a la sortie de la g-iéme fibre,

Ip(q) désigne 1'intensité convertie en visible dans la g-iéme fibre ; on a, en

négligeant les facteurs correctifs de conversion X »> visible :

Ip(q)

IEp(q) ~ ISp(q) (88)

Appliquant la loi d'absorption X le long du trajet du rayonnement, il vient :

IEp(D)
IEp(q>
ISp(q)

IEp(p)

ISp(p)

En résolvant
IS (O
p( )
IE (1
p( )
IS (1
p( )
IE (2)
P

ISp(Z)

il

1

IEp(q)

1 ISp(D)

ISp(q—1)

H
= exp {_“c E}

L h
exp {-u, hi

exp {—pc H} ' . (89)

IEp(p) . exp {-u

ISp(p-1) . exp {—pg h}

"

c2

la récurrence, les €quations précédentes s'écrivent :

= exp -p

= exp -p
= exp —p
= exp -p
= exp -y

C

C

C

C

C

NI N[ N[N N[

exp -~ h

P Hg
exp —pg h exp 1 H
exp —pg(Zh) exp -p, M

exp —pg(Zh) exp -pC(ZH) (90)
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H
IE (q) = exp -p_ — exp -u _{(gh exp - -1) H (90
o 'd P i 5 &P —igld ) exp -p (g )
H
IS (q) = exp -u — exp -p {(gh) exp -u H
»(a P oohe 5 @ (g P -k, g
H
IE (p) = exp - — exp -p _(ph) exp - (p-1) H
P p p lC > p Hg p p UC p
IS (p) = exp -p H exp —p_(ph) exp -p_ [(p-1H + EJ
p c 2 g c 2

Les intensités susceptibles d'étre converties dans chaque fibre s'écrivent

finalement, en tenant compte des équations (88, 89, 90)

q=0:
1,(0) S 1< exp {-u, %}

0<q<p:
Ip(q) = exp{—ub g& exp{—ug(qh)} exp{—uc(q—1)H} (1= exp{—uCH}) (91)

L () = expl-n, gJ exp {-u (ph)} exp{-n (p-1H} . (1 - exp{-n, g})

Afin de simplifier ces expressions, nous introduirons les conditions supplé-

mentaires :

(92)

qui signifie physiquement que l'efficacité d'arrét du matériau de coeur est de

l'ordre de 86 %.

Posant
o
m = 9 3 r = 9‘ (93)
Heo g
il vient finalement :
2 T 2m 1
H= <+~ — H h = — —— (94)
Yo p r+i ’ Hg p r+1
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D'od les expressions de Ip(q)

Posant
I (pyq,mr) = exp{- - ) expf-q 2% L} exp{-(q-1) 2 L
0 p r+1 p T+1 p r+1
q=0
I (0) =1 - exp{- l»—E—}
P p r+1
0<qg<p
2 r
I (C]) =1 (D,q,m,F) 1 - exp {_ _—})
P 0 p r+1
q=rpr
1T r
I (p) =1 (p,pymr) (1 - exp {- ——})
P 0 p r+1
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ANNEXE 4

CALCULS PHOTOMETRIQUES RELATIFS A L'EXPERIENCE DE CONVERSION X + VISIBLE
DANS LES MICROTUBES SCINTILLATEURS
(§ B.2.4.5b ...)

1) Estimation de 1'éclairement X disponible

a) Données tabulées

I1 s'agit d'un tube cristallographique émettant la raie caractéristique CrKa’

alimenté sous 20 kV, 20 mA.

Les tables de calibration [87] donnent 1'intensité émise par un tube (CrKa)
fonctionnant dans les conditions suivantes :

Vv 45 kv

I =1 mA

angle rasant d'émission : 20 ©

I (45 KV, 1 mA, 20°) = 3 x 10° photons.s”

"

1 1

.mA—l.stéradian‘

Alors que notre tube fonctionne dans les conditions :
V = 20 kV
I 20 mA

angle rasant d'émission : 6 °.

b) Corrections

. Correction de tension d'alimentation
d'apres Agarwal [89], on a :

I(V) = cste (V2 - vi)

od Vi = énergie de la raie, en kV (ici CrKa = 5,4 kV).

Pour V = 20 kV au lieu de 45, le facteur correctif est donc :

202 - 5,42

. S = 0,19 1(45 kV)
452 - 5,4

I (20 kV) = 1 (45 kV) x

- 189 -



. Correction pour le courant

aucune, 1l s'agit d'une simple proportionnalité.

Correction d'angle d'émission selon [88]

Aux angles d'émission trés rasants (< 20 °) les tubes X émettent comme des
sources a luminance constante alors que lorsque 1'émission a lieu au voisi-
nage de la normale, ils se comportent comme des sources 4 intensité constan-
te. Supposant la premiére hypothése vérifiée (voir en particulier la figure
63 dans l'annexe 1), nous avons

: O
1(6°) = 1(20°) x SN 67 _ g 31x1(20 ©)
sin 20 ©

c) Eclairement disponible 4 5 cm du foyer

Compte tenu du a) et du b) et sachant qu'a 5 cm, 1 stéradian représente envi-

2 . . . . .
ron 25 cm”, l'éclairement s'écrit finalement

E=3x10" x 0,31 x 0,19 x 20 x %E‘ photons.s™'.cm=?
table 6 ° 20 KV 20mA  par cm?
(+20 ©) (45 KkV) as cm

E = 1,4 x 10® photons.cm‘z.s“l

2) Estimation des niveaux de lumiére visible dans 1'image finale

Cette estimation repose sur le noircissement du film ; elle est donc peu pré-

cise, mais permet de fixer 1'ordre de grandeur.

Dans le cataloque du CECEP [90], on peut trouver la lumination énergétique

N

nécessaire a l'obtention d'une densité optique de 1

L, = 0,02 erg/em=? pour un film de 400 ASA
= 0,02 x 10-7 joules.cm~2

Ici un tel noircissement est obtenu our un temps de ose de 1 H environ, ce
p p p )
qUi conduit a un éclairement énergétique égal a:

-1 2

0'13 J.s” .cm

E=5,5x1
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3) Estimation du nombre de photons visibles recueillis par photon X incident

a) Nombre de photons X incidents dans chaque canal de 10 x 10 um2

D'aprés le 1), il vient

N = 140 photons.s‘l.

b) Nombre de photons visibles réémis par canal

Les photons visibles réémis par chaque canal dans 1'angle d'acceptance de

l'optique se répartissent dans 1'image agrandie de ce canal (G = 25 ici).

Compte tenu de 1l'éclairement énergétique de 1'image estimé au 2) et suppoéant
des photons de longueur d'onde moyenne 0,4 pm, le nombre de photons cherché
est celui qui tombe dans une image de dimension 250 x 250 um ; d'od finalement

en convertissant 1'énergie en nombre de photons :

Facteur de conversion en nombre de photons pour 0,4 pm :

N (photons) = Ao 2 x 1018 ¢ (Joules)

he

Nombre de photons regus dans 250 x 250 umz, provenant de 1 canal :

N= 2x10'® x 6,25 x 107" x 5,5 x10°'* = 694 photons
ggnxgrﬁign surface de éclairement
m 250 x 250 pm? en J.s™1.cm=2
de photons

Pour pouvoir identifier ces photons avec ceux de la fluorescence guidée, il
faut admettre, en plus, que la limitation angulaire de la lumiére guidée est
faite par 1'optique de microscope ; ceci suppose une différence d'indices
coeur/gaine suffisante, ou autrement dit, que la fibre ait une ouverture supé-

rieure 8 1'optique.

- 191 -



ANNEXE 5

RENDEMENT LUMINEUX D'UNE FIBRE SCINTILLANTE A GUIDAGE METALLIQUE

(modéle de rayons méridiens)

Le nombre de réflexions subies par un rayon, incliné d'un angle 6, issu d'une
source distante de x de 1'entrde de la fibre (longueur totale L, diamétre d)
s'écerit

N(x) =

E_é_f tg 6 (97)

A cet endroit, par suite de 1'atténuation, l'intensité d'une source de scintil-

-~

lation est proportionnelle a e X o p est le coefficient linéaire d'absorp-

tion.

lLa contribution de la portion de fibre comprise entre x et x+dx s'écrit donc,

pour les rayons inclinés de l'angle € :

—pX

IO(X,G) dx d6 = 27 sin 6 dbf Io e dx (98)

Par suite de 1'atténuation a chaque réflexion, la lumiére finalement collectée

a 1l'extrémite de la fibre=si€erit, en introduisant le coefficient de réflexion R

I(x,6) dx d6 = 2% sin 6 I e WXgy gNOX)

~

D'od 1'expression du rendement, obtenue en normalisant & la totalité de la

lumiére émise vers l'avant :

L -x
x=L « /2 e
I [ e WX ax [/ 2m sin6 d& R tgo
regu (R) = x=0 6=0 (99)
Itotal x=L _ X n/2
[ e WX ax [ 2n sin6 de
x=0 6=0

-1

Pour simplifier, nous choisirons a = L/d = 100 et L = 2u~", cette derniére con-

as

dition correspondant & une pouvoir d'arrét de 86 %.
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Aprés simplification et utilisation de variables sans dimension, on obtient

finalement 1'expression suivante, utilisable pour une intégration numérique

I 1 /2

B D = e72U [ ging g2UITUIEAD o g (100)
Ltotal T-e" o -0

od a = L/d = 100 dans notre application numérique.
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