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Le texte que je présente ici constitue un chapitre d’un cours de 3¢ Cycle
professé devant les étudiants de ’Université de Toulouse*. Il a le caractére d’une
mise au point bibliographique, mais ot des préoccupations d’ordre pédagogique
sont constamment présentes.

Je pense qu’il sera utile aux radioprotectionnistes, mais aussi a4 tous ceux
qui s’intéressent a la détection des particules et a ses applications dans les divers
domaines des sciences.

Le point de départ de ce travail est le diplome d’études supérieures soutenu,
4 Toulouse, en 1968, par J.J. THoMAs. Le travail de THoMAs [Th-1] a été complété
par M. TEyssiEr, Maitre de conférences a I'Université de Limoges et par Mme
Cuaruis et M. Frangors, Ingénieurs au Service Technique d’Etudes de protection
du C.E.A., pour former un rapport plus complet [Th-z].

Mon texte s’inspire beaucoup de ces deux rapports. Il les compléte, et comporte
les enseignements nombreux acquis lors du dernier congrés sur les détecteurs
solides de traces, qui s’est déroulé a I’Université de Clermont-Ferrand, du 6
au 9 mai 1969.

I - INTRODUCTION : INTERET DE LA QUESTION

Le 20¢ siécle est celui de ’électronique. Cette technique a bouleversé tous les
domaines de I’activité humaine. La détection des particules n’échappe pas a cette
loi, et, en cinquante années, on est passé de I’électrométre a feuilles d’or a 'ana-
lyseur multidimensionnel.

Si I’on fait le bilan des 10 années qui préceédent, les détecteurs électroniques
ont surtout progressé grice a deux types de systémes :

— Les chambres 2 étincelles et a « dards», employées auprés des grands accé-
lérateurs, qui sont particulicrement adaptées a l'emploi d’un ordinateur
en ligne chargé de classer, de dépouiller et d’interpréter les données qui lui
proviennent du détecteur.

— Les jonctions PN et surtout PiN de silicium et de germanium, auxquelles
leur pouvoir de résolution en énergie, exceptionnel pour les rayons X et
gamma, a ouvert un champ presque illimité d’applications.

Il semblerait que, durant cette méme période, le mouvement d’abandon des
détecteurs physiques n’ait fait que s’amplifier. Cela est vrai pour les émulsions
photographiques qu’il est difficile de perfectionner, et dont I'on connait les

* Le texte publi¢ dans ce numéro de la Revue est le début du cours; la suite sera publiée
dans les deux prochains numéros.
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défauts; par contre, un nouveau détecteur physique est apparu, basé sur 'attaque
chimique de la surface du détecteur qui a regu le flux de particules a4 détecter :
il s’agit du « détecteur solide de traces », qui ouvre un nouveau chapitre de Iio-
nographie. Certes, ces détecteurs ne peuvent déceler que des particules atomiques
(sauf les protons, indétectables) et cela leur coupe la mesure de flux d’électrons
ou de photons, mais ce défaut devient parfois une qualité. Egalement, leur
emploi comme spectrographes reste encore incertain et doit étre perfectionné.

Quoi qu’il en soit, les détecteurs solides de traces ont suscité, dans le monde
entier, un trés grand nombre de recherches. Leurs applications sont nombreuses
et fructueuses.

Précisons les choses : le détecteur est une substance diélectrique. Tout le long
de leurs trajets, les particules a déceler produisent des ionisations, créent des
défauts cristallins, ou produisent des radicaux et des molécules excitées, etc.;
elles créent ainsi une sorte de « frace latente », que le microscope électronique
permet de mettre en évidence. La frace développée est obtenue aprés une attaque
chimique appropriée de la surface de cette substance : les trajectoires se présentent
sous la forme de canaux cylindriques ou coniques, faciles a étudier au moyen
d’un microscope optique classique, en lumiére transmise.

Ces détecteurs peuvent se classer en deux catégories : les détecteurs minéraux
(cristaux artificiels ou naturels tels que micas, olivine, zircon, tourmaline, etc.,
ou substances de structures moins clairement définies telles que certaines céra-
miques); les détecteurs organiques, non cristallisés, et qui sont des substances
artificielles, généralement commercialisées; les matieéres plastiques courantes et
les hauts polymeres entrent dans cette catégorie.

Jétudierai d’abord les particularités de 'image latente, et les conditions de
son observation. La stabilité de cette image, avant développement, a une grande
importance pratique, et c’est le point que je traiterai ensuite.

L’opération de développement chimique constituera le 3¢ point de I'exposé.
On verra quelles conditions d’ionisation spécifique, de masses, d’angles d’inci-
dence doit remplir le projectile pour pouvoir étre détecté.

Le comptage des traces développées, l'interprétation spectrographique de
leurs caractéristiques constituent le 4¢ point de cette étude.

On a établi un certain nombre de théories pour expliquer la formation de
I’image latente, et P'attaque chimique. Elles sont encore trés imparfaites, mais
méritent d’étre exposées en détails.

Enfin, la derniére partie de P'exposé traitera des applications, déja si nom-
breuses, des détecteurs solides de traces. Elle nous transportera des rayons
cosmiques et de la physique nucléaire a la biologie.

II - HISTORIQUE DE LA QUESTION

1. Il semble que la premiere publication traitant de cette question de maniére
spécifique est celle de YouNG, dans la revue britannique « Nature », en 1958 [Yo-1].
Cet auteur irradiait des cristaux de fluorure de lithium, recouverts d’un matériau
fissile, par des neutrons thermiques; il soumettait ensuite les cristaux a l'action
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d’un bain corrosif (mélange de HCI et d’acide acétique glacial, saturé de FeCl,).
11 a obtenu des figures de corrosion, dues aux fragments de fission, se présentant
sous la forme de pyramides 4 bases carrées, trouées 2 leur sommet. Parallélement,
la microscopie électronique a permis de mettre en évidence les défauts créés,
avant toute attaque chimique. Cependant, le réactif avait été choisi sans fil direc-
teur, et YOUNG ne put observer les trajectoires individuelles des fragments de
fission dans le cristal.

Ce pas fut franchi en 1959 par SiLk et BARNES [Si-1]. Ces auteurs ont employé
des feuilles de mica muscovite alternées avec des feuilles d’aluminium recouvertes
d’uranium, qu’ils exposérent a des faisceaux de neutrons thermiques. Apreés
irradiation, une érude au microscope électronique leur permit de déceler les
traces latentes individuelles des fragments de fission,

Entre 1959 et 1962, de nombreuses études ont été faites au microscope élec-
tronique; elles ont concerné un grand nombre de composés minéraux cristallisés,
dont voici une liste non limitative :

— Molybdénite [Iz-1],
— Graphite [Iz-z2],
— Oxyde d’urane [Si-1], [Wh-1],
— Chrome, germanium [Bi-1],
— Iridium [Pr-1],
— Oxyde de molybdéne MoO, [Bo-z],
— Cyanures d’argent AgCN et Ag, (CN),, [Bo-2],
— Aluminium, platine [Ke-1], [Ke-2], [No-2], [Ru-1].
Certaines permettaient d’observer des traces latentes, d’autres non.

2. La microscopie électronique est un moyen de diagnose puissant, mais qui
met en ceuvre des moyens assez importants; cela limitait les débouchés de cette
technique. C’est en 1962 que PRICE et WALKER [Pr-1] publiérent les résultats de
Pattaque chimique de cristaux minéraux irradiés : il s’agissait de mica du type
fluor-phlogopite, attaqué par de I’acide fluorhydrique. L’acide produit une véri-
table « eau-forte » : le mica se trouve trés fortement creusé le long de chacune
des traces.

De maniére indépendante, BoNFIGLIOLI ¢/ a/ii [Bo-1] et PrICE et WALKER
[Pr-1], [Pr-2], donnérent les premiéres idées concernant le mécanisme possible
de Pattaque chimique des matériaux minéraux et de la formation des traces.

3. Enfin, on enregistra une nouvelle progression avec la détection des
particules o« et des deutérons, en employant des composés organiques (hauts
polyméres divers) sous forme de feuilles, que I'on attaque par une base en solution
aqueuse ou alcoolique.

4. Les travaux de recherche et d’application se poursuivent partout, trés
activement. En France, aprés un départ timide, cette technique a été étudiée par
un certain nombre de laboratoires. Citons, parmi les principaux :

a) ETUDES FONDAMENTALES SUR CES DETECTEURS :

— Laboratoire de physique nucléaire, Faculté des Sciences de Clermont-Ferrand
(groupe de M. MonNIN).
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— Laboratoire de Physique corpusculaire de la Faculté des Sciences de Strasbourg
(groupe de Mme DEBEAUVAIS).

— Institut de physique nucléaire, Université de Paris (groupe de M. MAURETTE).

— Laboratoire de Chimie-Physique de la Faculté des Sciences de Paris.

b) APPLICATIONS DIVERSES

— Laboratoire de Minéralogie du Muséum National d’Histoire Naturelle
(M. PELLAS).

— Centre de Physique Atomique et Nucléaire, Faculté des Sciences de Toulouse
et Laboratoire des Rayonnements ionisants, Faculté des Sciences de Limoges.

— Centre d’Etudes Nucléaires du C.E.A., Fontenay-aux-Roses (service de
métallurgie du Plutonium, service technique d’études de protection).

— Laboratoire Central de I’Armement (Arcueil).

III - ETUDE DE LA TRACE LATENTE

Elle est due aux perturbations apportées au matériau par la particule incidente.
Son étude revét donc une grande importance dans les mécanismes des phénomenes.

CONDITION DE FORMATION DE LA TRACE LATENTE

La condition est que /e matérian détectenr doit présenter une résistivité suffisamment
importante : les traces se forment dans tous les isolants, quelle que soit leur structure
(cristaux, verres, hauts polyméres, etc.). Par contre, on n’a jamais décelé de traces
latentes dans les bons conducteurs. Le tableau I, tiré de [Fl-21] résume la situation :
seuls les matériaux de résistivité supéricure a2 2 ooo ohms-centimétres peuvent
enregistrer des traces.

Cette propriété est explicable : MERKLE [Me-1], NOGGLE et STIEGLER [No-1],
WaArPHAM et MAKIN [Wh-1], entre autres, ont montré que, dans les métaux et les
semiconducteurs, les défauts se situent uniquement 4 la surface du matériau, et
qu’il y a guérison dans le volume. Au contraire, dans les isolants, les phénoménes
subsistent dans la masse de I’échantillon, et ce sont eux qui sont responsables de
Pexistence de I’image latente.

OBSERVATION DE LA TRACE LATENTE :
MICROSCOPIE ELECTRONIQUE

Cette technique n’est utilisable que si I'on peut réaliser des lames d’échantillon
de treés faible épaisseur : des électrons de 100 keV ne permettent de sonder que des
¢paisseurs de 'ordre de quelques milliers d’angstroms. Les micas se prétent bien
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i un clivage en lamelles trés minces, et cela explique pourquoi ils ont été beaucoup
étudiés.

TABLEAU 1
EXISTENCE DE TRACES LATENTES EN FONCTION DE LA RESISTIVITE DU MATERIAU
[Fl-21]
Matériau étudié Résistivité (2. cm)
I - Traces
Silicates minéraux
Isolants Verres isolants 10% 4 1020
Polyméres
Isolant faible Bisulfite de molybdéne 3 000 4 25 000
Semi-conducteurs Verre V,05 2 00O 4 20 000
II - Pas de traces
. Silicium
Semi-conducteurs : "
o Germanium 10 4 2 000
Tungsténe
Zinc
Métaux Cuivre 107% 42 1074
Platine
Aluminium
Or

L’aspect de la trace obtenue dépend beaucoup de la nature du matériau:

— Les films polycristallins minces présentent des variations importantes de densité
d’un point 4 un autre : le pouvoir de pénétration des électrons varie beaucoup
avec la région traversée. Les fragments de fission donnent des traces claires
sur fond sombre, ces traces provenant de contrastes d’absorption [Bi-1],
[Ch-1], [Pr-11], [Wh-1].

— Un monocristal (épaisseur bien constante) est trés homogene, et ’on ne constate
aucun contraste d’absorption. Par contre, la particule incidente (fragment de
fission) crée dans le réseau cristallin des défauts, qui sont la cause de phéno-
meénes de diffraction électronique. La trace se présente alors comme une ligne
sombre sur un fond gris uniforme. Selon la nature du mica étudié, on obtient
ainsi des traces de largeur comprise entre 30 A et 200 A, pour les fragments de
fission. Dans le cas des matériaux organiques, les résultats sont assez analogues.

Le faisceau électronique employé est assez dense pour produire un échauffe-
ment local du matériau étudié : cela provoque un « effacement » progressif de la
trace. Dans certains cas, la trace latente disparait en moins d’une minute [Bo-1],
[Pr-1], [Si-1]. C’est une sérieuse difficulté. On peut diminuer la vitesse de ’efface-
ment en refroidissant ’échantillon, lors de 'observation, par de I'azote liquide
[De-3], [Pr-1], mais on n’arrive jamais 4 I'arréter totalement.
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Au total, l= microscope électronique s’avére intéressant pour étudier le
mécanisme de formartion des traces, mais il n’est plus utilisable en routine, parce
quil y a toujours un effacement progressif, parce que le faible parcours des
électrons fait qu’on ne peut observer qu’une faible portion de la trajectoire,
méme dans le cas de particules trés lourdes, comme les fragments de fission,
et surtout Parce que le champ d’observation est toujours trés petit : on ne peut
dénombrer les traces que si leur densité est suffisamment élevée pour qu’il y ait
un nombre suffisant de traces i I'intérieur de chaque champ d’observation.

Il faut cependant remarquer que les microscopes électroniques 2 tension
élevée, tels que ceux qui existent 4 Toulouse (1,3 MeV et 3 MeV) doivent conduire
a un renou veau d’intérét concernant cette technique; en particulier, ils devraient
permettre de mieux lier "aspect de Ja trace, sondée sur une épaisseur beaucoup
plus grande, au mécanisme supposé de formation de cette trace (voir plus loin).
N’oublions pas que le parcours maximal des électrons de 3 MeV est de 1,2 cm
environ dans le plexiglass.

Quel que soit le développement futur des autres méthodes de dépouille-
ment des données, le pouvoir séparateur trés élevé du microscope électronique
en fait 'appareil irremplagable dans les mesures d’intervalle de temps trés courts :
la résolution spatiale, liée 2 la largeur des traces, est de 30 A. Or, une particule
se déplagant avec une vitesse égale au dixieme de celie de la lumigre, parcourt
cette distance en 107'% s environ. On se trouve trés au-dessus des performances
des systémes électroniques les plus récents (10~ a 10712 5).

Remargue

La microscopie électronique peut étre aussi employée pour observer les
traces obtenues aprés le développement chimique. Par exemple, TRIPIER ef
alii [Tr-1] ont observé ainsi ’évolution de la trace en fonction du temps de
développement, pour des ions lourds tombant sur des membranes minces de
nitrate de cellulose.

La trace développée se forme selon quatre phases successives :
1. Un temps « mort», pendant lequel aucun défaut n'apparait. Ce temps est

d’autant plus long que le T.L.E. instantané ((L—f de la particule est plus faible.

2. Il apparait une fine trace noire, entourée d’un halo sombre.

3. Sila membrane de nitrate de cellulose est d’épaisseur inférieure au parcours
de Iion, il se forme ensuite un cone de rongement 4 chaque extrémité de la trace
noire correspondant a 'entrée et i la sortie de I'ion dans le détecteur.

4. Ces cones progressent I'un vers 'autre et se rejoignent. La trace se présente
alors sous la forme d’un tronc de cone (presque un cylindre) vide de matiere,
qui s’élargit au fur et 2 mesure que le temps de développement augmente.

Price et WALKER ont étudié un mica de synthese le « fluor-phlogopite »
[Pr-2], [Pr-6] : au bout d’un temps court d’attaque par HF, on constate que le
contour sombre, qui entourait la trace, disparait; le diamétre observé est alors
de l'ordre de 10 A, ce qui ne correspond pas 2 la largeur réelle du canal, qui est
de 25 a 30 A seulement. Je reviendrai sur cette question.
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On remarquera, dés a présent, importance du temps de développement dany
Paspect de la trace obtenwe. ]’y reviendrai plus loin; nous verrons qu’on établit
des lois empiriques liant la largeur de la trace, le T.L.E. instantané, la concen-
tration du réactif, la durée du développement.

Traces obtenues au microscope électronique, aprés développement :

— lons Soufre de 50 MeV, dans le nitrate de cellulose (angle d’incidence 19°).
— Développement durant § minutes par Na OH (4 %) a 6o °C.

— Grossissement : 40 coo.

(Cliché obtenu par Mme Destavvars, Laboratoire de physique corpusculaire, Université
de Strasbourg).

OBSERVATION DE LA TRACE LATENTE :
DIFFRACTION DE RAYONS X

Plus encore que le précédent, ce procédé d’observation est intéressant pour
établir des mécanismes physiques, mais inutilisable en routine. Cette technique
a été mise en ceuvre par LamserT, LEVELUT et MAURETTE [La-1], qui ont employée
pour observer les traces laissées dans le mica par des ions d’argon. Les auteurs
étudient la diffusion aux petits angles, pour obtenir I'aspect des traces.

Dans le mica, les traces latentes résultent de la coexistence dc défauts de deux
types :

1. Les défauts les plus abondants sont formés par des groupes de deux ou
trois atomes; la distance entre ces défauts diminue lentement, avec ’énergie,
dans la région étudiée (10 2 1 MeV/uma).
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2. Des « nuages » de défauts, de diamétre de l'ordre de 30 A environ. Ces
nuages sont distants de zo0 A environ; ils semblent apparaitre brutalement,
quand Iénergie résiduelle de Iion est inféricure 2 6 MeV/uma. Ces défauts
importants pourraient étre responsables de la trace développée, bien que la
distance qui les sépare soit supérieure a la valeur maximale critique de 100 A,
établie par MAURETTE [Ma-6], nécessaire i 'obtention d’une trace développable
dans le mica.

Ces renseignements sont précieux dans I’établissement du mécanisme de
formation de I'image latente.

STABILITE DE LA TRACE LATENTE

Ce point est d’une importance pratique considérable. En effet, de nombreux
détecteurs physiques souffrent d’un effacement progressif de la trace latente,
et cela pese tres lourd dans leurs modalités d’application pratique.

Contrairement aux émulsions nucléaires, les détecteurs solides de traces
conservent, a la température ambiante, 'empreinte des particules indépendam-
mant du temps qui s’est écoulé entre l'irradiation et le développement, méme
aprés plusieurs années dans le cas des milieux organiques, et de trés nombreux
siécles dans celui des cristaux minéraux, La réside 'une de leurs supériorités sur
les émulsions.

Je passerai en revue les principaux paramétres dont est fonction la stabilité
de la trace latente : le temps, la nature du milieu, la température, la pression,
Pambiance lumineuse. Les résultats cités doivent étre considérés comme indicatifs,
car la composition du détecteur est variable d’un échantillon 4 un autre. Cela est
particulierement vrai dans le cas des détecteurs organiques. La réside un probleme
d’emploi de ces détecteurs, malgré certains essais d’homogénéisation de la
sensibilité par incorporation au milieu de certains organo-métalliques [En-1].

1° TEMPS DE STOCKAGE DU MATERIAU

Ainsi que je viens de le dire, la stabilité des défauts est trés grande, et nous
verrons que cela est explicable par les mécanismes de formation avancés
actuellement.

Aprés un réarrangement trés rapide, il y a stabilisation absolue des défauts
du réseau cristallin, dans le cas des substances minérales.

Dans celui des composés organiques, le passage de la particule crée des
radicaux libres et des espéces chimiques trés réactives; les radicaux se trouvent
« encagés »; I'équilibre chimique peut n’étre atteint qu’au bout de plusieurs
années, ce qui produit une évolution trés lente de I'image latente. Cela est mis
clairement en évidence par P'influence du milieu ambiant.

20 NATURE DU MILIEU AMBIANT

L’humidité de I’air n’a pas d’influence, contrairement a ce qui se passe dans le
cas des émulsions nucléaires. Par contre, la vitesse d’attaque V le long de la trace
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augmente faiblement en fonction du temps [Pr-12], quand on stocke le détecteur
dans Iair.

Cette constatation a suscité une étude détaillé de BeEnTON et ses collabo-
rateurs [He-z] : le stockage du matériau, dans le noir, sous oxygene, produit une
augmentation, assez faible par ailleurs, de V, en fonction du temps. Sous atmo-
sphere inerte (gaz rare), V reste constante. Enfin, un stockage sous vide a pour
effet de diminuer V.

On pense que 'oxygeéne réagit lentement avec les espéces chimiquement
actives, dont les radicaux libres « encagés » dans la structure du matériau, pour
former des radicaux de type peroxydique, qui sont plus réactifs avec 'agent
de développement.

Ces observations pésent trés lourd dans 1’établissement du mécanisme de
développement.

30 TEMPERATURE

La encore, la stabilité des détecteurs solides de traces est trés remarquable,

a) Températures élevées. Dans les micas, la stabilité subsiste jusqu’a g4oo0 °C
environ, jusqu’a 550 °C dans le cas des verres, et jusqu’a 150 °C au maximum
dans celui des hauts polyméres. Au-dessus, se produisent des phénoménes
complexes que je ne ferai qu’évoquer ici.

Price et WALKER [Pr-1) ont trouvé que, dans un mica synthétique qui a été
chauffé a 7800°C, les traces sélargissent a leurs extrémités selon des formes
angulaires bien définies, tandis que leur partie centrale diminue de largeur,
jusqu’a disparaitre, dans certains cas. Les micas naturels, le muscovite et le
phlogopite sont plus stables : un recuit a 800 °C durant une heure ne fait pas
disparaitre totalement la trace latente. Il faut atteindre goo °C au moins, pour
que les traces disparaissent progressivement.

Comme on peut s’y attendre, les polyméres organiques sont les substances
les plus fragiles aux températures élevées : dans le nitrate et I’acétobutyrate de
cellulose, la détérioration commence dés 100 °C.

D’une maniére générale, le matériau est d’autant moins stable thermiquement,
qu’il est plus sensible aux particules.

b) Basses températures. Les traces formées dans le mica [Fl-18] ou dans les
verres [Be-2] [Be-3] donnent les mémes apparences 4 77 °K qu’a la température
ambiante, D’aprés FLEIsCHER [Fl-18], les traces dans le lexan résistent également
trés bien aux basses températures.

c) Meécanisme. L’action de la température est encore mal connue et 'on ne
peut donner que des formules empiriques. C’est ainsi que WiperL [Wi-1] a
établi par expérience que, dans le mica muscovite, le temps # au bout duquel
la trace disparait est lié a la température absolue T par la relation :

t = 10715 exp (2,8/£T);

heures

£ étant la constante de BorLTzMANN.
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4° PRESSION

Cette question a été peu étudiée. Il semble que la pression produise des
effets extrémement faibles. Ainsi, les traces dans des échantillons de zircon et
d’olivine soumis 2 des pressions de 8o kbar ne sont pas modifiées; un recuit
produit les mémes effets qu’en I’absence de cette surpression [Fl-18].

5© RAYONNEMENT ULTRAVIOLET

L’action d’un rayonnement électromagnétique est mal connue. Cette question
est pourtant intéressante, car elle est liée a celle du développement en présence
d’un rayonnement U.V. [Be-2], [He-z].

Dans le lexan, les traces sont insensibles aux rayons U.V. Par contre, le
nitrate de cellulose est rapidement décomposé par la lumiére ultraviolette, mais
il s’agit 1a d’une action photochimique trés classique.

*
E I

Nous verrons plus loin que la trace latente n’est développable que si les
dommages correspondants sont suffisamment importants. Il serait particuliere-
ment intéressant de parvenir a « sensibiliser » cette trace latente, pour arriver
a détecter des particules moins ionisantes, comme les protons.

Un moyen possible pourrait étre de soumettre le matériau a des tensions
élevées. 11 pourrait se produire dans le volume des avalanches électroniques,
assez analogues a celles que 'on obtient dans les jonctions PN de semiconducteur
pour déceler des phénomenes peu ionisants. Ces avalanches électroniques se
produisant sélectivement le long des traces, pourraient augmenter le nombre et
Pimportance des défauts correspondants.

IV - OPERATION DE DEVELOPPEMENT
PROPRIETES DE LA TRACE DEVELOPPEE

Nous verrons ici combien est délicate "opération de développement de la
trace latente : toutes ses modalités doivent étre précisées si I'on veut parvenir
a des résultats reproductibles. Cette technologie est variable a I'infini; elle a
suscité un trés grand nombre de publications, qui se contredisent parfois.

Dans la seconde partie de ce chapitre, je donnerai les conditions qui doivent
se trouver simultanément vérifiées pour que la trace latente soit développable,
Cela me conduira a étudier plus particulierement /a vitesse d’attague V" le long de
la trajectoire, et a considérer les parameétres dont dépend cette caractéristique
fondamentale du développement. Je dirai aussi quelques mots du processus
d’attaque latérale depuis la trace développée, qui peut conduire 4 des procédés
nouveaux de diagnose de particules.
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TECHNOLOGIE DE DEVELOPPEMENT DE LA TRACE LATENTE

Le développement permet d’observer les traces de maniere simple, c’est-a-dire
individuellement, par microscopie optique, ou, globalement, par densitométrie.
Je consacrerai une partie du chapitre suivant au mode d’exploitation des données.

La technologie varie beaucoup selon la nature du matériau, et je passerai
donc en revue les divers cas possibles.

1 - MICAS DIVERS

Le réactif de choix est l'acide fluorhydrique en solution aqueuse, 4 des
concentrations variables. Ainsi, 2 50 °C, une solution de 20 9, de HF pour
8o 9%, de H,O, attaque les micas trois fois plus rapidement que l'eau régale.

Les canaux obtenus ont une largeur qui est fonction de la nature du mica,
de celle de ’agent chimique, de la température, et du temps d’attaque. Je reviendrai
plus loin sur tous ces paramétres.
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F1G. 1. — Largeur des traces dans divers micas en fonction du temps d’attaque par HF i z0 %.
a) 50°C
b) 20°C d’aprés Price et WALKER.
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Price et WALKER ont fait des études systématiques [Pr-z], [Pr-6] qui sont
résumées sur la figure 1.

La feuille de mica irradiée (par des ions trés lourds ou des fragments de
fission) est plongée dans le réactif chimique. Autour de chaque trajectoire de
particule, I'attaque se développe en trois phases successives, mises en évidence
sur la figure 1 :

Premiere phase : Aussitot aprés I'immersion, Pacide attaque le long de la
trajectoire et forme un canal continu, de largeur constante.

Le diamétre de la trace est de 'ordre de 25 A [Pr-1] 4 30 A [Ma-6]. Cette
valeur s’accorde bien avec la largeur moyenne de la région endommagée par le
passage de la particule chargée, telle que 'on peut obtenir par le calcul [Pr-2],
[Ro-1]; on est ainsi conduit a4 penser que, dans cette phase, I'acide attaque la
partie du solide modifiée par le passage de la particule.

Cette premitre partie de lattaque est trés rapide, alors que les deux phases
suivantes sont beaucoup plus lentes.

Seconde phase : la vitesse d’attaque y est trés faible et on assiste ici a une sorte
d’« incubation », le temps d’incubation étant celui nécessaire pour imprégner
d’acide frais les parois du canal, et pour que cet acide commence a dissoudre laté-
ralement le mica qui entoure le canal central. Le temps d’incubation est d’autant
plus long que la température est plus basse. On n’a pas déterminé I'influence de
la viscosité du réactif, et il y aurait 12 des expériences intéressantes.

Troisiéme phase : Vattaque latérale s’effectue, et la vitesse d’élargissement du
canal est la méme tout le long de la trace. On constate que /e canal, cylindrigue,
ne s'allonge pas, et ne se termine pas par une pointe, contrairement a ce qui a lien dans
le cas des verres et des matiéres plastigues.

Le milieu cristallin est anisotrope. La vitesse latérale d’attaque est maximale
dans la direction paralléle aux plans de clivage du mica. Il faut remarquer ici,
que, par contre, les bases attaquent surtout perpendiculairement aux plans de
clivage. Ces questions mériteraient d’étre étudiées plus en détail, ne serait-ce
que pour avoir des renseignements sur la corrosion chimique.

D’une maniére générale, la vitesse avec laquelle se succedent ces trois phases
dépend beaucoup de la maniére dont Pacide frais arrive au contact du matériau
a attaquer. Ainsi, le développement est trés accéléré par un brassage aux ultra-
sons [Ma-s].

2 - MATERIAUX DU TYPE « VERRES»

Ces matériaux ne sont pas choisis au hasard : il s’agit des céramiques employées
en dosimétrie, et, essentiellement :

— Des verres au métaphosphate d’argent, qui sont radiophotoluminescents et
sont employés couramment en dosimétrie [Be-z], [Be-3], [Ba-7]. Ces verres,
qui possédent un trés bon état de surface, permettent de révéler facilement
les traces.

— De verres thermoluminescents, comme les verres au silicate d’aluminium et
de lithium activé au terbium [Be-z], d’un emploi dosimétrique moins courant.
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On connait mal la structure de ces céramiques, dont les structures doivent étre
en partie organisées.

On peut employer tout autre type de verre, 4 condition qu’il soit suffisamment
soluble dans les réactifs chimiques habituels (HF ou NaOH par exemple) et qu’il
puisse subir un poli trés soigné.

Dans tous les cas, les traces développées ont des formes trés différentes de
celles dans les micas : on obtient des cones a bases circulaires on elliptigues, selon que
la particule est tombée normalement 2 la surface, ou obliquement [Be-2], [De-1],
[Pl-1].

Prenons le cas des verres dosimetres 2 Pargent réalisés dans le commerce
(fig. 2) : le diametre des traces de fragments de fission, mesuré i la surface du
verre, augmente avec le temps d’attaque d’abord linéairement (jusqu’a 20 pm),
puis plus lentement, et tend vers une valeur de I'ordre de 6o um, pour un réactif
constitué par de la soude en solution aqueuse (28 9, de NaOH), agissant 4 6o °C.
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F1G. 2. — Augmentation du diamétre des traces en fonction du temps d’attaque, pour trois verres
différents, les conditions d’attaque restant les mémes, NaOH a 28 9, et 6o °C. D’aprés [Be-2] -
Bauch et Loms : Américain; C.E.C. : Frangais; TosHiBA : Japonais.

Comme pour les micas, la vitesse d’attaque dépend de la nature du réactif
(NaOH est plus efficace que HF) et de sa concentration ,de la composition chi-
mique du verre, et de la température. BECKER [Be-2] a montré que la vitesse
d’attaque croit sensiblement de maniére exponentielle en fonction de la
température.
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3 - CAS PARTICULIER DES COMPOSES MINERAUX CONTENANT DE L’ARGENT :
DECORATION DES TRACES

Les verres au métaphosphate d’argent, dont il vient d’étre question, entrent
dans cette catégorie.

Je voudrais parler ici d’une technique de « décoration des traces », qui n’est
pas, 4 proprement parler, chimique, mais s’apparente 4 la technique photogra-
phique. Elle a été mise en ceuvre par CuiLps et Stirkin [Ch-6], [Ch-7], [Ch-8],
[Ch-9], [Ch-10] et peut rendre des services dans certains cas.

Ces auteurs ont étudié des monocristaux de chlorure d’argent. Aprés irradia-
tion, le cristal est soumis a4 des impulsions de champ électrique, synchronisées
avec des flashs de rayonnement U.V. qui illuminent le cristal.

Chaque flash produit environ 10? photoélectrons par em? de la surface du
cristal. Ces photoélectrons, créés sur la surface, sont soumis 4 P'action du champ
électrique et pénétrent dans le volume du cristal. Le temps de relaxation du
champ électrique interne est de quelques centaines de microsecondes, alors que
la durée de vie des photoélectrons est de quelques microsecondes. L’action des
flashs U.V. se présente donc sous la forme d’impulsions de quelques micro-
secondes, espacées d'une milliseconde environ.

Le champ électrique, en phase avec les impulsions U.V., déplace les photo-
électrons dans le volume, avant que la conductivité ionique puisse produire
une relaxation appréciable : dans un cristal épais de quelques millimétres, la plu-
part des photoélectrons sont piégés par les défauts créés par chaque particule
le long de sa trajectoire : les ions Ag*, situés en positions intertitielles, migrent
et viennent se recombiner avec ces électrons pour former des atomes neutres Ago.
La trace se trouve ainsi décorée.

Les cristaux de AgCl sont développés ainsi plus rapidement que les émulsions
photographiques. Ils permettent des mesures trés précises d’angles, car le traite-
ment de décoration n’entraine aucune distorsion géométrique.

D’autres sels, mais en nombre trés limité, peuvent étre traités par cette
technique [Ad-1].

Certains verres au phosphate d’argent (P,O; : 63 9, - ALLO, : 8 9, - BaO :
11 % - K,O 19 9% - Ag,O : 9 %,) ont été employés par FLEISCHER, PRICE et
Warker [Fl-1], [Wa-1] pour obtenir des traces décorées de fragments de fission.
Apres un recuit de 2 heures dans de ’hydrogeéne a 250 °C, on obtenait des traces
de 50 A de diamétre.

4 - MATIERES PLASTIQUES

Les polyméres organiques sont trés étudiés et trés employés, car ils sont
sensibles aux particules  de faible énergie, et, dans certains cas, aux deutérons.

Comme dans le cas des verres, leur structure physique, et en particulier le
degré d’orientation des longues chaines, est mal connu, et cela complique 1’éta-
blissement d’un mécanisme de détection. De plus, les compositions et surtout
les densités risquent de varier d’un échantillon 4 un autre. Il y a deux types de
polymeres :

a) Les polymiéres vrais, ou polymérisats, dont 'exemple le plus caractéristique
est le polyéthyléne (C,H,)a.
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Ils se forment par des réactions d’addition : 'ouverture de la double liaison

du monomere de départ entraine la formation d’une chaine linéaire, qui associe
les molécules deux 2 deux :

= G donne —

m— 00—
J

— 00—
]

Entrent dans cette catégorie de détecteurs :

— le polymétacrylate de méthyle (plexiglass),
— le poly-oxyméthylene (Delrin),
— le polystyréne,
— les chlorures de vinyle et de polyvinyle,
— le polypropyléne (Mophére),
— le polyéthyléne.
Cette liste pourrait étre beaucoup plus étendue.

b) Les polycondensats, qui sont des produits de condensation de la réaction
entre deux composés bifonctionnels, dont les fonctions chimiques réagissent
I’'une sur 'autre. Par exemple, un diacide et une diamine donneront la réaction :

HOOC-R-COOH + H,N-R’-NH, -> HOOC-C-NH-R’-NH, + H,O
|
o)

Parmi les polycondensats employés comme détecteurs, on peut citer :

— les polycarbonates (Lexan, Makroror), [Fl-1],

— le Myrar et les composés cellulosiques, nitrate, acétate et acétobutyrate
[De-2], [Fl-1],

— le polytéréphtalate isophtalique d’hydroquinone-diphénol [Fl-21],

— les phénoplastes formophénoliques (ambrolite, bakélite) [Mo-s].

Cette liste n’a aucun caractére limitatif,

Le développement est habituellement obtenu par action chimique, mais on
commence a utiliser des solvants.

10 Développement par action chimique (le tableau II résume la situation).

On peut employer les acides et les bases, mais ces derniéres sont beaucoup
plus efficaces. Les concentrations et la nature du solvant sont trés variables;
ce sont la soude et la potasse en solution aqueuse ou alcoolique qui sont les plus
employées [Fl-1]. Par exemple, dans le cas des nitrates et des acétates de cellulose,
la soude en solution aqueuse donne les meilleurs résultats et la meilleure sensibilité
dans la détection des particules « [Bl-1].
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TABLEAU 1II

PRINCIPAUX DETECTEURS ORGANIQUES, AVEC LES REACTIFS EMPLOYES POUR LE DEVELOPPEMENT
DES TRACES. D’aprés MoNniN [Mo-7]

Détecteurs Réactifs Température | Temps Particules
°oC mn enregistrées
Polyéthylene K,Cr,O, 85 30
Polyéthyléne
ionomérique K,Cr,O, 55 6o
Polypropyléne K,Cr, O, 85 20
Polystyréne K,Cr, O, | 85 180 E.F.
KOH | 75 6o
KMnO, 8o 360
Chlorure de PVC KMnO, 8o 270
KOH 75 100
Acétochlorure KMnO, 100 30
de polyvinyle KOH 75 40
Chlorure de polyvinyl- KMnO, 55 120
vinylidéne KOH 75 50 F.F.
Polyméthacrylate KMnO, 100 16 a (3 MeV), ions
de méthyle KOH 20 lourds, F.F.
Phénoplaste
formophénolique K,Cr,O, 86 5
Polyphénoxyde KMnO, 100 5
Acétate de cellulose NaClO 100 30 Ions lourds, F.F.
NaOH 55 40 Particules o
Acétobutyrate KMnO, 100 4 «, ions lourds, F.F.
de cellulose NaClO 100 140
NaOH 55 40
Nitrate de cellulose KMnO, 100 0,5
NaClO 100 6 Ions lourds et F.F.
K,yCr,0; 85 5
NaOH 55 2,5 Particules o
Polycarbonate K,Cr,O, 85 120
KMnO, 100 120 Ions lourds et F.F.
NaClO 100 55
KOH Go 0,3
NaOH 55 40 Particules o
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TABLEAU 1I (suitc)

Détecteurs Réactifs Température Temps Particules
°C mn enregistrées

Polytéréphtalate KMnO, 100 90
d’¢thyléne glycol NaClO 100 8o

KOH Go 0,3
NaOH 55 40
Polyimide KMnO, 100 90
NaClO 100 16

NaOH 55 0,1

Les réactifs sont désignés par la formule chimique de leur composant essentiel :
— KMnO, : solution aqueuse de permanganate de potassium i 25 %,
— K;Cr,0; : solution de 10 g de bichromate de potassium dans 35 cm® d’acide sulfurique

a 30 %,
— NaClO : solution aqueuse a 14 9, d’hypochlorite de sodium et 12 %, de chlorure de
sodium,
— KOH  : solution de 200 g de potasse dans 1 000 cm?® de solution éthylique a g5 °G-L,
— NaOH : solution de soude cing fois normale.

B dismitrs o)
R

Tamps du diveloppement [b)

Fi. 3. — Diamétre des traces de fragments de fission en fonction du temps d’attaque pour un
plastique d’acétate et butyrate de cellulose, attaqué par NaOH 6,25 N [Bl-1].
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F1G. 4. — Logarithme de la vitesse latérale d’attaque en fonction de T-! pour un certain nombre
de plastiques. Pour 'acétate de cellulose, 7 parties de NaOH 6,25 N pour 5 parties de NaClO
a 12 %,. Pour les autres composés NaOH 6,25 N [Bl-1].
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MonnNIN [Mo-5], [Mo-6] a montré qu’on peut employer, dans certains cas,
le permanganate et le bichromate de potassium, qui sont des oxydants.

Les traces présentent une allure analogue 2 celle des traces dans les verres :
ce sont des cones a base circulaire ou elliptique. Quand la vitesse 17 d’attaque
le long de la trace est trés grande, Pouverture du cone est trés faible, et la trace
a pratiquement un aspect cylindrique [Fl-1].

La vitesse d’attaque dépend, comme toujours, de la température, de la nature
et de la concentration du réactif chimique. A titre d’exemple, la figure 3, tirée
de [Bl-1] donne, pour des fragments de fission tombant sur de ’acéto-butyrate
de cellulose, la variation du diamétre de la trace 2 la surface du plastique, en
fonction du temps, pour diverses températures. Dans ce cas particulier, la vitesse
latérale d’attaque est de la forme Ae~@/kT, O étant 1’énergie d’activation corres-
pondant i Pattaque chimique. La figure 4 permet de voir que cette formule se
vérifie bien, et qu’il est possible d’en déduire, 4 15 9, prés environ, la valeur de Q.
Il ne faut pas confondre cette vitesse latérale d’agrandissement de la trace avec
la vitesse V que j’étudierai plus loin; elle est plus proche de la vitesse » normale
d’attaque du matériau.

Il faut noter aussi, ce qui est important, que la vitesse d’attaque dépend
fortement de la particule incidente. La figure 5 concerne des lames de nitrate de
cellulose, développées par la soude [De-8], [St-1]; elle donne la longueur de trace
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FiG. 5. — Développement des traces de particules « et de fragments de fission pour une concen-
tration de NaOH fixce a 10 9, (température fixée a 40°).
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projetée selon la normale a la surface du plastique, en fonction du temps, pour
des fragments de fission et pour les particules a de *1%Po. Cette longueur tend vers
le parcours de la particule dans le matériau détecteur.

20 Développement par dissolution

Cette question est intéressante, car elle montre la possibilité¢ de révéler les
traces par des procédés non chimiques [Me-3]. On a expérimenté I’action de
solvants polaires seuls (alcools ou aldéhydes, par exemple), complétée ensuite
par un lavage a 'eau [Sa-1].

Hélas, les résultats sont peu reproductibles. Néanmoins, I’action des solvants
confirme qu’il y a dépolymérisation de la région développée. Cette question
doit étre suivie avec soin.

La mise en ceuvre de la technologie du développement frappe par son empi-
risme. On arrive mal 4 saisir quelles sont les raisons précises qui font préférer
un réactif 4 un autre. Il serait souhaitable d’étayer les considérations empiriques
par des calculs de dynamique et d’équilibre chimiques.

On sent intuitivement qu’il doit exister de meilleurs procédés de développe-
ment que ceux qui sont actuellement employés. De telles méthodes devraient
permettre de voir certains phénomenes qui restent inapergus. On pourrait
peut-étre obtenir des traces dans certaines substances comme le rutile, qui semblent
actuellement inactives 4 ce point de vue.

CONDITIONS A REMPLIR POUR QUE LA TRACE
SOIT DEVELOPPABLE

1° ROLE DE LA SURFACE DU DETECTEUR

Il faut que la région du solide modifiée par le passage de la particule soit
accessible au réactif chimique. 1l est donc indispensable que la zone de dommages
créée prenne naissance a la surface du détecteur. Une particule chargée dont la
totalité de la trajectoire, origine comprise, se trouve dans la masse du détecteur,
ne donnera pas naissance a une trace développable, sauf si la perméabilité de la
matiére vis-a-vis de Iagent agressif est grande, ce qui n’est généralement pas
le cas.

20 JONISATION CREEE PAR LA PARTICULE

Une des caractéristiques fondamentales de ces détecteurs est quiils sont
incapables de déceler les particules légéres (mésons, électrons, par exemple)
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et qu’ils ne sont utilisables que pour les particules lourdes (sauf les protons, qui
n’ont pu étre mesurés).
RN TR , (dE ;
a) Transfert d’énergie linéique instantané y de la particule
x

Cette quantité a d’abord été employée comme critére de développabilité de
la trace latente, ce critére indiquant que la perte d’énergie de la particule par
unité de longueur doit étre suffisante pour que les dommages en résultant
conduisent a 'attaque chimique.

dE

dx €

la détection est impossible. Au-dessus, I'efficacité tend vers I'unité.

On définit donc une valeur critique de T.L.E., au-dessous de laquelle

- dE' ; ; ;g
Au voisinage de E) se situe une région de transition, dans laquelle I’effica-
c
cité passc rapidement de o a4 1. Dans cette région, les traces ne sont enregistrées
que partiellement, et se présentent sous forme de traces courtes ou de pointes.

On peut classer les matériaux détecteurs selon la valeur correspondante

dE y
de (E) - Voir le tableau III : on constate que les matiéres plastiques possédent
e
des valeurs de (—) tres inférieures a celles des substances minérales.
c

Les particules o ne sont détectables que si (%) < 2MeV.mg™!. cm? Les

. dE . A
matériaux de Tx) > 15 MeV ' mg! - cm?® n’enregistrent pas les ions produits
e

par les accélérateurs; ils ne sont utilisables que pour certains rayons cosmiques
primaires et pour les fragments de fission.

Cependant, il est apparu que le critere de T.L.E. critique ne constitue qu’une
premiére approximation assez grossiére. En voici deux preuves :

TABLEAU III

CAMCTERISTIQUE.S D’ENREGISTREMENT DE DIVERS TYPES DE DETECTEURS SOLIDES DE TRACES

1° Caractéristiques d’enregistrement des différents polymeéres.
D’aprés [De-8]

Détecteurs (dE[dx), Nature Energie
MeV - mg-1 - cm? de I'ion

. Nitrate 0,86 o < 3 MeV

g:i'fg 112 :?efms Acétate 1,41 o < 2 MeV
q | Acétobutyrate 1,21 o < 2 MeV
Polyoxyméthyléne — o ~ 2 MeV
Polycarbonate 5,50 O < 30 MeV
Téréphtalate d’éthyle 21,60 S < 30 MeV
Phénoplaste — F-Fission ~ 8o MeV
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20 Caractéristiques d’enregistrement des fragments de fission.

D’aprés [Ma-6]
Nature du détecteur e (mgfem®) E; (MeV) (dE[dx)e
MeV - mg~! - ecm®
Olivine 0,9 40 25
Muscovite 2,1 15 15
Makrofol 2,0 17 23
Chambre a détente

(chambre de WiLson) 2,8 ~ o ~ o

1. Le tableau 1V, tiré de [Fl-32] montre qu’il n’existe pas une corrélation
rigoureuse entre la valeur de I'efficacité et le transfert linéique d’énergie, donc
que ce critére est trés imparfait.

2. D’une maniére précise, I’étude du rayonnement cosmique a montré que
) d d ; . ;
des ions de (TxE) > (—E) peuvent ne pas étre détectés, s’/ sagit de particules
¢

relativistes.

Un exemple est celui constaté lors du vol de GEMINI VI [Be-9] : plusieurs
disques de nitrate de cellulose avaient été placés dans la cabine en vue d’étudier
les rayons cosmiques. Des noyaux relativistes de fer n’étaient pas détectés, bien
que leur T.L.E. soit supérieur a la valeur critique, alors que des particules «
non relativistes, de méme T.L.E., étaient enregistrées normalement.

Ces perturbations sont dues aux rayons § trés nombreux, créés par les parti-
cules relativistes. Ces électrons secondaires d’énergie élevée viennent créer une
ionisation /oin de leur point de création, si bien que la perte d’énergie par unité de
longueur peut étre supéricure au seuil sans que I'ionisation qui en résulte en ce
point corresponde i cette valeur du T.L.E., les électrons § venant porter I'ioni-
sation plus loin. Le réle des rayons § est important dans le mécanisme de création
de la trace latente; il a été mis clairement en relief par les travaux de Karz et
KosericH [Ka-4], sur lesquels je reviendrai plus loin.

Au total, il faut sélectionner un critére /ié a lionisation et non lié a la perte
d’énergie de la particule.

b) Ionisation spécifique (?1;{) de la particule.

Ce critére plus exact a été introduit par FLEISCHER ef alii [Fl-33], dans le
cadre de leur théorie de I’explosion ionique. Ils définissent une valeur critique

(j_i) de Pionisation spécifique de la particule primaire.
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TABLEAU 1V

CONDITIONS D’ENREGISTREMENT DES TRACES DANS DIVERS DETECTEURS [Fl-33] D’APREs LEs
PUBLICATIONS ORIGINALES

Ion Energie (MeV) Efficacité Longueur
de la trace (um)
Mica muscovite
407, 9 1 3
0Ar 16 1 4
285j 14 1 3
20Ne 20u3 Inconnue S
4He 0 24,5 o o
Polycarbonate du type Lexan
el 363 I Egale au parcours
3053 290 1 »
285 46 1 »
20Ne 207 o o
20Ne 70 1 Egale au parcours
20Ne 19,4 1 »
180 166 o o
180 88 o o
150 15,5 I Egale au parcours
. & 124 o o
o, & 25 1 Egale au parcours
b 11,65 I »
4He 0,1 40,2 Elevée 142
Nitrate de cellulose clair (Nixon-Baldwin)
4He 32 | Faible 16
4He 2,5 1 12
2H 0,2 1 3
Fe = 84000 o o
Valeurde Z = 11 + 1 880 1 > 500
12C 124 o o
1BC 100 1 Egale au parcours
Nitrate de cellulose orange (Nixon-Baldwin)
4He 5.3 Faible 35
4He 4,0 I 24
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5 . dr drI N -

Pour une particule relativiste de (?x) > ( 5{) 2 ionisation spécifique reste
pratiquement constante le long d’une distance de pénétration supéricure a la
distance xm minimale nécessaire 4 'observation d’une trace. Pour un microscope
optique de caractéristique classique, xp, lié au pouvoir de résolution de linstru-
ment, est de 1,5 4 2 microns. L’efficacité de détection est égale a Iunité et la
longueur de la trace, supérieure a x,, est de 'ordre de grandeur du parcours de
la particule dans le matériau détecteur.

. d o
Pour des particules de ~—I) plus faible, Pefficacité diminue et les traces, plus

dx

courtes, deviennent de longueur plus faible que le parcours de la particule. Enfin,

drI dny .
pour (dm:_c) < (&)c, Pefficacité est nulle.

L’ionisation spécifique est donnée par la formule de BeTHE :
dI o Ze?
== || tog {2 me 81— B9 L) — B+ 504
Z., étant la charge effective de la particule incidente,

B, le rapport de la vitesse de cette particule a la vitesse ¢ de la lumiére,
m, la masse de I’électron,

I,, Ténergie nécessaire pour ioniser le matériau, pour un électron de la couche
atomique externe,

o, une constante, caractéristique de la nature du milieu détecteur.

La charge effective de la particule est donnée par [He-1] :
Ze = Z [1 — exp (— 125 B[ Z%3)]

Cette formule est valable jusqu’a des valeurs de (8 de 'ordre de o,25.1072 Z2/3,
Z étant compris entre 2 et 20.

La formule de BETHE est incomplte car elle ne tient pas compte des rayons 3,
et des recherches plus récentes ont eu pour but de la compléter [Ka-4].

dE dI

S’appuyant sur cette formule, la figure 6, tirée de [Fl-33], donne (?i_x) et (d_:_c)
en fonction de B pour des ions de masses comprises entre celle de ’hydrogene
et celle du zinc, dans le cas du nitrate de cellulose (avec Iy = 2 eV). Les points
expérimentaux, reportés sur les courbes, démontrent Pexcellence du choix

de (:xl) , indépendant de la valeur de la charge et de celle de la vitesse, comme
e

critere de développement des traces.

L’emploi de ce critere permet de déterminer quelle est la charge Z minimale
de noyaux relativistes pour au’ils soient enregistrés, ce qui est d’importance
primordiale dans I’étude du rayonnement cosmique primaire. On a obtenu, pour
des noyaux relativistes :

Z > 32, dans le cas du nitrate de cellulose orange de type NIXON-BALDWIN,
Z > 35, dans le cas du nitrate de cellulose clair de type NIXON-BALDWIN,



LES DETECTEURS SOLIDES DE TRACES Gs

Enargie / nuclion (MaV)
032510 20 50 100 206 300 500 1000 2000

o Traces ]
o Pas du trace

s
F (a]
= ;
=
Yitesse, B=v/c
Energie / nuclon (MeV]
100 032510 20 50 100 200 300 500 1000 2000
T T T T T T T L T 1 T
50 o Irace 1
o Pas de trace J
Taux critique pour du
nitrate de cellulose (1)

clair du type
NIXON - BALOWIN

dldx  unité (arbitraire)

RS SRR

02 03 04 05 07 08 08

Vitesse, p=v/¢

06
FI1G. 6. — Enregistrement des traces dans le nitrate de cellulose clair du type (Nixon-BALDWIN).
dE
a) Iz " fonction de = /e,

b) g;_{ en fonction de

dJ . —
i est le seul critére de valeur — H indique = deatéron.
X
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Z > 6o, dans le cas du polycarbonate de cellulose type LEXAN,
Z = 130, dans le cas du mica muscovite.

Remargue. 11 résulte de ce qui précede que emploi pratique des détecteurs
solides de traces nécessite de connaitre avec la plus grande précision possible, la
relation qui existe entre le parcours et ’énergie des ions lourds dans le matériau
employé. De nombreux calculs ont porté sur le nitrate de cellulose et le makrofol
[Ra-1], [Be-5]. BentoN et HENKE [Be-s] ont vérifié expérimentalement leurs
calculs en utilisant des spectrométres de silicium 4 diffusion de lithium, qui
mesuraient ’énergie des particules avant et aprés la traversée de la feuille de
nitrate de cellulose. A titre d’exemple, la figure 7 concerne le nitrate de cellulose
et des noyaux 12C, 160 et 10Ar : les points ont été obtenus en mesurant les lon-
gueurs des traces développées [Be-s].

wE T T
I

260

20 - [ ]

220 |- I / -

200 [ / :“‘I[l;
| E

Palcours{rnm} B

0 /
120 l J /
//

100 |- / ,/,
ln— / /
NS /ARPd

_;//jl/"

u 1
0 40 B0 120 180 200 240 280 320 360 400
E(NeV)

Fi16. 7. — Relation entre la courbe (parcours-énergie) calculée et les longueurs mesurées des
traces développées dans le nitrate de cellulose (pts) - Cas de 12C, 10, °Ar [Be-5].

c) Valeur de Pefficacité de détection

Ces mesures confirment globalement ce que je viens de dire. Je citerai quelques
exemples, pour des valeurs décroissantes des masses des projectiles.
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1. Fragments de fission

Dans les matériaux micacés et dans le makrofol, I’efficacité de détection est
de 100 9, [De-1].
Par contre, dans les verres, les valeurs varient beaucoup d’un auteur i un
autre :
— Dans les verres de lamelles de microscopes, DEBEAUVATS [De-1] a obtenu une
efficacité de o,42.
— Pour les verres photoluminescents au phosphate, Karcorr [Ka-2] donne o,6o0.

— BEeckER [Be-z] obtient 'unité a 5 9, prés pour les verres Boscu et Laus,
Yoxkora et Cec.

On peut expliquer ces grandes différences par la durée de ’attaque chimique
des verres : pour des temps d’attaque élevés, certaines traces disparaissent alors
que d’autres prennent de plus en plus la forme de trous circulaires ou elliptiques.

2. Noyanx lourds

Les mesures confirment le critére de (g . Par exemple, dans le mica, Pefhi-
cacité pour les ions Ar de 100 MeV est de 1 [Gi-1], alors qu’elle tombe 4 1075
pour les ions d’oxygéne de 150 MeV [Pr-3].

3. Particules o

Dans le nitrate de cellulose, qui est le polymére le plus sensible, ’efficacité
n’est égale a 1 que pour des énergies inférieures 4 3 MeV [De-2]. On ne trouve
que peu de mesures absolues de Pefficacité, et des statistiques de comptage des
traces de particules « dans les matériaux détecteurs [An-1].

4. Noyanx d’hydrogéne

La figure 6 montre que 'on peut détecter les deutérons par le nitrate de
cellulose : leur détection a en effet été prouvée [So-2] 4 condition qu’on se place
au maximum de la courbe de Braca.

Par contre, malgré certaines affirmations imprudentes, il a été impossible de
déceler les protons, et cela est trés regretrable, ne serait-ce que pour la mesure
de flux de neutrons rapides.

A titre de curiosité, on peut citer le travail de BEAujEAaN [Be-7] qui a étudié le
comportement de nitrate et de polycarbonate de cellulose dans des faisceaux
intenses de protons de o,5 2 1,7 MeV venant d’un VAN de GraarF. Le développe-
ment fait apparaitre des traces de 1 micron de diametre, analogues a celles de
particules o ou d’ions lourds. Il semble que ces traces résultent de Paccumulation
de protons; elles peuvent d’ailleurs aussi provenir de noyaux de recul de carbone,
et aucune certitude n’a pu étre obtenue quant 4 leur origine.

d) Angle d’incidence de la particule

Si 0 est 'angle d’incidence de la particule, la détection n’est possible que si 0
est inférieur a une valeur critique 0. [Fl-13], [Fl-14], [Mo-6].
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Cette propriété s’explique immédiatement si 'on considere la maniére dont
le matériau est attaqué. Soit, en effet, » la vitesse d’attaque, par le réactif, du ma-
tériau non irradié : » représente la vitesse du front d’attaque perpendiculairement
a la surface du détecteur [Mo-7]. Soit I la vitesse d’attaque du réactif le long de
la trajectoire de la particule dans le matériau détecteur.

$iaurlaenn smeenssive
pour des intornalles
de lamps Eganr.

particuls

Y V=13r
normale

Particnle -
5]
Fic. 8. — Influence de I'angle d’incidence sur le développement des traces, pour I = 3 ».
a) Incidence normale; 4#) Incidence oblique.

La situation est résumée sur la figure 8, qui correspond 4 I/ = 3 » : le déve-
loppement n’est possible que si la projection 1/ cos 6 de 17 sur la normale a la
surface est supérieure 4 ». Nous avons donc les conditions de développement :

0 < 0O

avec 0, = Arc cos (-—;—,)

Posons —;7 = R. Le tableau V donne quelques valeurs de R pour les fragments

de fission. Dans le cas du zircon et de la labradorite, » est supérieur 4 1, et tout
développement est évidemment impossible.
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TABLEAU V
v 5
VALEURS DU RAPPORT R = % POUR UN CERTAIN NOMBRE DE DETECTEURS SOLIDES
DE TRACES (FRAGMENTS DE FISSION).
Matérian R Matériau R
Zircon £ Mylar 0,45
Labradorite 1,2 Lexan 0,008
Quartz 0,5 Acétobutyrate de cellulose 0,009
Verre a la chaux sodée 0,4 Nitrate de cellulose 0,02

Mica muscovite 0,05

Dans les micas, » < 17 : toutes les traces sont développées.

Dans les verres, 0. est, en général, important : 820 pour les verres au phosphate
les plus utilisés [Be-2], [Pr-6], 73° pour les verres 4 la silice [Fl-13], 60° pour les
verres a la soude [Fl-12].

Dans les polymeres, 0. varie beaucoup d’un type 2 un autre. Dans les composés
cellulosiques, 0. est voisin de 55° [De-z]. Dans le lexan et le makrofol, on a
obtenu, pour les particules o, » = o,01 & m/mn et I/ = 0,8 u m/mn [Mo-6],
ce qui donne 0. = 89°.

Remargne

Le pouvoir séparateur du microscope optique introduit une correction sur
la valeur de 6. En effet, la projection de la trace sur la normale 4 la surface doit
atteindre la longueur minimale xm, (1,5 a2 2 microns) correspondant au pouvoir
séparateur de P'appareil (voir plus haut, page 64), [So-4].

Soit Rp la longueur maximale de trace révélable dans les conditions de
développement employées :

0. = Arc cos [%, + E—:]

Soit Rg le parcours réel de la particule, d’énergie E, dans le matériau du
détecteur et Rg. le parcours de cette particule quand elle posseéde ’énergie critique
correspondant au seuil de développement :

Ry = Re si Re < Rk
Ry = REge si R > Rege

VITESSE D’ATTAQUE I LE LONG DE LA TRAJECTOIRE

Il est important d’étudier en détail les caractéristiques de 17 et les conséquences
a en tirer concernant le mode de détection.
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1 FORME DE LA TRACE DEVELOPPEE

Elle est déterminée par les valeurs relatives de » et 17 (tableau V). Si R est
voisin de 'unité, ce qui est le cas des verres, 'attaque donne des cones largement
ouverts. Il en est de méme pour des plastiques comme le mylar.

Par contre, si R est trés petit, les traces ont un aspect presque cylindrique.
Les micas et certains polyméres (comme le LEXAN) rentrent dans cette catégorie.

On vérifie ainsi les constatations expérimentales que j’ai données plus haut.

La progression latérale du réactif chimique, dans la matiére plastique, condui-
sant 4 I'ouverture du cone, est un phénomeéne directement lié au mécanisme de la
détection, dont les lois sont encore assez mal connues. Dans les régions latérales,
la vitesse d’attaque est comprise entre 1/ et v et, globalement, la trace s’ouvre
d’autant plus que la densité des dommages est plus grande. Si 'on considére des
particules peu pénétrantes et une durée de développement constante, le diamétre
de la trace i la surface du détecteur est une fonction donnée de I’énergie de la
particule 4 Pentrée du détecteur [Fr-3]. Il y a la un moyen de diagnose encore
relativement peu exploité, mais qui semble prometteur. |’y reviendrai plus loin.

Il serait important de consacrer au mécanisme du « rongement » latéral des
recherches trés détaillées. Il serait bon de calculer le gradient de diffusion du
réactif dans les trous, et d’étudier Iinterface (liquide-solide) sur les cotés de la
trace et au fond de la trace.

29 VARIATION DE ¥ AVEC LA NATURE DE LA PARTICULE

La figure 5 nous a montré que la vitesse 7 est beaucoup plus grande dans le
cas des fragments de fission que dans celui des particules «. Ce phénomeéne est
tout a fait général : 1/ est d’autant plus grande que la densité des dommages
autour de la trajectoire du projectile est plus considérable. 77 est donc une fonc-
tion croissante de la masse et de la charge du projectile; elle est fonction de

d dI
(&) ~ (&),

Cette propriété est d’une importance fondamentale dans Pexploitation des
données, et elle conditionne le développement futur que 'on peut attendre des
détecteurs solides de traces.

v :
30 VARIATION DU RAPPORT R = 1 EN FONCTION DE PARAMETRES EXTERIEURS

a) Paramétres chimiques

Nous avons vu plus haut que [/ varie avec la nature du réactif, sa concentra-
tion et la température; je donnerai ici des exemples plus précis.

1. Concentration du réactif. Cette question a suscité un grand nombre de
publications, de qualité trés variable, et 'on constate des désaccords dans un
certain nombre de cas. Il serait donc fastidieux et sans intérét scientifique de
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détailler cette question, chaque expérimentateur réglant son mode de développe-
ment sur un certain nombre de mesures personnelles, dépendant beaucoup du
mode de fabrication des détecteurs, dont les caractéristiques varient bien souvent
d’un lot 4 un autre, dans le cas des matiéres plastiques tout au moins.

A titre d’exemple, la figure 9 donne la variation de R~ en fonction de la
concentration de soude en solution aqueuse (¥ = 6o °C) pour de 'acétate de
cellulose, du polycarbonate de cellulose (MELINEX) et du téréphtalate de
polyéthylene (MAKROFOL) [So-3], [So-4].

b NaOHaBgo°c

R o Acétate de cellulose
o Nakrofol E
AMNelinex 0

80

60 -
40
2 /
]
0 T T T T
10 20 30 40 C%
Concentration du  reactif.
F16. 9. — Variation de la vitesse d’attaque le long de la trace en fonction de la concentration

du réactif (NaOH a4 60°C) dans le cas de fragments de fission enregistrés par des
matitres plastiques [So-4].

2. Température. Elle modifie considérablement les vitesses de réaction. En
voici quelques exemples :

Sur les micas, I’élévation de la température augmente fortement la vitesse
d’attaque : en portant HF (20 9,) en solution aqueuse de 20 °C 2 50 °C, on divise
le temps d’attaque par 4 dans le cas de la biotite et de la phlogopite naturelle,
par 7 dans le cas de la phlogopite artificielle, par 20 dans le cas du mica muscovite.

Dans le cas des verres, nous avons vu que le logarithme de 17 croit sensible-
ment linéairement en fonction de la température.
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Dans le cas des polymeéres vrais, on révele d’autant plus facilement les traces
que la température est plus proche du premier point de transition, qui constitue
le premier point de décomposition thermique. Lorsque la température est nota-
blement inféricure au point de transition, il est parfois presque impossible
d’obtenir un résultat.

3. Atmosphire lors du développement. Nous avons vu que le stockage des
échantillons irradiés sous oxygéne augmente la vitesse 1”7 [Mo-10] (page 49).

Le développement chimique peut étre considéré comme une oxydation, ce
qui explique P’emploi possible d’oxydants forts (permanganate de potassium,
bichromate de potassium sulfurique, hypochlorite de sodium, etc.).

Le role de Poxygéne v est analogue : il augmente la vitesse de développement.
Un exemple est donné sur la figure 10 qui concerne le développement des traces
de fragments de fission (**2Cf) dans le polycarbonate [Sa-1]. Les traces apparaissent
plus vite dans I'air que dans le vide, et leur développement complet est plus
rapide. Des résultats analogues ont été obtenus dans le cas du nitrate de cellulose
et du mylar.

V [pa/me]
l

les trases  appamaissenl @ t= 10w sess air
i 1= 38mn sour vide

(] 18 ] m
Temps[mn)

F1G. 10. — Influence de 'atmosphére (O,) sur la vitesse de développement des traces de fragments

de fission de *¥2Cf dans le polycarbonate; NaOH 5 N, 55 °C [Sa-1].

On a étudié d’autres atmospheres oxydantes, dont SO,, NO et N,O. CHAVE
et MonNiN [Ch-12] ont montré que si I'on plonge du MAKROFOL-E dans
Panhydride sulfureux, donneur d’¢électrons, on rend la zone de dommages autour
de la trace plus réactive que dans le cas ol le milieu ambiant est Iair.
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b) Paramétres physiques

Les physiciens ont donné libre cours a leur imagination, ainsi que le montrent
les exemples qui suivent. L’effet physique, dans certains cas, a pour role d’aug-
menter efficacité de P'action du réactif, mais, dans d’autres cas, il peut agir seul.

1. Eltincelle électrigue. La vitesse d’attaque du polycarbonate du type LEXAN
par la soude est trés augmentée quand I’échantillon a été placé dans une enceinte
ou régne une décharge électrique du type étincelle [Bl-3]. Les auteurs n’ont pu
déterminer s’il y avait un effet électrique direct da a la décharge, ou si c’était le
rayonnement électromagnétique produit par I’étincelle qui agissait. L’expérience
était faite dans l'air, I’étincelle crée de I'ozone, dont le role oxydant est bien
connu et ce gaz peut contribuer a une réaction des espéces gazeuses excitées
avec la trace latente; cependant, cet effet se manifeste aussi sous atmosphere
inerte.

2. Rayonnement U.1/. Cette action peut étre rapprochée de la précédente.
Quand on irradie, en présence d’oxygene, des plastiques (cellulosiques ou poly-
esters) par des rayons U.V., les angles d’ouverture des cones sont fortement
diminués, ce qui indique une forte augmentation de la vitesse ”; on augmente
ainsi la résolution spatiale des événements ionisants [Be-z], [He-z]. L’effet est
d’autant moins net que la longueur d’onde du rayonnement U.V. est plus grande
[Cr-4].

On peut associer cet effet a4 l’existence des nouvelles espéces chimiques
formées lors de Pirradiation de la matiere plastique, ces espéces nouvelles étant
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fortement absorbantes pour les rayons U.V. Il en résulte des réactions photo-
chimiques qui peuvent étre trés complexes. En 'absence d’oxygéne, les radicaux
produits par les réactions se recombinent ou forment des chaines latérales. Par
contre, 'oxygéne réagit avec ces radicaux et produit des espéces stables.

©) Brassage par wltra-sons. 1l joue un réle purement mécanique, et augmente
la vitesse de développement en brassant le réactif et en amenant du produit frais
au contact du matériau 2 attaquer. La figure 11, tirée de [Sa-1] donne I'exemple
d’un film de nitrate de cellulose épais de 100 pm, traversé par des noyaux de
carbone. La longueur L est la projection de la trace selon la normale a la surface
du détecteur. Le détecteur a été attaqué sur ses deux faces : les traces se rejoignent
au bout de 23,5 mn sans ultra-sons, et au bout de 17 mn en présence d’un faisceau
d’ultra-sons.

Cette question de 'influence des parameétres extérieurs demeure imprécise,
quant aux mécanismes et 4 la reproductibilité des résultats obtenus. Il n’est pas
douteux qu’elle va susciter de nombreuses érudes complémentaires. Il est possible
que I'on puisse parvenir, a Iissue de ces études, 2 des détecteurs de sensibilité
plus grande, et réglable a volonté. Il serait intéressant, par exemple, de « sensi-
biliser » les traces latentes dues aux protons, pour les rendre développables.
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