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INTRODUCTION GENERALE :

Si 1'oeil ast 1'instrument optique indiscutablement le plus utilisé,
et si sa sensibilité se révéle remarquable, i1 n'en resie pas mcins vrai
que 1'observation des phénoménes lumineux de faible intensité présentca
certaines difficultés dues aux imperfections optiques du récepteur ocu-
laire.

L'apparition des récepteurs photoélectrigues d'images a permis d'é-
tendre les possibilitas physiques de 1'ceil humain. Elle a &galement
rendu possible 1'enregistrement photographique de ces phénoménes, ce
qui restait difficilement accessible par les techniques conventionnel-
les.

Le couplage du tube intensificateur d'images d un spectrcmétre
trés lumineux a conduit & un nouveau type de spectrométrie appelée
spectrométrie multicanal électrono-optique. Celle-ci permet 1'enre-
gistrement du spectre complet d'un phénoméne lumineux de faible inten-
sité ou de courte durée.

Le présent travail est divisé ¢n cing parties.

Dans le premier chapitre, nous montrons !'intérét présenté par
le tube intensificateur d'images pour 1'observation visuelle et 1'en-
registrement photographique des phénoménes lumineux de faible inten-
site.

Le second chapitre a trait & 1'utilisation du tube en spectromé-
trie multicanal. Nous examinons les principales caractéristiques du
tube intensificateur, dont la connaissance est précieuse pour en faire
une meilleure utilisation.



Dans le troisiéme chapitre, nous proposons une nouvelle méthode
d'étude de 1'évolution spatiale des phénoménes d'oxydation et de com-
bustion, basée sur 1'@émission lumincuse qui Tes accompagne.

Simultanément, nous avons effectue 1'analyse spectrale de ces
mémes phénoménes par spectrométrie multicamal &lectronoc-optique.
Cette analyse est développée dans le quatriéme chapitre.

Enfin, dans un dernier chapitre, nous décrivons 1'@tude spectrale
multicanal des phénoménes lumineux de courte durée entreprise sur les

décharges pulsées dans un gaz.

Ces différentes ctudes ont &té réalisées dans le cadre du Centre
de Spectrochimie de 1'Université des Sciences et Techniques de LILLE.

00000~



CHAPITRE 1

IRTERET DES TUBES IRTENSIFICATEURS U'IHAGES POUR L'EXAER
GLOBAL DES PHENCHMERES DE FAIBLE IKTERSITE LUMINEUSE.

I. - INTRODUCTION

I.1 - OBSERVATION VISUELLE VIRECTE DES PHENOMENES UE FAIBLE INTENSITE

1.2 -

1.3 »

LUMINEUSE.

I.1.1 - Resolution visuelle.

[.1.2 - Perception des contrastes.

UBSERVATTON VISUELLE ASSISTEE AU MOYEN DU TUBE TNTENSIFICATEUR

1.
L.
I

[N G

(VSR AV 1

V' IMAGES.
wd

Principe du tube intensificateur d'images.

Gain du tube intensificateur d'imaues.

Gain apporte par le tube intensificateur dans 1'cbservation
visuelle des phinoménes de faible intensité lumineuse.
Bruit de fond du tube intensificateur d'images.

INTERET DU TUBE TNTENSIFICATEUR D'IMAGES POUR LA CINEMATOGRAPHIE

DES PHENOMENES DE FAIBLE INTENSITE LUMINEUSE.

CONCLUSTION



CHAPITKE 1

NTERET BES TUSES IRTERSIFICATEURS D' IMAGES POUR L'EXARERN
GLOBAL DES PHENOMERES DE FAIBLE IKRTENSITE LUNMINEUSE.

INTROVUCTICH -

Bien que 1'ceil humain soit indiscutablement 1'instrument optique
Te plus utilisd, la quaiité des images cui peuvent nous éire fournies
par ce vrecepteur est encore sujette & caution.

Le micanisme de la vision est en effet assez complexe et de nom-
breux travaux ont &té ou sont actuellement menés dans ce domaine, qui
doivent peruetire de préciser les divers &léments de ce mécanisme restés
obscurs jusqu'a présent. Neanmoins, de nombreux auteurs sont parvanus
partant de données expérimentales ou de calculs menés sur les valeurs
trouvées dans la littérature, & des résultats gui nous sont précieux
pour une mailleure compréhensicn du mécanisme de la vision. La connais-
sance approfondie de certains paramétres fondamentaux doit nous permet-
tre d'augmenter oy d'amélicrer dans une certaine mesure les possibilités
shysiques de 1'oeil humain.

fussi, cvant de montrer 1'intérét que presentent les tubes inten-
sificateurs d'images pour 1'examen global des phénoménes de faible inten-
sité lumineuse, nous allons envisager le cas de 1'observation visuelle
directe. Nous donnerons guelaues précisions sur le récepteur oculaire
notamment 1a réponsc en fonction de 12 longueur d'onde, la limite de
résolution et Te contraste attendus en fonction de la luminosité de
1'objet.

I.1 - OBSERVATION VISUELLE DIRECTE DES PHENOMENES DE FAIBLE INTENSITE
LUMINEUSE.

Commo tout récepieur qui est par définition méme, destiné & conver-
tir 1'énergie regue (Energie lumineuse pour le récepteur oculaire) en un



signal détectable, 1'ceil posséde une courbe de réponse qui nous rensei-
gne sur le rendement de conversion de 1'énergis en fonction de la distri-
bution énergetique, aui est ici une distribution en longueur d'onde.

Toutefois, le probléme se prisente ici sous un aspect lécérement
différent car cette courbe de réponse n'est pas unique mais dépend du
flux lumineux & analyser. I1 faut en effet distinguer deux types de
vision suivant le niveau lumincux du ph&noméne que 1'on observe

- La visdon photopique ou visdon diuwrne qui intéresse les hauts

niveaux tumineux

- Ra visdon scotopique ou visdon noctuwne qui corraespond aux

faibles niveaux lumineux.

Ces deux visions présentent des différences bien marquées =t vont
appel @ deux macanismes distincts.

Les courbes de la ficure I indiquent 1a rénonse spectrale de 1'oeil
humain moyen pour ces deux types de vision (1).

Sont portées en ordonnées, 1z2s valeurs relatives VA de 1'effica-
cité Lumineuse pour los différentes lonqueurs d'onde :
X k%- ol K représente 1'efficacité de 1'oeil pour la longueur dionde A

et Ky

<

'efficacité maximale (les mexima &tant normalisés & 1'unité).

Pour la vision photopique, on admet pour Ky la valeur 650 Tm/H
alors que pour la vision scotopique K, = 1750 Tm/i (2). L'efficacité
relative des radiations monochromatiques n'est pas la méme en vision
diurne et en vision nocturme. Le maximum de sensibilité pour la vision
photopique se situe & 5550 R alors quc le maximum correspondant & la
vision scotopique se trouve a 5100 A, c'est-a-dire déplace vers les
courtes longueurs d'onde. Cet accroissement de sensibilité de 1'ocil
en lumiére bleue aux faibles éclairements est connu sous le nom de
phénom@ne de PURKIRJE.
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Fig:1  Courbe de reponse spectrale de |'ceil humain moyen
trait  plein: vision diurne
trai!  1nlerrom pu: vision nocturne
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Fig: 2 Variation du diametre pupillaire ce pour |"ceil moyen
en fonchion de la luminance L |
a ) un seul cell ouvert 315’8

Ui
b) les deux yeux ouverts Nt



R.L. BEURLE (3-4) indique pour lc¢ récepteur oculaire une
efficience quantique rétinienne égale & So = 2,5 % vers SSGQ E
c'est aussi la valeur moycnne correspondant aux rasultats indiquis par
ALVIN SCHNITZLER (5).

Si 1'on regarde 1/5o comme 1e nombre do cuanta nécessaires pour
au'un phénoméne soit enregistré par la rétine, on pcut alors évaluer le
nombre minimum de photons pour obtenir une information & ﬁj%?? , Soit
40 photons.

I.1.1 - Résolution visuelle :

La résolution visuelle se¢ dégrade aux Tuminances plus faibles et
ceci est di essentiellement & la diminution du rapport Signal sur Bruit
du flux de photons qui est détecté par la rétine, et & cause des change-
ments dans 1'organisation spatiale du systZme de vision dans ces condi-
tions (%).

On définit habituellement 1'aptitude d'un récepteur d'images
a transmettre les différents détails d'une image avec unc valeur donnée
du contraste par une grandeur appelée fonction de transfert de modula-
tion (f-t-m) (en anglais t-m-f).

La variation chromatique du foyer (qui est pratiguemcnt la méme
pour chaque individu) est 1'aberration la plus importante du systéme
optique que constitue 1'ocil : cette aberration qui cst plus importante
dans le domaine spectral de lu vision scotopique, réduit considérable-
ment le transfert de modulation, notamment lorsque 1'cuverture de la
pupillc est supéricure & 2 mm (7), c¢ qui est souvent le cas aux fai-
bles luminances (Fig. 2).

Les courbes de la figure 3, reprasentent la fonction de trans-
fert de modulation de 1'ocil pour la vision scotopique et la vision
photopique. A. VAN HEETERER (7) indique que ce sont les défauts optiques
qui réduisent la fonction dc transfert de modulation dc fagon notable
dans 1a vision aux faibles luminances et ce, méme pour le domaine des
basses fréquences spatialcs.
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La visibilité d'un objet &tendu dans plusieurs dimensions dépend
de Ta différence AL entre la lumirance propre L et la luminance Lo du
fond sur lequel i1 doit se detacher.

Pour chague récepteur, la variation AL cesse d'Etre perceptible
lorsgu'clle tombe au-dessous d'un certain seuil qui peut dépendre des
dimensions de 1'objet et de sa Tuminance (1) (3) (4).

On est alors conduit & faire intervenir la difference relative
des luminances Lo at L de deux plages juxtaposées que 1'on définit comme
étant le contraste. Le constraste d'un objet de luminance L par rapport
au fond de Tuminance L0 sur leguel i1 est observé est defini comme dtant
&€gal au rapport :

L-L ) e . ,
C = "“EE“Q Lm &tant la plus grande des deux valeurs L ot L

C'est un nombre sans dimension qui varic do + 1 & - 1 lorsque
1'on passe d'un objet Tumineux sur fond complétement noir a un objet
complétement noir sur fond lumincux.

La perception des images n'est possible que si le contraste
dépasse une certaine valeur appelée seuil de contraste.

Pour 1'ccil moyen normal, le seuil dc contraste en vision photo-
pique est voisin de + 0,01. Ce seuil de contraste est sensiblement indé-
pendant de Ta luminance lorsque celle-ci cst élevée, mais augmente nota-
blement quand clle diminue (1), (3).

D'autre part, le seuil de contraste est & pcu prés indépendant
des dimensions apparentes de 1'objet tant qu'elles sont grandes mais
croit de plus en plus & mesurc que celles-ci deviennent plus petites.
Ceci est i1lustré par les courbes de la fiqure 4. (Le point anguleux
sur ces courbes correspond au passage de la vision diurne & 1a vision
nocturae).
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Une autre cause d'altération des contrastes est la lumiére
parasite, c'est-&-dire Ta Tumidre qui a subi une diffusion ou de mul-
tiples réflexions et correspond géndralement & un point de 1'image sans
provenir d'un point objet correspondant.

Par ailleurs, 1'adaptation dc 1'oeil aux faibles luminances
(aprés une exposition si courte soit-elle aux fortes luminances) ne
s'effectue que trds progressivement ct peut demander un temps de 1'or-
drc de 20 & 30 mn, allant parfois jusqu'a 60 mn. Cette adaptation s
fait d'ailleurs d'autant micux si la lumiére intense ne comporte que
des radiations rouges.

Le scuil de perception des objets brillants ponctuels sur
fond complétcment noir est extrémement faible une fois cette adapta-
tion réalisée ; i1 correspond & un &clat apparent de 1'ordre de
10"9 Lux, variable selon les sujets (1). Il en cst de méme du seuil de
Tuminance des p]age§_éten9ues sur fond complétement noir, qui descend
aux environs de 107%, 107° Rit. Le tableau (I) permet de situer l1a
sensibilité de 1'oecil.

En conclusion, il ressort de cette &tude qu'il existe deux
types de vision bien distinctes, 1'une corrcspond aux hauts niveaux
Tumineux (vision diurne ou photopigue) 1'autre aux bas niveaux lumi-
neux (vision nocturne ou scotopigue), la courbe de réponse en fonc-
tion de 1a longueur d'onde &tant particuliére & chacune d'elles.
D'autre part, 11 apparait que si 1'oeil est un récepteur trés sensi-
ble (seuil de perception visuelle de 1'ordre de 107 2 1078 nit)

il reste finalement assez mal adapté & la vision aux faibles Tuminances
oii 1a qualité des images laisse beaucoup & désirer. Aussi a-t'on cher-
ché & améliorer cette qualité d'image, notamment dans le cas de 1'obser-
vation globale des phénoménes de faible intensité lumineuse.

1.2 - OESERVATION VISUELLE ASSISTEE AU MOYEN D'UN TUBE INTENSTFICATEUR
D' IMAGES.

Puisque 1a qualité des images analysées par le récepteur
oculaire s'améliore & mesure que la luminance augmente, comme nous
1'avons vu au paragraphe 1.1, on a donc cherché & accroitre 1a lumi-



Luminance en Nit Eclairement en Lux
(candela par m?2) (Lumen par m2)
Soler| au zenith 1,65 10°
s . 6 ; .
Soleila | horizon 610 Plein soleil 4000
Lampeavapeur de Eclairement
mer cure basse pression 2 10* domestique moyen 100
Flamme de bougie 104 Nut claire 0,1
Ciel clair 8 10° Nuit sombre 16
Lune 2,5 103 Seull de sensibilite o
du recepteur oculaire 10
Ecran fluorescent du
tube intensificateur 3 a 30
Seull de sensibilite du
recepteur oculaire  10° 107
Tableau: 1 Ordres de grandeurs de luminances

e! d eclairements compares au seuil de sensibilite de |'cell.

Bi's



nance du phénomane & 2tudier avant de procéder & 1'observation oculaire.
Ceci conduit & 1'amplificateur de brillance, encore appelé tube inten-
sificateur ¢'images.

1.2.1 - Princdpe du_tube intensificateur d'4images

RO Rogegfing Mot i b guipapi i Sfhegieag Sufuiilag & e ML P

Le tube intensificateur d'images est un récepteur photoélectri-
que qui permet de réaliser unc amplification de la Tuminance du phéno-
méne que 1'on observc lorsque celle-ci est trop faible pour &tre analy-
sée convenablement & T'ceil. Le schéma de principe est représenté
figure 5. L¢ tube intensificateur d'images cst muni d'optiques d'entric
et de sortie a grande ouverture,

La Tumiére issuc de 1'objet & &tudier est collectée par 1'opti-
que d'entrée pour donner une image focalisée sur la photocathode du
tube. Celle~-ci realise la conversion de cotte image optigue primaire
en une image Electronique avec un rendement quantigue qui peut attein-
dre 20 % au maximum de sa scnsibilita.

Les electrons ainsi créés sont accélérss par un champ &lectri-
que convenable et viennent frapper 1'écran fluorescent oG ils donnent
naissance & 1'émission d'un grand nombre de¢ photons. L'écran fluorescent
du pramier &tage est couplé & la photocathode de 1'étage suidvant par
1'intermediaire de fibres optiques, qui améliorent la qualité@ de 1'ima-
ge transmise en réduisant la diffusion des photons au sein de la matiére
constituant 1'écran dc sortic.

Le méme processus d'amplification se répéte dans les différents
étages du tube. IT existe des tubes & 1, 3 ou 4 &tages montds en casca-
de. Les différents tubes intensificateurs modernes peuvent &tre classas
en utilisant l¢ schéma indiqué par le tableau (II) (8).

La focalisation de 1'image &lectronique sur 1'écran fluorescent
au sein des différents étages, «st assurée soit électrostatiquement,
soit magnétiquement suivant le type dec tube utiliseé.
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Finalement, apparait sur lc dernier écran fluorescent, une
image “amplificee" qui reproduit lcs caractéristiques photométrigucs
et géomitrigues de 1'image primaire formée sur la photocathode.

Le grandissement du tube (qui exprime ie rapport entre l1a taille de
1'image observée sur 1'écran fluorcscent ct la taille de 1'image
foriméc sur la photocathode) est en génfral voisin de 1'unités,

(v peut variur de 0,6 8 1).

Lorsque 1'on utilise le tube intensificateur d'imanes dans
1'obscrvation des phénoménes de faible intensité lumineuse, on donnc
en général dans la Tlittérature, la valeur du gain en luminance. Le
gain en luminance du tube est défini comme &tant l¢ rapport de la
luminance de 1'image formée sur 1'écran fluorescent de sortie, &
1'8clairement de 1'image focalisée sur la photocathode d'entrée
(Te flux Tumineux a 1'entréc ayant unc composition spectrale définie
par sa température dc couleur en °K (voir fig. & et annexe).

La figure 6 illustre la variation de 1a luminance de 1'écran
(en foot-lambert) en fonction de 1'éclairement de 1a photocathode
d'entrée (en foot-candle- pour le tube R.C.A. 4549,

Le gain en luminance varie avec 1a tension d'alimentation
du tube, les constructeurs donnent cn général la valeur du gain &
tension maximale 4'utilisation. Il est indcpendant de la valeur de
1'eclairement de 1'image d'entrée pour autant que cette valeur ne
dépasse pas un scuil appelé scuil de saturation, pour lequel la
réponse du tube n'est plus linéaire. On s'arrange alors pour que le
tube soit utilis¢ dans cette zone de Vinéarité.

Le gain n'est généralemcnt pas constant sur toute la sur-
face utilisée pour la formation de 1'image (9), toutefois, cela
n‘est pas génant dans 1a plupart des utilisations qui ne nécessi-
tent pas des mesures photométriques (ou i1 faut alors effectuer
un ¢talonnage prialable).
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Nous 21Tons montrer sur un cxemple, le gain apporté par le
tube intensificateur d'images dans 1'observation visuelle & bas niveau.
Sunposcens que 1a source lumincuse soit un petit &lément de surface dS
centré sur le point A (Fig. 7) et soit L sa luminance, hous allons
maintenant envisager successivemcnt 1'observation de cette source par
1'oeil avec ou sans 1'aide du tube intensificateur.

1) Observation visugkte directe :
Soit le schéma de la fiqure 7.2 : 1'oeil observe un objet
de surface dS et de luminance L.
L'éclairement rétinicn peut s'écrire (10) E = kLa2 (Ea 1).
I1 est proportionnel & la luminance L de 1'objet obiservZ, ¢t au carré
du rayon a de la pupillc d'entrée de 1'oeil.

Soit le schima de Ta figure 7.b @ 1'opticue & arandc
ouverture placée & 1'entrée du tube, donne de 1'objet & obscrver, do
surface dS et de luminance L, une image de surface dS' sur la photoca-
thode d'entriz. S1 P et P' sont les pupilles d'entrée ot do sortic
de 1'optigque utilisée, o ¢t o' leurs ouvertures respectives, o et af
les demi-angles au sommat des cOnes de sommet A et &' s'appuyant sur
Pet P et t le facteur de transmission de 1T'optique, 1'éclairement
de 1'image formée sur la photccathode est écal 3 :

¢ . .
£' = ﬁ%ﬁ (Eq. 2) ol dpg est le flux lumineux transmis par
1'optique, o &tant supposé petit, on peut &crire (1) :

, . 2 )
£ = Ll of SN (gq. 3)
sin a
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On a défini au paragraphe 1.2, le gain en luminance du tube comme étant
le rapport :

luminance de 1'&cran fluorcscent de sortie
L ~ &cTairement de Ta photocathode a entrée

L
soit : GL =k
EI
on peut alors écrire : L = G X E'

soit : LE = GL . T.L .o

L'oeil observant 1'objet par 1'intermédiaire du tube, regarde
donc sur 1'écran fluorescent une image de surface dS' (si le grandisse-
ment du tube est &gal & 1'unité , ce qui est génlralement le cas) et de
lTuminance LE‘

L'2clairement rétinien vaut alors :

E¥ = k LE a'2 (Eg. 4) ou a' est le rayon de la pupille d'entrée
az 1'ocil.

On peut alors définir le gain qui en résulte pour 1'oeil, comme
le rapport g de 1'éclairement rétinien dans 1'observation visuclle au
tube intensificateur, & 1'aclairement rétinien dans 1'observation visuelle
directe soit :

— (Eq. 5)
E

[5e]
i

_klpa'2 _ Lpa'?
k L a2 L a2

s0it encore :

g=6.1.1 .a? siny) L ar (Eq. 6)
sin3y a?
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iNous pouvons alors évaluer 1'ordre de grandeur de ce gain ¢
dans deux exemples pratiques.

a) Lle recepteur oculaire regarde une Lman e de meme ta&ﬂﬂe

duns L7 observation dinecte et danA E’oobeﬂvat&on aqnfq?e
intensigicateurn.

On a dans ce cas dS = dS' (grandissement optigue ¢éqal 3
T'unité). L'optique d'entrée gue nous utilisons ¢st un objectif
CANGKN £/0.55 F = 50 wmm pour leguel t- U.o.
.‘I

hous admettrons que dans 1'exemple choisi &= =
a Z

1

Pour l¢ typc de tube utilisé au laboratoire (R.C.A. 4545)
le gain en Tuminance GL est dc 54800 Foot-Lambert/Foot-Candle soit
environ 1 7400 Nit/lux. Au grandissement utilisé, nous avons pour o
et o' les valeurs suivantes :

En reportant ccs differentes valeurs dans 1'Zguation (6),
on obtient pour g : g = 840.

b) On effpectue une néduction de La taille de £'image gorméie
sun Ra phofocathode du tube.

Dans ce cas, le grandisscment optigue est inféricur
d 1'unite.bans 1'application pratique que nous considérsns ici
(observation de 1'evolution spatialc d'un phinomine d'oxydation
dans un reacteur sphérique), nous avons utilis@ un grandissement
voisin de 0,12 (y = U,117) pour lequel nous avons les valeurs
suivantes pour o €t o' :

o= 58,74 1073 rd
« 52,2 1072 rd

les autres paramétres restant identiques.



Nous obtenons alors pour g 1a valeur suivante :

oF

g =2,710°

Le gain g ainsi calculc est alors supériecur & celui que
1'on obtenait dans 1'exemple précédent {a). Ceci indique que 1'on
aura intérét & réduire la taille de 1'image fermee sur 1a photo-
cathode d'entrie du tubc, & condition toutefois, que la risolu-
tion spatiale de 1'image observée sur 1'Ccran fluorescent soit
suffisante pour 1'dtude envisagie.

N.B : Les calculs pricédents ont &té menés dans le cas d'un point
objet situé prés de 1'axe ; lorsque le point objet, et par suite
son image, s'2cartent notablement de 1'axe optique du systéme, lcs
résultats obtenus restent valables (cf équation (3) mais 1'zclai-
rement E' diminue en fonction de 1'obliquité des faisceaux et de
1a réduction des pupilles de 1'optique d'entrée (1). Toutefois,
dans nos utilisations du tube intensificateur, 1'angle © sous
Tequel on veit le point objet extréme du contre P de 1'espace
interpupillaire, reste inféricur & 5%, et la correction & ap-
porter aux r&sultats obtenus ast minime.

hous voyons donc & la suite de ces deux exemples numéri-
ques que le gain apporté par l¢ tube intensificateur dans 1' ob-
servation visuclle des phénomeénes de faible intensité lumincuse
est appréciable.

En conclusion, il ressort do ce gqui a &té dit précédem-
ment, que 1'orsque 1'on utilise le tubc intensificateur dans
1'observation visuelle d'un phénoméne de faible luminance L,
tout se passe comne si 1'oeil regardait le méme phénoméne, mais
avec une luminance LE 100 a 1000 fois plus grande que la lumi~
nance propre L de¢ 1'objet initial. Nous avons vu au paragraphe
1.1, 1'importance aque revét la luminance de 1'objet dans le



contraste de 1'image definitive fournie par l¢ récepteur
oculaire. Ainsi, si 1'oeil est un récepteur trés sensible,
capable de détector des objets de luminance trés faible, i1
n‘en reste pas moins que 1'on a interét & augmenter cette lumi-
nance nropre de 1'objet, au moyen du tube intensificateur
d'images si 1'on veut accroitre 1o nombre des détails percep-
tibles c'est-&-dire finalement la qualité de 1'image.

Dans tout cc qui pr&céde, nous n'avons envisagé l¢ pro-
blemc de 1'observation visuelle du phénoméne Tuminsux que sur le
plan de 1'information utile. Or, commc tout signal issu d'un détec-
teur photoélectrique, cette information cst entachic 4'un bruit
dont 1'importance peut rendre parfois 1'information difficilement
exploitable.

Dans le cas du tube intensificateur; le bruit o deux causas
principales :

- L'émission theamique de chacune des photocathodes des
difierents 2tages du tube ;

- L' donisation des molécules du gaz résiduel subsistant
dans chacun des &tages du tube intensificateur.

e - > - " —— - — - - —

A la température ambiante, des @loctrons peuvent &tre
arrachés de la couche photoémissive qui constitue 1a photocathodc
et denner naissance & un certain nombre de photons au niveau de
1'écran fluorcscent. Ce processus physigue se produit dans chanue
etage du tube et on peut alors observer sur 1'écran fluorescent
de sortie, une multitude de petits points brillants qui apparais-
sent de fagon aléatoire (voir Fig. 9). Cet effet augmente avec
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1a température (1'émission thermique de la photocathode &tant
foncticn de la temperature) et avec le cain du tube (1'éncrgie
des électrons thermigues ginsi accélirds augmentant avec le
champ Slcctrique appliqué sur chaque Gtage).

Par ailleurs, pour les valeurs &leviées du gain du tube,
Te champ &lectrique appligué dans chaque étage est suffisant pour
que soit atteint le potenticl d'ionisation des molicules de gaz
résiduel : les dons ainsi créés possédent une Cnergic suplricurc
& celle des &lectrons et donnent naissance, au niveau de 1'ccran
fluorescent de sortie, a dus points brillants de dimension beaucoun
nlus importante (voir Fig. 9).

MAC GEE (11) mentionne £galement comme origine possible
pour ces points brillants trés larges, les rayons X mous enaendres
par les hautes tensions misus en jeu pour 1'amplification.
HASEGAYWA (12) indigque qu'a gain &leve, le bruit quantique est pri-
dominant alors qu'a gain faible, 1a granulation de 1'¢cran de sor-
tie est prépondérante.

Réduction du bruit de fond :

I1 est possible de diminuer 1'émission thermique des diffé-
rentes photocathodes en refroidissant 1'ensemble du tube, ce qui né-
cessite quelques pricautions compte-tenu de la fragilitd du tube
intensificateur. Coci a été rialisé par CHANG & 1'Université de
YALE (U.S.A.) (communication privie) sur un tube VARG & trois
¢tages : le tube intensificateur d'images est enfermé dans unc
double enveloppe métallique, munic 4 ses deux extrémités d'une fe-
nétre en verre et a@ 1'intéricur de laguelle circule un courant
d'azote refroidi & -20°C. La desconte en températurce jusqu'ad cotte
valeur doit sc faire trds progressivement afin d'éviter les chocs
thermiques susceptibles d'endommager la structure constituant
le tube intensificateur.



Exploitation du signal délivré par le tube
intensificateur d'images & 1'aide d'un tube

analyseur de télévision tres sensible.

Multitude de points brillants

Fig:,Q Bruit de fond du tube intensificateur
d'images (cliché obtenu en photographiant

1'écran du moniteur de télévision).




CHARG obiient par ce procédc, une am&lioration sensible
de 1a qualité de 1'image. Toutefois, 11 n'est pas possible de
réduire, a 1'aide dc ce dispositif, le bruit de fond d0 zux ions.

La seule fagon de diminuer leur importance au niveau de
1'écran fluorescent consiste a traveiller avec des valcurs plus
faibles du champ &lectrique au niveau de chagque étage, c'est-a-
dire finalement 4 ne pas utiliser des valeurs du gain trop &levées,
Cette dernidre condition nécessite néanmoins de réaliser un com-
promis lorsque la luminosité du phénoméne a ctudier est trop faibic.

Fond Zumineux parasite :

Le fond Tumincux parasite que 1'cn peut obsarver sur le tubs
en présence de signal est 40 en partie au niveau de 1'écran flucres-
cent, & la diTfusion des photons au sein de la couche qui constituc
1z matériau fluorescent; chague peint do 1'imacge sc¢ trouve ainsi
glargi.

L'utilisation d'une galette de fibres optiques plaguée direc-
tement sur la surface oxtéricure de 1'écran fluorescent (et scrvant
dans les ctages intermidinires du tube, au couplage avec la photoca-
thode de 1'étage suivant) a permis de réduire sensiblement la diffu-
sion des photons au sein de la couche constituant 1o matériau fluorces-
cent. On diminue alors 1a Tumidre parasite, ce qui a pour effet
d'augmenter sensiblement le contrastc de 1'image observee.

1.3 - INTERET DU TUBE INTEMSIFICATEUR D' IMAGES POUR LA CINEMATOGRAPHIE
DES PHENOMENES DE FATDLE INTENSITE LUMINEUSE.

Pour fixer un ordre de qrandeur au gain apporté par 1'cmploi
du tube intensificateur d'images dans la cinématographie des phenoménas
de faible intensité Tumineuse, nous allons comparer 1'analyse de ce
phénom@ne au moyen du récepteur vhotogranhique utilisé seul et 1'ana-



lyse au mogen du récepteur photographique utilisé on sortie du tube

intensificateur d'images.

Le dispositif adopté pour cette &tude est représenté sché-
matiquement sur la figure 10, 10 a ot 10 bl

Nous allons supposer gue Te nombre de photons incidents frap-
pant 1'@lément photosensible par unité de surface est identique au
niveau de 1'@nulsion et au niveau de 1a photocathede (Fig. 10 b) soit
Nl cc nombre. Nous admettrons dans la suite de notre calcul, que le
grandissement du tube intensificateur est voisin de 1'unité co qui est
le cas des tubcs que nous utilisons, et gue d'autre part, 1'optique
placée en sortic du tube (combinaison dz deux objectifs identiquas
a grande ouverturc, montés tétc-béche) travaille cgalement au gran-
dissement un.

Le nombre de photons frappant 1'émulsion photographique &tant
¢gal & Ny par cm2 dans le cas d'unc cindématoaraphie directo, voyens ce
que devient ce nombre, au niveau de la méme Cimulsion photographique
placée en sortie du tube intensificateur 4'images (cf. Fig. 10 b).
L'émulsion photegraphique ainsi que la photocathode du tube consti-
tuent des récenteurs sélectifs, en ce sens que leur riponse n'est pas
constante dans tout le domaine spectral mais foncticn de la Tongueur
d'onde. Aussi nous Tixerons ncus une longucur d'ende corrcspondant
3 une réponsc moyenna des détecteurs. L'extrapolation du calcul 2insi
offectué pour unc lonqueur d'onde, & une certaine bande spectrale
(correspondant & la bande spectrale do 1a source étudice) si 2lle n'est
pas rigoureuse, aura du moins 1'avantage de nous fournir un ordre de
grandeur dc 1a sensibilité du systime. A cette lonqueur d'onde moyennc,
nous pouvons définir le¢ gain photonique du tubce Q(A)‘

G _ hombre de photons émis par 1'Geran fluorescent
()

on peut alors calculer le nombre de photons &mis par 1'&cran fluorcscent
su tube, soit :

P

' o= o ¥ c <
hz - G(A)DRI {par cm™)

nombre de shotons incidents de iongucur d'onde A sur la nhotocathode
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Fig10 : 0) Analyse directe par le recepteur photographique seul.
b) Analyse au moyen du tube intensificateur et du recepteur
photographique.
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Le nombre de photons Né frappant 1'émulsion photographi-
que placéc en sortic du tube est donné par la transmission T de
1'optique utilisde.

Ry = TR, (par cmz)

“

L]

On 2 donc un gain en photons au niveau de 1'émulsion Cqgal 3

N
S 2.
Oy

T

L'efficience quantique d'une Zmuision photographique cst
definie comme Etant le rapport du nombre .. suotons .Vfizic .5

ad noetre so ghotons iocidents (13).

H. THIRY (13) indigue que cette cfficience quantique est
difficilement applicable et qu'il est priferable d'utilisor 1a
notion de sensibilité quanticue définie comme Te nombre de guanta
qu'un gain de 1'émulsion photographiquc doit absorber pour devenir
developpable (pour chasus longueur d'onde, on peut définir une
sensibilite quantique de 1'&mulsion).

S1 1'on sunpose la sensibilité quantique de 1'émulsion
utilisée dgale @ 0,1 % pour l1a longueur d'onde moyenna 4600 3
(11), on peut alors estimer 1'ordre de grandeur du gain résultant
de T'emploi du tube intensificateur d'images dans la cincmatogra-
phie des phinoméncs de faible intensité lumineuse.

fous verreons au Chapitre II, paragraphe 11.2.2, quc
pour le tzpe de tube utilisé G A est de 1'ordre de 106 vers
A = 4600 A et que Ta "transmissionde 1'optique de sortie du tube
est d'environ 7 % (compte-tenu de 1'efficacité de collection de
1'énergie lumineusc).

On a alers : g = 106 X T%ﬁ =7 104



I
- bso

On admet en général (11) que pour obtenir une image détec-
table sur 1'émulsion photographicue, i1 faut en moyenne 10 grains
développables. Aussi, compte-tenu de la faible sensibilité quanti-
que de 1'Cémulsion photographique (0,1 %), on voit tout 1'intérét
que peut tirer de ce gain g la cinématographie des phénoménes de
faible intensité lumincuse. Dans certains cas, en effet, Torsque
1'intensité lumineuse du phénoméne est trop faible, scule 1'utili-
sation du tubc intensificateur rend possible la cinématographie.

Le probléme peut d'ailleurs sc présenter sous un aspact
différent lorsque le niveau lumincux de la source & étudier,n'étant
plus trés faible, présente les phases d'évoluticn rapide ;, le gain g
résultant de 1'utilisation du tube intensificateur a des fins ciné-
matographiques, peut permettre d'augmenter dans des proportions
notables la vitesse de prise de vues, ce qui revient & multiplicr
les informations dont on pourra disposcr.

CONCLUSTON

Nous avons montré au cours de ce chapitre que si le récep-
teur oculaire s'avére trés sensible, puisque le seuil de perception
visuelle se situe @ un niveau lumineux trés bas (10-6Nit), il reste
finalement asscz mal adapté a la vision aux faibles niveaux, pour
lesquels les images se révélent d'une qualité médiocre. L'utilisa-
tion du tube intensificatceur a permis d'améliorer sensiblement la
qualite des images dans le domaine de¢ la vision & bas niveaux.

Par ailleurs, lorsqu'il s'agit de photographicr ou de ciné-
matographier un phénoméne de faible intensité Tumineuse, le tubc
intensificateur est un auxiliaire trés précicux, voire indispensa-
ble. En effet, le rendement quantique du réceptceur photographique
devient suffisant Torsqu'on 1'associe & un tube intensificateur
ayant un gain photonique &levé comme c'est Te cas pour un tube a
3 étages.
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I1.2.4 - kisclution spatiale du tube intensificateur
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CHAPITRE 11

UTILISATION DES TUBES IKTENSIFICATEURS D'IMAGES EN SPECTROHETRIE

Dans les paragraphes précidents, nous avons utilise le tube
intensificateur d'images pour réaliser 1'&tude globale du phénomanc
lumineux 3 Ctudier ¢t nous avons mis 1'accent sur le gain apporté
par 1'utilisation d'un tel dispesitif. hous allons ncus tourner
maintenant vers un 2utre domaine d'activités ol 1'utilisation du
tube intensificateur d'images s'est avérie trés cofficace, & savoir
la spectrométric.

I1.1 - SPECTROMETRIE MULTICANAL

Dés 1962, BRIDOUX s'est attaché a utiliser 1a grande sensi-
bilité des tubes intensificateurs dans le domaine de la spectromitrie
RAFAK, ce qui 1'a conduit & raaliser un nouveau type de spectrométro
qu'il a anpelé spectrométre ELECTRONG-OPTIQUE (1-5).

Cet appareil est congu suivant le principe de la spectrome-
trie multicanal. Rous avons d&ja comparé ce type doe spectromitrie &
1a spectrométrie monocanal dans un précddent mémoire (6) ct nous al-
lons en résumer ici les principaux avantages.

Ranpelons tcut d'abord ce qui différencie ces deux types
de spectrumitrie



- En spectrométnie wonocanal; grace & un systéme de balayaqge
cui réalise lo défiltoment des raies spectrales sur la fonte do sortic,
derrigre laguelle est placé le détecteur, un photerultiniicateur trés
sensible, on analyse successivement chague Clément spectral.

- En spectrométriie multicanal ; tous les Climents du spectre
sont analysés simultandment par 1¢ détecteur, constitui initialement

nar une plaque photographique.

Dans la premigre méthode, le spectre & Ztudier est découpd en
n intervalles &troits de largoeur 8A , et 1'analyse successive de ces n
&léments spectraux ost réalisdée ardce & la rotation du systéme disper-
sif. Si t est 1a durdc d'analyse d'un &lément spectral i, la duric
nicessaire & 1'enregistrement complet du spectre est alors &gale i
T=nxt.

L'inconvénient majeur de cette méthode raside dans 1'importants
perte d'informations puisque le ditecteur ne voit chague Eldment spec- -
tral gquc pendant le temps t alors gue la durée totale de 1'analyse est
égale & T. I1 en risulte une perte d'informaticns @ cette perte est Zoa-
Te & (n - 1) aléments spectraux pendant le temps t, soit n (n - 1) &le-
ments pour la durée totale de 1'amalyse. L'information pordue varie donc
sensiblement comme le carrd du nombre d'@1éments spectroux & analyscr.
La résolution temporelle est Timitée ici par le temps t d'intégration
du nombre de photons correspondant & une raie spectrale 6A.

On réalise ici 1'analyse simultanie des n €léments spectraux
3 1'aide d'un récentcur unique comportent n canaux d'information.
Ce récepteur &tait constitué initialement par le récepteur photogra-
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phique qui permet 1'accumulation de toutes les informations spec-
trales pendant le temps T' nZcessaire & 1'cbtention du spectre.
Ceci priasente certains avantages : grande quantité 4'informations
stockées, cunservation et exploitaticn aisce des clichés, prici-
sion des mesures de fréguence.

Matheurcusement, la durée d'enregistrement T' est en géne-
ral bien supéricure & 1z duréc d'analyse T de 1'ensemble des £1é-
ments spectraux, ceci étant dd au rendement gquantigue trés faible
des Amulsions photegraphiques. Aussi a-t'on cherché & remplacer
1'émulsion photographique nar un récepteur comportant &galement un
certain nombre de canaux d'information et dentle rendement quantique
est suffisant pour rendre T' inféricur ou &gal & T. Or, nous avons
vu au chapitre I les avantages que 1'on pouvait tirer du tube inten-
sificateur d'images (conservation des caractéristiques géométriques
et shotometriques de 1'image et gain important).

Le choix du tube intensificateur comme détecteur multicanal est donc
tout 3 fait indiqul.

Nous avons résumé dans le tableau III, les différents mérites
de chacune de ces deux techniques.
Deux cas sont d@ distinguer :

1° Le temps total d'analyse T est Ldentique pour Les deux
techniques (T' est alons 2gal a T).

kous voyons alors que si l1a résclution tempcrelle est inchan-
gée (le nombre d'el&ments spectraux analysés effectivement par chaque
technique est £gal & n). Lc rapport Signal sur Bruit est multiplié par
v, et la pricision de la wesure sur un cleaent spoctral augmeni.
atun facteur & 1 o W, cecl wn fuveur ce Ta spectrométrie multicanal,

dont le gain en informations peut &tre évalué & (n2=n) &1éments spectraux.

2° L. &y 02l ' s du spectre est Bgal A + poun fes
deux techniques {T' = %).
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Dans ce cas, la précision de la mesure sur un clément
spectral, ainsi quz le rapport Signal sur Bruit sont Cquivalents
dans chacune des deux techniques. La réscoluticn tawmorelle est

par contre multiplile par n pour la spectroméiric multicanal et
le gain évalué & (n - 1) &léments spectraux.

L'utilisation de la spectrometrie multicanz] plutdt que ia
spectrométrie monocanal paut donc apporter un gain anpriciable sur
12 nombre d'@léments spectraux analysés,

Ce résultat est important surtcut si 1'cn s'intircesse 8
des ohénomenes en Evoluticn ou dont Ta durde de vie est courte
pour 1'étude de ces phinoménes, 11 est con offet souhaitable de
minimiser 1o plus possible la perte 4'information et 1'errcur sur
la précision des mesures.

I1.2 - CARACTERISTIGUES FONDAMENTALES DU TUBE INTEMSIFICATEUR D' IMAGES

Le tube intensificateur ¢'images que ncus utilisens dans

nos montages expérimentaux est un tubce en cascade R.C.A. & 3 ota-
gos, du typc 4549 (n° de sCric @ 7124 1324).

Réponse spectrale :

IT est nuni d'une photocathode $.20 couche multialcaling
(ka-K-Cs-Sb) dont 12 ré&ponse est &tenduc vers le rouge (type A sur
Ta courbe de Ta figure 1. Lo domaine de sensibilité spectrale
s'¢tend de 3200 & 3000 R ot présente un maximum vers A = 4500 E
pour lequel Ta sensibilité de la photocathode est évaluge &

50 mA/iL,

Les ©crans fluorescents qui équipent ce tubce sont du type
P-20 (habituellement utilisés pour 1'cbservation visuclle) et pri-
o
scntent un maximum d'émission vers A = 5600 A (cf. Fig. 12).
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IT est intéressant Torscue 1'on disire utiliser le tubs
dans les meilleures conditions de fonctionnement et notomment
Torsque 1'on doit effectuer des mosures photométriques (7) de
connaitre certaines caractéristigues du tube; en particulier
la dynamique ¢t le gain.

Nous en avoens donc effectuc une séric de mesures afin
de préciscr cos différents paramétres.

- o o o B > o o L e e - —— ——

Nous avons utilisé T¢ montage de la figure 13. La source
utilisée est une lampe spectrale & vapceur de mercure basse-
pression PHILIPS.

Pour Ctudier les caracteristiques du tube en Tumidre monochroma-
tique, nous avons s¢lectionné une radiation lumineuse cn utili-
sant notre spectrom@tre multicanal en monochromateur double.

Un filtre attinuateur (KODAK YRATTER Densité 3) placé sur le
trajet du faisceau lumineux incident permet de se placer dans

1a partie linéaire de Ta courbe de riponse des ditecteurs (pho-
temultiplicateurs et tube R.C.A.).

Le mircir escamotable ¥ permet de diriger le flux lumi-
neux & mesurer soit sur le premier photemultiplicateur (Pﬁl) qui
mesure le flux & 1'entrie du tube R.C.A. scit sur le tube lui-
méme (la mesure du flux sortant du tube &tant faible nar 1o deu-
xiéme phetomultinlicateur Pﬁz).

Les diaphragmes D1 et DZ nlacés sur les fenétres d'ontric
de PHl <t du tube limitent la zone &clairée d 1a largeur de la
raie spectrale issue du disperscur,
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Le diachragme D3 olacé sur 1'écran de sortie du tube,
Timite le bruit de fond du tube pour P, & 1a region de 1'Ceran
flucrescent correspondant & 1'image de la raie spectrale.

La combinaison optigue ng L2 reprend 1'image formée sur
1'écran de sortie pour la mesure du flux Tumincux par PWZ.
Cette combinaison réalisée nar deux cbjectifs ANGERIEUX-F = 50 mm,
f/0,95- est habituellement utilisce en sortie du tube ; aussi est-
elle considéric comme faisant partic intiégrante du tube pour nos
mesures.

Les deux photomultiplicateurs utilists sont des R.374
HAMAMATSU @ ohotocathude $5-20 - Sensibilite 80 pA/lm. La tension
d'alimentation des chotomultinlicatours pour acs sérics de mesures
est Egale & 1000 V. Une ré&sitance do charge de 20 HQ placde dans
le circuit de sortie du photomultiplicateur permet de prélever e
signal (cclui-ci est amplific et mesuri @ 1'aide du multimesureur
ERIC-LEMOUZY.

Les deux photomultiplicateurs R.374 n'ayant pas 12 méme
sensibilité, i1 est nécessaire d'effectuer une correction sur cha-
cune des mesures. La premiére manipulation consiste donc & standar-
diser 1a méthode et nour cela, nous avons comparer les deux nhoto-
multiplicateurs en utilisant un montage similaire représents par
la figure 13,

hous supposons que les courbes de réponse en fonction de 1a
Tongueur d'onde sont identiques pour los deux photomultinlicateurs,
scules les valeurs de la sensibilite sont diffirentes.



Les résultats de la masure pour deux lonaueurs d'onde Ay =
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u
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4358 A et AZ = 5461 A sont donnes par 12 tableau suivant dans
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Nrus en diduisons que le photomultiplicateur désigné par

nn
o

PM1 est envircon 4 fois plus sensible que le photomultiplicateur Ph?.
Nous admettrons que ceci reste valable nour toutes les loncueurs
d'onde, ce qui ne constitue pas une trop mauvaise approximation.
) e icie e 5 - oainsi &8 nince 3
Les ccefficients kg, et kyoen ainsi diterminCes ncus
cermetiront d'apporter une corracticn aux valeurs mesurées sour

chacun des phctumultiplicateurs.

- Vgnandque du tube :
Les masures ont 2té faites a A = 2461 A ¢t & aain constant
(tension d'alimentation du tube : 8,5 V), en faisant varier lc

flux lumineux incident grice & une sirie de filtres neutros atte-

nuateurs places devant la fente d'entrée du systéme dispersif.

2 e wo m wv 3 o

%,3+0,3




Les valeurs expirimentales obtenues pour IPn ont éte
_ k llz

corrigees pour donner I'Pq
"2

x Ipg
5461 Pit,

fous avons pu alors tracer la courbe I'PM = f (IPHQ gui
représente 1'évolution du flux Tumincux scrtant gu tube intunsi-
ficateur en fonctiun du flux lumineux incident (Fig. 159).
La partie lincaire de 1a courbe ainsi définie nous permet d'Gva-
Tuer la dynamique du tube & A = 5461 A.

BARDES (7) définit la dynamique d'un tube intensificateur
d'images comme 1'étendue de la plage dans laguelle la réponse du
tube (luminance de 1'icran en fonction de 1'Gclairement de la phe-
tocathode) est Tinlaire, donc of le gain GL Au tube intensificateur
est coal & une constante. Sur Ta courbe de 1a fiqure 15, nous pou-
vons definir un intervalle sur lequel Ta repensc du tube (flux lu-
mincux sortant de 1'écran fluorescent en fonction du flux incident
sur la photccathode) est linéaire. Dans cot intervalle, le gain du
tube est constant. Ceci nous donne un ordre de grandeur de la dyna-
mique de notre tube au voisinage de A = 5461 i soit = 290.

hcus avons repeté 1'expérience en ne conservant que le dia-
phragme place devant le photomultiplicateur PMZ (en sortie du tuhe
intensificateur). La courbe de 1a figure 16 illustre les résultats
obtenus nour A = 5461 E et V = 5 V. nhous cbtenons une dynamique
sensiblement égale & la pricédente, soit = 300.

Cette exipirience nous permet de préciser les conditions dans
lesquelles nous devons travailler si nous voulons nous situer dans
la partie lindaire de la courbe de réponse du tube utilisé.

e o o o e o S e e e e by i ) s e B e e e - o - - — o -

On peut d&finir l¢ gain photonigue du tubs pour une longucur
d'onde donnée comme le rapport entre le nombre de photons émis nar
T'écran fluorescent de sortic au nombre de photons incidents (de
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Tongueur d'onde A) sur la photocathode dentrée (8).

Si 1'on postule un rendement de conversion énergétigque do 10 %
au niveau dz 1'écran fluorescent, on peut alors calculor 1o gain phe-
tonigue du tube utilisé.

kous avons indiqul sur le schéma de la figqure 5 les carac-
téristiques du tube utilisdé. Lo courbe d'wmission spectrale de 1'C-
cran fluorcscent P 20 du tube R.C.A. 4549 ¢st représenté sur la
fiqure 12. Pour l¢ calcul du gain photonique, nous postulercns une
&mission guasi-monochromatique de 1'4cran.

[s]
$i 1'on se fixe X = 5600 A pour T¢ calcul, cn 2 2our cette
Tongueur d'onde une sensibilité Cvaluce & o @ 40,9 mi/Y pour 12
photocathcde S 20 R (courbe 11). L'efficience guantiqus de la pho-
ncathode S 20 R est donnge par 1a relaticn
- OfA

S % = 123,95 x —i—; ol oA} est la sensibilité en mA/Y

X 12 Tonqueur d'onde en nm
soit ici

- s 20,9 L o
5.0 = 12355 g = 9%

W

S

soit un photcClectron émis par la premiére photecathode S 20 R
accélére sous une ddp de 14,6 kv, i1 acquiert une énergic fgale &

15

We = 1,6 1072 x 14600 = 2,336 1071° 4.
Cet €lectron en frappant 1'écran fluorescent va donner nais-
sanc: & un certain nombre de photons 5 si 1'on suppose le rendeacnt
de conversicn éneraltique de 1'écran fluorescent égal & 10 %, on
ncut calculer le nombre de photons &mis au voisinage du maximum
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]
d'émission de 1'écran (X = 5600 A) scit :

15

(5600 _ e . 9,1 _ 2,336 1071, 0,1 . 5600 10710

, = 5, 55 10°
vy "oV 6,625 107°%.310°

Ces photons scnt transmis par' les fibres optiques vers la
photocathode de 1'tage suivant. Les pertes de lumidre par transmis-
sion et par réflexion sont évaluées a 4 % (&valuation du construc-
teur). Le flux de photons transmis est donc &qal &

NSGOO

oy - 0,56 = ,58 16 . 0,96 ~ 631

Le calcul du numbre de photons émis pour le deuxidme et le
troisiéme <tage est identigue, on cbitient ainsi

NSSSD = 343 463 pour le deuxidme étage.
ésggo = 2,16 107 pour le troisiéme Ctage.

Un photodlectron émis par 12 premiére shotocathedz § 20 cor-
respond & 5:%? = 11,11 photons de longueur ¢'onde 58600 ﬁ et, compte-
tenu des pertes de Tumiére dans les fibres optiques, & un flux i
P90 = 11,11 + 11,11 . 0,04 = 11,56 phatons. On peut

1'entrée de @ N
alors évaluer le gain photonique du tube & A = 5600 A

5600 _ £°93° _ 2,16 10
5600~ 11,56
‘o

G = 1,87 10°

Au voisinage du maximum de sensibilité de la photccathode,
on aurait (type A) :

4600 _ 2,16 107

AY Oy

G = 2,6 108

106 constitue donc un crdre de grandeur du gain photonique d'un tel
systéme.
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En pratigue, i1 faut tenir compte de 1o transmission de 1'op-
tiguc utilisée en sortie du tube et qui est d'environ 7 %, ce qui
. . . 5
nous donne un gain photonique réel de 1'ordre de 107,

Par ailleurs, le gain photeonigque intrinsdque du tube (v IGG)
pourrait &tre exploite d'une fagon plus rationnelle cn utilisant des
récepteurs secondaires placds dirvectement en contact avec les fibres
optiques dont est muni 1'3cran do sortie du tube (1¢ taux de Tumiére
collectee est alors supirieur 4 cclui qui est obtenu en utilisant 1a
combinaison optique classique).

Dans 1e¢ cas des tubes intensificateurs d'images, le gain sho-
tonigue n'est géndralement pas menticnng par le constructeur aui pri-
fére utiliser 1a notion de gain en luminance d&fini précédemment, cc
dernier ctant mesurd @ 1'aide 4'une scurce lumineuse dont Ta réparti-
tion &nergétique en fonction de la Tongueur d¢'onde corraspond @ une
température de couleur donnée.

fous allons maintenant déterminer 12 gain pratique apporté par
le tube pour nes applications.

[EPtginghmgt b bt g+ gl VR Dol guiguibug i Sag Mg g Sfniingl § JughrapiegiopurpbB hpinpahiipuafidi S gh gl

- -  —— ———— -

o

- Evaluation du gain pratique au voisdnage de ) = 5461
Variation avee La tension d'alimentation.

hous avons utilisé le montage dfcrit rrécédemment (Fig. 13) &
flux incident constant, dans lc but d'évaluer le gain pratique apporté
par 1'utilisation du tube. Reus avons interpesé un filtre noutre at-
ténuateur sur le trajet du faiscecau lumineux incident pour nous situcr
dans la partie de la courbe de réponse correspondant & une zone of
1c tube n'est pas saturd. Les mesures ont ét¢ faites en faisant varier
de G & 6,75 V la tension continue d'alimentation cui zgit directement
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sur le gain du tube (montoge convertisscur-élévateur de tension),
Te flux Tumineux incident restant sensiblement constant.

Les résultats sont reprosentés Ir 12 courbe de la fiaure 17
ot 1'on a apportd Ta valeur du rapport T_Z. en fonction de 12 tension
d'alimentaticon du tube intensificateur. Pify

On ramarque que le gain du tube est négligeable au-dessous d'une cer-
taine tension d'alimentation (seuil & environ 3 V) et augmente pro-
gressivement pour devenir sensiblement lin€aire & partir de 5,5 V.

~ Evaluation d%'gain pratique du tube au vodlsinage de A= 4358 A
et X = 4916 A,

Les mesures ont &t effoctuges en utilisant Te méme montage
que précédemment (V = 5,5 V). Les résultats des mesures figurent dans

le tableau suivant :

- A = 4358 A

P L L ]

305+ 2,5mV:

B, o T, 2 ¥y By 1 Ipy : oy, ar=l P
° o ° o l‘
: : kdBSBXIPWg Pty

- o s o T e e ® o e o v o o e o 0 o o e 0 e s oo e e e O o e e e e e e e e 0 e o e e T e e o O e e o N o e wn ot  om ke WD WS WY e G O 68
s 2 .

50+2,5mV: 255450V 1 3740,5 V 560+ SmV : 36,4+40,5V: 145 V 585

~ X = 4915 A () max. = 4600 A)

P

175+2,5mV

Sy o Teap 2 5%Bey, ; o, Tpit, Up, ¢ i Pii2
: : K4916X1Pv2 Priy
pmmmTees PmTeTTT T S S P |
. 25+¢2,5mV: 150+5mV  : 310,65 V :355+2,5mV : 30,6+0,5V: 128V . 855




L]
Si 1'on veut comparer entre elles les diffirentes vaisurs du
gain ainsi obtenues, i1 faut tenir compte de la réponse du photomulti-
nlicateur utilisé pour effectuer les uesures d'od le tableau suivant
T ara . anic . Ear PH R 374 HARAHATSU
AA: 4358 1 4916 : 5461 ' 74 HARARATSU
~~~~~~~ R LT CEEE RS PR
R : , : - ~ Photocath : couchz multialca-
SmA/k ¢ 56,1 - 45,10 35,3 thoto wde : couche swlti a
- R aats R gommm——— Tine : Domaine d'utilisation
- a o (o]
. : op . g 300:-8500 A (maximum de sensibiii-
% : 14,25 12,1: & 1800:-8500 A (maximum sans 1?1
mmmm———— e ———— fmmve Pmmmm e té de la photocathods vars 4200 A
S . : ORTRVAVA
KA 1 ¢ 0,851 0,56 80w A
T cTTThTT rTETmTmemmmT - S & sensibilitl de la shotocathods
G' ¢ 585 : ghh @ 4th R . . s
o DT T T - E ¢ efficience guantigue de 1a photo-
: : : cathode
g* . 585 7271 @ 272
: : : ! - kA3 facteur de normalisation

Bn retrouve ainsi pour les valeurs du cain, 1'ordre croissant cor-
respondant & la courbe de rdponse de la photocathiode S 20 (A) du tubc #.0.0.
soit

<
a

A fo) ° s o )
A o 4358 ¢ 4910 @ 5401
S mi/il 47,87 48,97 £1.81
G" s 585 725 272 :
s - o i

En conclusion, cette série de mesure offectuées sur le tube inten-
sificateur d'images R.C.A. 4545 utilis dans notre laboratoire nous a permis
de préciser, 4'une part la dynamique de ce récepteur, et <'autre part, ic
gain pratique apport2 dans nos applications par un tel dispositif.



La dynamique exprime 1'intervalle d'intensité corresnondant &
deux signaux extrimes, 4 1'intérieur duguel 1o gain du tubs est cong-
tant ; tout signal, dont 1'intensité cost situd dans cet intervalle,
est donc amplific sams distorsion. La dynamique «u tube utilisté ost
gvalué & 300, ce qui signifie que 1¢ rapport d'intensitd de deux si-
gnaux amplific simultancément et sans distorsion ast au maximum Gaal

Le gain pratique du tube R.C.A. 4582 ast de 1'ordre 40 1500
& X = 4916 Eg c¢'ost~d~dire au veoisinage du maximum 4o sensibilité do
1a photocathode. La courbe utilisant 1a variation d¢ ce gain avec la
tension d'alimentation (Fig. 17) montre qu'au deld d'une cortaine va-
leur (= 5,5 V) cette variation devient sensillcement linéaire, et au'en
degd de 3 V, Te gain pratique est scnsiblement ozl @ zdre.

Ces caractéristigues sont importantas lorsque 1'on désire
utiliser 1¢ tube dans de bonnes conditions.
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La Timite de résolution spatiale du tube intensificateur traduit
la finesse des détails de 1'image que 1'on peut obszrver sur 172cran fluo-
rescent de sortie. Toutefois, cette grandeur ne peut servir 4 caractériser
seule le pouveir résclvant du tube car son &valuation dipend du contrasto
de 1'image. Aussi a-t'on étd amend & introduire uns nouvelle grandeur,

Ta fonction de transfert de modulation.

Le tube intensificatour utilisé cst du type "cascade" : 3 itages
identiques, représentant chacun un convertisseur, sont en effet utiliscs
pour constituer 1a structure amplificatrice. Ceci n'est pas sans affecter
1a qualité de 1'imane finale ainsi obtenue @ 12 juxtaposition de deux
“galettes® de fibres optiques (celie de 1'écran flurorescent de sortic
d'un &tage amplificateur et celle de la photocathode de 1'étage suivant)



srovoque une rupture dans la continuité du systdme, les fibres opti-
ques de 1'une des "qalettes” n'dtant pas nécessairement en coincidence
avec les fibres de 1'autre “galette”. On aboutit ainsi & une perte do
définition par rapport 4 ce gue 1'oa pout obtenir avec un scul &taqc.

Dlautre part, si 1'utilisation dc fibres optigues permet d'at-
ténuer 1a diffusion dc 1a lumiére au niveau du matériau fluorescent,
cette derni@re n'est pas supprinmec complétement nour autant,

Les caractéristiquaes du transfert do modulation rendent compte do ces
effets sur la microstructure de T'image : des mires sinusoidales &

pas variables sont obscrvées avec le tube intensificateur et 1'imaue
obtenue sur 1'écran de sortie st enreqistrie sur un filw nlacé dirce-
tement en contact avec les fibres ontigues. L2 restitution du contraste
de 1a mire au niveau du film diminue & mesure que la friguence spatiale
augmente, et cette diminution du contraste, mesurde au densitomdire,
est représentée graphiquement par Te transfert de modulation.

La figure 18 représente la variation du transfert de modulation
avec la friéguence spatiale pour le tube R.C.A. 4543, Nous pouvons voir
que le contraste diminuc trés vite 3 mesure gue la freauence spatialo
augmente,

Le pouvoir résclvant du tube est évalué & 35 raires de lignes/ma,
valeur inféricure i celles gque 1'on peut obtenir avec un récepteur photo-
graphiaue d'usage courant (voir tablecan IV). Pour que la comparaison ait
un sens, i1 faut toutefois préciser que notre prohléme étant soit la
rapidité d'enregistrement, soit la détection & trds bas niveaux, nous uti-
lisons des émulsions photographiqgues “"rapides" (400 ASA) dont 1o pouveir
résolvant est de 1'ordre de GO paires ce Tignes jar mm.

Les figures 19 et 20 représentent les enregistrements micro-
densitométriques des clichés obtenus en photographiant 1'écran fluores-
cent de sortie du tube R.C.A. 4549 (Emulsion utilisée : ILFORD HP4 ASA).
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£ ulst Domaine | Facteur |Resoluhion |Rapidite | Caracteres
mulsions d'uhilisation de traits pmmi ASA particuliers
contraste
Kodak 0250 2400-5800 555 3 U.V.
Polarcid
Polascope 510 |3800- 6500 > 2 14a 22 |10000
Polarcid IR 413 ? - 9000 20a 30 800 I-R
Kodak IR 135 6800-92001 056a24 40 400 I-R
Kodak IR 6800-9200 80 125 prises de vue
aerographic a haute
Gevapan 36  [3700- 6700 90 250 [lalhtude
Polaroid 55PN ? P:1,57 [{P: 30 50 cjéveloppemenr
N:Q66 |{N:150 instantane
N:negahf
Kodak Plus P positif
X Pan 3700-6700 140 125
Agfa Isopan
IFF13 4000-6500 185 16
Kodak 0:)q.6000 0:180 O:orthochro-
- microfile P:jq-7100] 35 |[{P: 500 6 [({manque
P:pan
chromahque
Tableau: I - Caracteristiques de quelques emulsions

photographiques.
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Enregistrements des cliches obtenus a [“arde du monochromateur a reseau

- o . s Pt
hologrophique concave equipe du tube intensificateur dimages RCA 4549

b
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Fig:19 Structure fine des raies de vibration lotalement

symeltrique a - de CCl,
b - de BCl,
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Fig. 20 Enregistrement microdensifomerrique de la
sequence Av=-1 du sysréme<A3TV3—X3ﬁU) de C,
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Nous avons enraaistré & 1'aids d'un montage spectroaraphique
de focale 1000 mm mis au soint par #. LECLERCT (5) ot utilisant unm
réseau holograpnique concave JC3IN et YVOR type IV & 2000 traits/mm,
la structure fine dcs raies de vibration totalement symétricue du

teétrachlorure de carbione et du trichlorure de Bore (Fig. 12).

La figure 20 roprisente 1'anregistrement du spectre ¢'émission
¢léctronique correspondant 4 la séquence (v'-v") = -1 du systdme
A3 Hg - X3 Hu de C2 sous use pression de 0,2 Torr. Cot  enregistrement
a &té réalisé en collaboration avec 0. DESSAUX, J.#M. SELLE (10) &
1'aide du spectrométre multicanal de focale 400 wm wmis au point dans
notre laboratoire en utilisant la combinaison dec réscaux 300-1800 t/ma.
Ces deux exemples illustrent bien la qualité des images que 1'on neut
obtenir & 1'aide du tube intensificateur.

I1.3 - EXPLOITATION DE L'INFORMATION DELIVREE PAR LE TUTE INTENSIFICATEHR.

Gu'il s'agisse d'une observation en lumiére slobale (on analyse
1a lumigre dnise par le phénoméne sans faire appel & un systéme dispersif
ou a des filtres) ou d'unc analyse spectrale, 1'image formie sur 1'é&cran
fluorescent de sortie du tube nécessite pour &tre exnloitiée commodinment,
T'utilisation d'un récepteur sccondaire jouant le rble d'analyseur ¢'i-
mages.

fous distinguerons deux types de ricepteurs sccondaires habituel-
lement utilisés en sortie du tube intensificateur : 1'émulsion photogra-
phique et le tube analysecur de télévision.
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Halgré son faible rendement guantique, 1'@aulsion shotoqraphicuc
s'avire d'une utilisation fort commode lorsgu'il s'agit de conserver et
d'exploiter 1'information délivrée par le tube intensificateur. La fai-
ble sensibilité quantique des Zmulsions est compensée en partie par le



gain photonique important apporté par le tube intensificateur et il
est alors possible de diminuer considérablement Ye temps de posae.

Dans certains cas, lorsgus 1a luminositz du phénoméne est
vraiment trés faible et nécessite une amplification importante, on
peut espéror tirer parti de 1'asnect alZatoire qui caractérise le
bruit photonique de 1'imace formie sur 1'icran fluorescent du tuba. Ceci
n'‘est possible que lorsque le phénomdne & Jtudier est stationnaire, ou
reproductible dans le cas d'imnulsions lumineuses. I1 est alors souhai-
table de prendre plusicurs clichis successifs de la méme image ; on
montre en effet que si le nombre do clichés est multiplié nar K, le
rapport Sianal/Bruit caractérisent la qualité de 1'image ainsi obte-
nue cst multiplié par v & (1). On peut ainsi par cctte méthode, amélio-
rer sensiblement Ta qualité de 1'image lorsque 1es conditions de Tumi-~
nosité sont par trop difficiles.

Par ailleurs, on dispose actucllement d'une grande variétd d'emul-
sions photographiques ce aui rend 12 choix plus aisé (cf. tableau des
sensibilités d'émulsions). kous utilisons habituellement pour photogra-
phier 1'écran de sortiz du tube, un appareil photographique classique
muni d'une optique & grande ouverture (/95 -F = 50 mm) et travaillant
au grandissement 1.

Lorsau'un grandissement 1 est nicessaire; la solution ordinai-
rement adoptic est d'utiliser deux objectifs classiquas & grande ouver-
ture, congus pour travailler avec un objet situé & 1'infini (pour lequel
ils sont bien corrinés des abarrations conventionnelles), et montds
téte-béche de telle sorte gue los deux optigues travaillent dans des
conditions correctes.

Ceci présente un &norme avantage : on dispose d'unc grande va-
riéte de focales et d'ouverture dans ce domaine, ¢t qui existent couram-
ment pour un prix abordable.



11 existe ncanmoins un inconvénicent, cui réside dans 1'offet
de vignzttage observd sur.los bords do 1'imance (12) 5 ici, cet effot
n'est pas nénant car nous n'utilisons pas toute la surface de 1'&cran
fluorescent (11,1 cmz ce aui corraspond & un diamd@tre de 37.5 mm)
compte-tenu de Ta distorsion en “croissant” commune 3 ce type de tube,
nous a&finissens une surface utile plus potite, exempte de distorsion
(1,6 cng ce gui correspond 4 un diamétre de 14 mm). L'image ainsi
chbtenue sur le neaatif peut &tre exploitis tellce quelle, clest-d-dire
cn tirant un positif sur papier, dans le cas de 1'¢tude en lumidre
globale par cxemple, ou fournir 1'enregistrement microdensitondtrigue
correspondant, dans 1¢ cas d'une analysce spectrale.

Le tube R.C.A. 4543 Ztant muni en sortie de fibres optiques,
il est possible de réaliscr un courlage direct on plasuent simpiement
1'émulsion photegraphicue sur 1a surface de seortic du tube intensifica-
teur. On s'affranchit ainsi dep pertes de Tumidre importantes ot des
déformations éventueiles de 1'image, consécutives & 1'utilisation d'unc
optique intermédiaire.

L'utilisation d¢ 1'émulsicn photographiqua en sortic du tube
intensificateur améne une diminution 4o la dynamique de 1'cnsemble tube
plus crmulsion. Cette dynamique reste faible (de 1'ordre de 100 () et
ceci est do principalement & deux causcs

- yne diffusion des photons & 1'intéricur du materiau constituant
1'éeran fluorcscunt de sortie du tubc, ce qui influe &galement sur la
résolution (cet offet est atténud si on utilise une sortic en {ibres
optiques (13).

- aux réflexions multinles sur la fen@tre sur laguells est
dénosée le matériau fluorescent.



D'auvtre part, i1 faut mentionner 1'¢cart ¢ 12 101 de réci-
procite comaun & toutes les cmulsions photographicues @ le produit
E. At de T'eclairement par le ntemps d'exposition n'est pas cons-
tant. Aussi faut-il prendre quelques précauticns notamment lorsgue
1'on veut effectuer des mesures photométrigues.

Un peut deduire de Ta densité mesurée en un point Ju film,

~

§

Ta lumination (en Jd.m 7) recue par celui-ci, aprés ctalonnane preaia-
ble du film considére. Cet ctalonnage necessite toutefois guelques

orccautions Elementaires (13).

- Tout d'aberd, ¢n ce cui concerne 1'exposition du sensito-
agramme, film place derriére une Cchelle de densité ¢talonnde | i1
est necessaire d'utiliser nour realiser ce sensitogramme une source
ctalonnee de répartition spectrale et de durle aussi voisines que
possible de celles du phenoméne & dtudier,

- D'autre part, le developpement de ce sensitoaramme doit
&tre effectué en méme temps et dans les mémes conditions gue 1'ceare-
gistrement du shenoméne étudic.

- Enfin, les ouverturcs des faisceaux Tumineux dans 1'appa-
reil utilisé pour dmprossionner le sensitogramme (sensitométre) dans
Te depsitométre et dans 1'appareil de mesure (optiques associees au

L

tube intensificateur ¢'images) devront Stre aussi voisines que possi-
ble.

La connaissance do 1a Tumination au niveau du cliché conduit
& celle de 1a lumimance spectrale 5 (X)) de l1a source &tudice, on
utilisant la relation ¢
’,

- ’ v Az i
AT 1 G; TZ,I'M: Xj B(A). Ta (X). S (A). iqe (A)
{Y1 + 4nf(1+Y1)?{Y2+4n§ (1 +v3)} A1

-~ -




o G = gain en luminance du tube intensificateur
At = taaps d'exposition
Ta = transmission de 1'atmosphére
S0* sensibilite spectrale de la photocathode

np = ouveriture numdrigue

vi = grandissement " pour T'optique d'entrée
T, = transmission |

fz = ouverture numérigue o

y2 = grandissement : pour 1'optique de sortic

T2 = transmission

Si & (A) n'est pas constant sur 1'intervalle spectral Ctudié,

i1 daut faire une hypothése sur Ta répartition spoctrale de la source.

L'utilisation du tube intensificatcur pour des mesures nhoto-
mitriques supnpose ¢

1° que les paramdtres fiourant dans la rclation précédente
soient megurds avec une précision compatible avec la précision finale
recherchée pour la mesure en guestion

2° que ces param@tres conservent pour toutes mesures et pour
tout point de 1'image les valeurs déterminées par 1'é¢talonnage. Cette
derniére condition est rarement remplic sur les tubes commerciaux
disponibles actucllement et i1 faut alors apporter des corrections
aux mesures ainsi effectuces.

D'autre part, 1'utilisation du tubc a des fins photométri-

ques supposa que le gain d2fini et mesuré conserve bien Ja minme

valeur pour la mesure considérée : cela implique que le tubc est uti-
1isé dans la zone de linéarité pour tous les niveaux d'éclairement



présents dans 1'image formée sur la photocathode (étant donné 1a
faible dynamique de 1'censemble tube + film, on sera parfois amené

d exploiter les zones saturées en se reportant aux ¢ urs.sd'étalon-
nage).

Le gain du tube intensificateur dcit, en outre, &tre cons-
tant sur toute la surface utilisée pour la formation de 1'image.
Or, peu de tubes intensificateur répcndent & cette conditicn avec

une precision suffisante, 11 sera donc nccessaire d'effectuer un

¢talennage pour expleoiter correctement la mesure.

On voit donc qu'il est nécessaire de prendre un certain now-
bre de pricautions si 1'on veut donner un sens aux mesurcs photome-
triques effectuées avec ¢ tube intensificateur.
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IT est possible d'utiliser en sortie du tube intensificateur,
en remplacement de 1'émulsion photographique, un tube analyseur de ti-
lévision qui joue alors le rdle dc récepteur secendaire.

L'utilisation d'un tel dispesitif permet d'augmenter la sensi-
bilitl du systéme de detection car on bénéficic du gain propre au tube
analyseur tout en présentant une arande commodité «'emploi (permet 1'u-
tilisation de toutes les techniques de télavision, ce qui offre un
éngrme intérét).

Les principaux systénes analyscur de tdldvision peuvent Ctre
classés suivant le type de surface sensible utilisée | celle-ci peut
&tre, soit une photocathode (tube image ORTHICON (14,15) S.E.C. (17-1%),
S.I.T. (19-22), soit un photoconducteur (tube image VIDICON (23,24).

La figure 21 donne le schéma de principe du tube image VIDICOX.
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Schema de principe du tube vidicon

falsceau farsceau de lecture

image 7kev

ZnS basse densite
032um d epaisseur

KCI basse densite

7-45um d epaisseur

Al,O4
substrat
S500A d epatsseur

plaque signal
en gluminium
500 A d epaisseur

Coupe schematique d’une cible de vidicon S.E.C
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Tube Amage VIDICON :

L'image & analyser est focalisdée sur la ccuche photoconductrice
placée & 1'entrée du tube. Lorsqu'aucun éclairement ne vient en pertur-
ber 1'equilibre &lectrique, 1a couche photoconductrice est soumise & une
différence de potentiel de 20 V par suite du dépdt de charges effectuc
oar le faisccau 4'électrons sur la face internc de la couche dont T
notentiel s stabilise alors sur celui du canon & électrons.

En présence d'un flux de photons incidents, i1 sc¢ produit une
dicharge au sein du photoconducteur qui tend & neutraliser la difference
de potentiel initiale. C'est 1a recharge de 1a couche par le faisceau
d'analyse qui donne lieu dans le circuit extérieur, & un courant provor-
tionnel & 1'énergie des photons intéqrés sur 1'intervalle de temps qui
sépare deux passages successifs du faisceau de lecture.

Tube analyseur S.E.C.

Kous utilisons actucllement dans notre laborateire le tube ana-
lyseur S.E.C. (12) comme récepteur secondaire, Ce tube prisente quelques
différences avec le type de tube dCcrit précédemment.

La figure 23 reprisente le schéma de principe du VIDICOK S.E.C.
1¢ tube comporte une photocathode munie de fibres cptiques, une cible en
KC1 et un canon & &lectrons. L'image & analyser est focalisée sur 1z pho-
tocathode ; les photoClectrons &mis sont accélérds et focalises & lcur
tour sur 1a cible.

La partie active de cette cible est constituée par une fine cou-
che de ¥C1 de faible «wnsite (voir fiqure 22) déposce sur une mince
lame d'Aluminium servant d'dlectrodes de signal et portée & un potentic?
nositif par rapport & la couche active.
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Les photoélectrons accéléres sous une tensicn dlenviren 10 kv
cédent Teur energie en arrachant par émission secondaire & l1a partic
active de la cible (KC1) des electrons qui sont collectés sur 1'Elec-
trede de signal Taissant des charges nositives & 1'interieur de la
cible 5 ce processus est appelé conduction par Zlectron secondairs
(17-18).

La partic libre de la cible vue par le canon @ &lectrons se
charge ainsi proportionnellement au flux des photoélectrons roegus,
le potenticl &tant d'autant plus positif que la vhotocathode est
dclairée.

Lc balayage péricdique de la cible par le canon & &lectrons
permet de restabiliser celle-ci au potentiel de la cathode nar neutra-
Tisation des charges positives sous 1'apport d'@lectrons. L'impulsion
de courant qui en résulte constitue le signal vidéo qui apparait res-
pectivement dans Te circuit de 1'&lectrode de signal.

La trés grande résistivite de la cible en KC1 cermet de consar-
ver pendant un temps trés long la distribution snatiale des charqes @ le
citle presente un effet de mémoire.

Cet effet est mis & profit lorsque le bruit photonique devient
trop important cc qui est le¢ cas des trés faibles niveaux lumineux
il est alors intéressant de réduire le gain du tube (en diminuant 12
haute tension dc 1'étabe image) et d'intlorer plusicurs trames succes-

sives ; ceci a pour effet de réduire la fluctuation gquantique et
d'accroitre le rapport Signal/Bruit (le faisceau de lecture est alors
interrompu pendant la durée d'intégraticn).

Donc en resumd, au niveau de la cible, on peut distinguer deux

types de phénoménes
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a) Une phase de multiplication des charges par &émissicon secon-
daire (avec un gain de 1'ordre de 100 & 200) pendant la durée du phénc-
méne lumineux, les charges ainsi crécées sont mises en mémcire par la
cible ;

b) une phase de Zecture ultérieure, grice au balayage de la
cible par le¢ pinceau 4'électrons.

Ces deux phases sont indépendantes, le faisceau de lecture pou-
vant &tre interrompu & tout moment pour des temps d'intéqration asscz
longs (pouvant aller jusqu'ad plusieurs minutes).

Lc signal vidéo issu du tubc analyseur d'imaqes est visualisé
sur un moniteur de té@lévision classique pour 1'observation dirccte.
L'exploitatior do 1'information peut se faire soit immédiatement, &
la cadence de lecture de la cible, soit ici, 25 images par secondae,
soit aprés mise en mémoire dans un enrcgistreur multicanaux (bandes
magnétiques, tube & mémoirce enregistreur (6), calculateur). L'utili-
sation d'une mémoire externe peut alers permettre un traitement cven-
tuel du signal. Lorsque la chaine de ditection constituée par le tubc
intensificateur et le tube analyseur d'images est utilisée & des fins
spectroscopiques, le signal sortant du tube analyscur est habituelle-
ment exploité sur 1'écran d'un oscilloscope. Nous avens déja décrit
dans un précédent mémoire ( ) le processus utilisé pour exploiter
1'information. Rappelons simplement qu'il existe deux fagons de
balayer 1a cible du tube analyseur

- parallelement aux nales, lorsque 1¢ rapport Sigral/Bruit
est faible. On utilisc alors au micux la luminosité du spectrométre
puisqu'elle permet 1'intégration du nombre tcotal de photons contenus
dans chaque élément spectral
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- perpendiculainement aux radles specthales :cette méthode permot
1'analyse simultanie d'un trés larac domaine spectral lorsgue 1o rapport
Signal/Bruit est suffisant. Ce type de balayagc est également utilisé
Torsque 1'on veut accroitre la résolution temperclle du systéme.

I1.3.3.4 - Résolution temporelle :

On peut en ¢ffet utiliser 1a propricété du systéme de détection
qui est de conserver les caractéristigues géomitriques de 1'image formde
sur la photocathoic.

Le flux lumincux d analyser est focalis? sur un point de la fente
d'entrec du spectrom@tre, i1 suffit alors de balayer 1a hauteur de fente
utile pendant Ta duréce du phéncméne Tumineux (le balayage optinue peut
&tre obtenu grace & un prisme tournant autour d'un axe perpendicuiaire
a la fente <'entrée).

Les raics snectrales étant constituees par des images de la fonte
d'entrée, on peut affecter un temps & chaque point de cette fente, donc
a chague point d'une raie spectrale.

Au niveau de 1'Geran du monitcur de télévision, on retrouve ainsi
une &chelle des temps dispesée dans le sens vertical. A chaque ligne de
balayage correspond donc un temps t bien détermingé et 11 suffit d'extrai-
re 1a Tigne en question pour obtenir 1'analyse spectrale du phénonmdne
& Thinstant t. (L'oscilloscope utilisé permet on effet de sélectionner
chaque ligne de balayagc grice a une base <o temps retardée).

CONCLUSTON

Les mesures effectuées sur le tube intensificateur utilisé lens
notre laberatoire nous ont permis de préciser le gain pratique, la dyna-
mique et e pouvoir résolvant d'un tel dispositif, caractéristiques qu'il
est utile de connaitre pour cmployer le tube dans de bonnes conditions.
Le signal issu du tube intensificateur est expleité a 1'aide d'un récep-



teur photograpnique ou d'un tube analyscur de tClévision trés scensible.

hous avons vu €galement que 1'utilisation conjointe du tube in-
tensificateur et du tube analyseur ¢'images, tout en étant 4'une grande
souplesse d'emploi, pernet d'accroitre 1a sensibilite de detection du
systéme d'une part, et la pésolution temporelic d'autre part.

Le champ d'activité du tube intensificateur ¢'images se trouve
ainsi étendu @ d'autres domaines d'applications.

- ooulco -
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CHAPITRE 111

UTILISATION DU TUBE INTENSIFICATEUR D'IMAGES DAHS L'ETUDE
SPATIALE DES PHEWOMENES D'OXYDATION ET DE COMBUSTIOH.

INTRODUCTION

Les phénoménes d'oxydation et de combustion des hydrocarbures
s'avérent d'une trés grande complexité tant par la diversité de leurs
comportements que par la grande variété des intermédiaires moléculai-
res et radicalaires mis en jeu au cours de la réaction.

Aussi ont-ils fait, et font-ils encore aujourd'hui plus gue
jamais, 1'objet d'un grand nombre de travaux visant & préciser ot &
mieux connaitre les divers mécanismes responsables de leur développement.

Le laboratoire de Cinétique et Chimie de la Combustion que
dirige Monsieur le Professcur LUCQUIN s'est attaché depuis un cer-

tain nombre d'années déja a étudier en détail 1'oxydation des compo-
sés hydrocarbonés par les méthodes dynamique et statique.

Lors d'une étude concernant 1'évolution spatiale des phénoméncs
d'oxydation et combustion en systéme statique non agité, au moyen de
couples thermo-&lectriqucs, SAWERYSYN (1) s'est rendu compte de la
nécessité de compléter les informations quasi-ponctuelles ainsi ob-
tenues, par 1'emploi d'une autre méthode basée sur 1'évolution spa-
tiale des phénoménes lumineux qui accoripagnent ces réactions.



C'est ainsi gu'est neée une &troite collaboration entre nos
deux Taboratoires, qui nous a permis de mettre au point une nouveile
mithode d'observation et Jd'enrcaistroment dos phinem@nes d'oxydation
et de combustion, faisant appel au tube intensificateur d'images (2).

I1T1.1 - NECESSITE D'UNE ETUDE PHYSTQUE DE LA REACTION :

L'etude de 1'oxydation des hydrocarbures cst essenticllement
conduitc dans le laborateire, par la mdthode statique, dans das con-
ditions dites "non agitdes". I1 s'aqit d'une adaptation de la méthede
classique du "pyromdtre" qui consiste a envoyer le mélange cazeux
(conburant - combustible) dans un réacteur préalablement vidé ot
maintenu & température constante.

L'oxydation d'un hydrecarbure par 1'coxynéne sc manifeste &
1'échelle macrescopigue, par une augmentation du nombre de moles,
un transfert d'énergie radiatif et un effet thermigue. Ces diffirontos
manifestations qui accompagnent le phenoméne d'oxydation se traduisent
done par une variation de pression, une émission lumineuse et une
variation de temmérature.

L'étude de 1'évolution de chacun de ces paramdtres peut donc
permettre de suivre le comportoment de la réaction, et conjointement
avec 1'analyse des produits formés au cours de 1'oxydation, contribuer
& la proposition d'un mécanisme réactionnel.

IT est nécessaire de faire une distinction entre les deux
aspects fondamentaux, 1'un physique et 1'autre chimique, sous lesquels
on dcit envisager la réaction d'oxydation.

L'existence d'cchanges thermiques pouvant aveir lieu sous 4if-
férents modes (convecticn, conduction et rayonnement) doit &tre prise
en considération si 1'on veut décrire convenablement le phénoméne.



KING (3) dis 1548, notait on effet le rd8le essentic] que
peuvent jouer les courants convectifs dans les phénonZnes «'oxyda-
tion et de combustion. Dfautre part, 1o prisence de courants de
cenvection dans un systdéme réacticnnel peut Cgalement expliguer
1'obtention d'énergies d'activation 3lo b ales apparemment plus &le-
vies & basse température qu'd haute tempirature. sans pour cela

faire intervenir 1'hypoth@se d'un changement de micanisme chimigue.

L'CGtude systéumatique de 1'évolution spatiale des phincaénes
d'oxydation et de combustion doit donc permettre de préciser le mede
de transmission de la chaleur au cours de 1a rcéacticn et s'avére
nécessaire si 1'on veut éviter toute erreur gressidre ¢'interprita-
tion.

Conjointenent & une mithode therimométrique utilisée dans l¢
laboratoire (4), nous avons ¢té amenés (2) & exploiter 1'dmission

() B,

Tumineuse qui accompagoe le phénoméne ¢'oxydation.

I1 faut toutefois sculicner que 1'intensité de cette Gmission
est ¢n général trés faible, ce qui rend trés difficile, voire impos-
sible, 1'observation et 1'enrcgistrement dans des conditions satis-
faisantes par les techniques conventicnnelles.

Nous proposons donc une nouvelle méthode d'observation et
d'enrcgistrement de ces phéncménes faisant appel au tube intensifica-
teur d'images, dicrit au Chapitre 1, et qui vient compléter une etude
globale réalisée par SAUERYSYR (5) & 1'aide 2'un photomultiplicateur
sclon la méthode proposée par LUCQUIN (8) et perfectionnie par
SOCHET (7).
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II1.2 ~ METHODES UTTLISEES POUR SUIVRE L'EVOLUTION SPATIALE DES PHE-
NOMENES D' OXYDATION ET DE COMBUSTIOH.

Différentes méthodes ont =t proposées pour suivee 1'Gvalu-
tion spatiale des phénoménes d'oxydation et de cembustion @ les uncs
sont basées sur 1'Cmission lumineusc apparaissant au cours de la
réaction et permettent <'analyser ce aui se passc réelloment & 1'in-
téricur du réacteur (méthodes directes), les autres metiont a profit
les variaticns des caractéristiques physioues du milicu réactionnel
vour "matérialiser” cette evolution spatiale (méthodes indirectes).

Si les premiéres apparaissent comme les plus séduisantes,
clles sont néanmcins les plus difficiles a mettre en ceGvre, compic
tenu de la faible intensité Tumincuse mise en jeu. Aussi les secondes
mcthodes sont-elles plus volontiers utilisles, étant donnd Teur ac-
cés plus facile.

Ces derniéres sont en géniral des methodes cptiques utili-
sant les variations d'indice du milieu réactionnel au cours de la
rcaction d'oxydation. Les méthodes Tes plus employées sont la mé-
thode interfércmétrique et Ta méthode dite "des ombres” (8).

C'est ainsi gue MELVIR (&) utilise 1a méthode “des ombres™
pour suivre l¢ doveloppement et la propagation des fronts de flamme
dans un réacteur cylindrique. Cette technique n'est utilisable qu'a
aessous de 750°C car aux températures plus élevies, les mithodes ba-
sées sur les variations de 1'indice de réfraction manguent do sensibilite.
D'autre part, ¢lle ne nermet 1'observation de Ta propagation de la
flamme que suivant un diamétre.

MELVIN emploie également une méthode interfirométrique (10)
utilisant comme scurce lumineuse, un laser Hélium-Kéon pour observer
les transferts de chaleur transiteires par convection dans les exilo-
sions de m&langes gazeux Hz—air.
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Ces méthodes pormettent d'obtenir de pricieuses informaticns
sur 1'aspect chysigque des phinoménes d'oxydation et de combustion.
Toutefois, ce sont des méthodes indirectes qui ne permettent pas
d'observer 1'émission lumineuse proprement dite de 1o reéaction.

L'utilisaticn d'un ricepteur photoélectrique analyseur 4'ima-
acs & gain photonique ¢levé doit permetire 1'observation ¢t 1'enreois-
trement de 1'¢volution spatiale de la réaction, malqgré la faible inten-
sité lumineuse du phénomeéne,

Nous avons vu au Chapitre I, Te cain apporté par 1'utilisa-
tion du tube intensificateur d'images & 3 etages dans 1a cinémato-
grapnie des phenom@nes de faible intensité Tumineuse. C'est le gain
photonique &levé d'un tel systéme oui nous a incite & coupler opti-
quement le tubc intensificateur au montage initialememt utilisé pour
etudier les réactions d'oxydation et de combustion.

I11.3 - DISPOSITIF EXPERIMENTAL.

pEprguingiuging M R P = iy - - - - ————

Le schéma ~énéral de 1'apparciilage utilisd pour Ztudier les
phéncménes d'oxydation et de combustion d'hydrocarbures en présence
d'oxygdne est représenté sur la figure 24.

hous y distinguons

- un réacteur, dans leauel le mélange gazeux est introduit, et
ou s'effectue la réaction ;

~ trois installations de vide indépendantes ;

- une installation de stockage des gaz

- un manom@tre & mercure et une “pompe TOPPLER".
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3
1-reacteur 8 - soupape a mercure
2-four 9 - entree dair
3_vide primaire et auxiliaire 10 - remplissage des reserves
4 -pompe a diffusion demercure 11 - vide auxiliaire et analyse
5-reserves de gaz 12 - capteur de pression
6 - manometre a mercure 13 - photo-mulhplicateur
7- pompe Toppler 14 — couples thermo-electriques

Fig:24  Schema general de |"appareillage
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Fig:25 Reacteur spherique muni d'une face optique



Le mdlange cazeux ¢'hydrocarbure et d'oxygénz (en proportions

fixées au préalable) est intreduit dans un réacteur sphirique eén pyrex
de & cm de diamétre (de volume &gal & 108 cm3 cnviren).

Pour les bcsoins de 1'cbservation visuella et 1'enregistremont
cinematoqgraphique, Te réacteur a CtC muni sur sa partic antirizure,
d'une face optique de Jiamétre 36 mm, ceci de fagon & Zviter unc defor-
mation trop importante de 1'image & analyser par le dicptre sphirique
que constituc Ta parci du réacteur.

L'oxyag@ne nécessaire pour réaliser 1¢ m@lange gazeux est stockic
aprés nurificatien, dans trois ballons en “pyrex” de 10 litres.
Ce m&élange est effectul dans des ballons en verre de 2 litres, au ncmbre
de dix, nui constituent une réserve de gaz ct sent 2n comnunication di-
recte avec 1'enceinte réacticnnelle grice & une rampe a gaz.

Le prélévement et 1'introduction sous unc pression donnée du
mélange gazeux dans Te réacteur, dans lequel on a réalisé praalable-
ment le vide, est effectud & 1'aide d'une pompe aspirante et foulante
a mercure appelée "pompe TOPPLER" (12 pression initiale des gaz dtant
lue sur le manométre @ moercure).

Le riacteur est placé au centre d'un four & trois bobinages,
qui permet par un réglaqe minutieux de trois alimentations stabilisces,
d'cbtenir un 2cart axial de températurc de 1'ordre fu degré.

La température initiale de chaque expliricnce est relevés au
centre du réacteur @ 1'aide ¢'un couplc thermo-ilectrique chiromel-
alumel relid & un pyrom@tre potentiometrique MECI, type E.S.PLH.

Co couple thermu~électrigue, ainsi que deux autres, 1'un au sommet et
1'autre dans la partic basse, sont introduits dans le réacteur par
trois ajutages en “pyrex® comme 1'indigue 1a fiqure 25.
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Le vide est réalis? dans 1'enceinte réactionnelle grice & unc
installation comprenant une pompe & palettes ot une trompe & diffusicn
de mercure, Gui assure un vide de 1073 3 157% Torr au beut de 15 n
enviren.

Deux pomnes auxiliaires, 1'une @ la sortic du réacteur ct
1'autre en relation avec la rampe & gaz, permettent respectivement
1'évacuation des prosuits réactionnels et la purge des canalisations
lors des permutations de mélanges.

L'evoluticn de 1a réaction pout &tre suivie grace & 1'enre-
gistrement simultan? de la variation des trois paramétres fondamentaux
gui accomnagnent 1o phénomdne d'oxydaticn

- trois counles therme-Glectriques mesurent 12 variation de
température respectivement au sommet, au centre et dans le bas du réac-
teur

- yne jauce de pression diffirenticlle dlectromagnétique masure
la variaticn de pressicn

- un photomultinlicateur sensible dans le sroche ULV, et le visi-
blc analyse 1'imission Tuminecuse glubale.

I11.3.2 - Disposditif de visuakisation :

kous avens remplacé dans 1'appareillage déerit précidemment,
le photomultiplicateur R.C.A. IP 21 par un tube intensificateur d'ima-
ges R.C.A. 4549, Ccci a nécessité une adaptation préalable @ pour le
couplage optigue avec 1'enceinte réacticnnelle, nous avons muni le tubc
intensificateur d'une optique d'entric & grande cuverture (f/0.95,
F = 50 mm), travaillant au grandissement vy = 0,12.

Le schima du montage expérimental utilise est repriésenté sur
1a figure 2¢.
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Fig: 26 Disposilif experimental de visualisation
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Fig:27 Diagramme 1sochore 507 1-C, Hy50,



Le gain photonigque &leve du tube intensificateur d'inaaes
rend possible 1'emploi 'une caméra de cindmatcoraphic convention-
nelle (BEAULIEY 16 mm) ccuplé optiquement au tube qrice a deux objac-
tifs /0,95, F = 50 mm, montls "téte-bEche™ (nous avons vu au
Chapitre I, les avantases orésentés par une telle combinaison optique).

Le tube intensificateur que nous utiliscns (R.C.A., type 4545
N® 71264-13%4) ayant une sensibilite Stendue vers le rouge (shotoca-
thode S 20-R, tyne A, ¢f. Fig. 11 du chapitre I), uwcus avons &t
génés & certains moments par 1'3missicn thermnique du four 5 i1 on
résulte une diminution censidérable du contraste, qui, lorsque la
Tuminosité du phénuméne Studic est faible, rend impossible 1'cbserva-
tion et V'enregistrament de la rdaction dans des conditions satisfai-
santes.

Ausst avons-nous &té amencs & interposer entre le réactour
et 1a photocathode du tube, un filtre optique passe-bas, dont 12
frequence de coupure soit situle vers G500 Ag

Dans nos expericnces, nous avons aanloyd une sclution aqueuse
a8 10 % en masse dc CuC]za 2 H20 nar Titre (11) jouant le rdle de fi]:
tre optique passe-bande (cette solutivn couvre le domaine 3500-5350 A
avec une transmission maximale &aale & 85 % vers 4700 E)g soit un
filtre optigue passe-banda 3 réf?exionoﬁTO, tyne ATHERVEX T3
(A = 4006-5006 A, T = 90 % & 5500 A).

L'amélioration du contraste de 1'image ainsi obtenue est alors

trés sensible et rend possible Ta cindmatographic des phénom@nes o
trés faible luminosite.

Par ailleurs, Torsgue 1¢ phinoméne ost vraiment trés sou Tumi-
ncux (certaines riactions lentes par exemple), 1'observation de la
réaction dans des conditions satisfaisantes nécessitc une amplifica-
tion supplamentaire, car le tube se révéle alors & la limite <o ses
nossibilitus. L'emploi du tube analyseur S.L.C. comme récepteur sc-
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condaire en sortic du tube intensificateur, permet 'étendre les

possibilités de celui-ci grice au acain apuorté par le tube S.E.C.
comme nous 1'avons vu au chapitre 11,

Le siagnal vidéo est alors cnrenistrl sur bandes magnitigues
et analysé sur un moniteur de t¢levision (cf. Fig. 26).

Ce systéme est d'une grande souplesse d'unnloi car i1 permet
T'analyse du pheéncméne immcdiatament aprés 1es prises de vues ot co,aussi
souventaqu'on Te disire (ce qui est parfois trés utile lorsqu'on dési-
particuliers dans 1'Zvolution spatiale

re préciser certains points
d'une reaction).

IT1.4 ~ PRESENTATION DES PHENOMENES ETUDIES

Les diverses méthoaes utilistes pour suivre 1'Gvolution gichale
de la réaction, ordce dux manifestations physiques qui 1'accompagnent
(variations de tem?ératureg de pression et d'Zmission lTumineuse) condui-
sent a 1'établissement d'un diagramme comportant plusieurs domaines of
la réaction présente le méme comportement.

La Figure 27 représente le diagramme iscchore (Pression-Tempi-
rature) pour la mélange 5C % isobutane-oxygéne, dans un rdacteur sphi-
rique en pyrex recouvert d'acide borigue.

Ce diagramme illustre bien la trés grande variété des phénoménes
d'oxydation et de combustion observés en systéme statique non agite.
I1 définit en fonction de la pression et de la temperature initiales
des reactifs, 7 domaines de réactions qui sont :

1. Le dowmaine de réaction lente de basse température avec pic
d'arrét (R.L.B.T. + P.A.B.T).

2. Le domaine de rcaction de basse température sans pic d'ar-
rét (R.L.B.T).



3. Le domaine des flammes froides pdriodiques (F.F) dont la
multiplicité s'eléve & 4.

4. Le domaine 4'inflammation normale de second stade (F,é‘é?)°
5. Le domaine de 1“inflammation normale (F.HR)

5. Le domaine de la réaction lente de haute température (R.L.H.T)

7. Le domaine du coefficient négatif de tempirature (C.K.T), zone
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de transistion entre les domaines "purs™ d'oxydation <e basse
et de haute température.

Ce coefficient exprime le fait que la vitesse globale de la
reéacticn diminue quand on &léve la température.

Le domaine d'existence du pic d'arrét de haute tempdrature n'est
pas indiqué sur le diagramme, aucune étude particuligre n'ayant £té fai-
te dans ce sens.

Les enregistrements thermométrigues effectués entre 280°C et
450°C environ sur les isobares 443 et 310 Torr par SAMERYSYN (1) illus-
trent le comportement clobal de ces différents types de rdaction.

La fiqure 28 représente quelques uns de ces enregistremants.

Le passage du régime d'oxydation & celui de combustion se tra-
duit dans des conditicns favorables, par une cassure sur les enregis-
trements thermométricues.

C1 repére la présence d'up résidu de flamm: frovde C2 1a
température maximale de la réaction lente de haute température qui
conduit @ 1'inflammation normale.

Le pic initial sur ces enregistrements (positif ou négatif
suivant les conditions opératoires), caractérisc le déséquilibre ther-
migue produit par 1'introduction des gaz dans le réacteur ot permet
en pratique de définir correctenent le temps zéro.
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La fin de 1a réaction est caractérisée, pour des pourcentaces
molaires en hydrocarbures supdrieurs & 3% %, par 1'apparition d'un
pic d'arrét (cf. fiqure). I1 se monifeste, conjointement & une brus-
gue émission Tumineuse, par une accélération momentanée de la vitessc,
suivie d'un arrét rapide de 12 réaction qui se traduit du point de
vue thermique, par une chute hrutale de 1a température (12-18).

Si Tes enregistroments thermom@triques permettent & 1'expéri-
mentateur de suivre aisdément 1'evolution de la réaction, ils présen-
tent toutefois un caractire ponctuel marqué, et ceci peut conduirs
& des erreurs d'interprétation. Nous voyons alors tout 1'intérét cuc
peut présenter une méthode d'observation optique directe, puisqu'elle
ne perturbe pas le systéme et permet de "voir" 1'ensemble de 1'évolu-
tion du phénoménc.

I11.5 - OBSERVATION ET ENREGISTREMENT DES PHENOMENES A L'AIDE DU TUEE
INTENSTFICATEUR T' IMAGES.

ITT1.5.1 - Cas _des_phénoménes d'oxydation et de combusiion de basse

Phogugry gty

La planche IV représente 1'évolution d'une réaction lente de
basse temp@raturc avec pic d'arrét, pour le mélanae 50 % i CfH10~02.
Le phénoméne étant peu rapide et assez peu lumineux, nous avons choi-
si en conséquence une cadence de prises de vues #galc & 8 images par
seconde.

En 1'absence de reaction; (avant 1'introduction du mélange
gazeux ou lorsgue la réaction est terminie) l¢ fond Tumineux parasi-
te sur 1'écran de sortie du tube intensificateur est si faible, que
1'on distinque & peine le réacteur dont 1'intérieur n'est pratique-
ment pas lumincus.



A 29C°C comme & 314°C, 1a réaction lente nrésente une inten-
sité maximale au centre du réacteur & basse prassion.
En fin de réaction, l¢ pic 4'arrét se manifeste par ung soudaine illu-
mination de 1a zonc réactionnellc, confirmant son caractére essenticl-

Tement homogéne.

fwand on &ldve la pression, la zone de rdactivité maximale de
la réaction se déplace progressivement du centre vers lo sommet du
réacteur.

A Ta Timite des domaines de riaction lente et des flamimes froi-
des, la réaction se répartit essentiellement dans la moitié supéricure
du réacteur. La premiére flamme froide apparait au sommet du réacteur
ol elle se manifeste par une zone lumineuse bien Tocalisée, et plus
intense que celle dmise nar la réaction lente. Elle ne se propage pas.

, Dans l¢ comaine des flammes froides, chaque flamme prend nais-
sance au sommet du réacteur, se propage plus ou moins vite vers la par-
tie inférieure de ce dernier, puis son sens de propagation s'inverse et
elle disparait au sommet du réacteur.

L'évolution spatiale d'une telle flamme Troide est représentéc
sur 1a planche V (clichés 1 & C0).

Etant donné 1a propagation plus rapide de la flamme nous avons
porté la cadence de prises de vues & 4€ images par seconde, afin de
disposer d'un nombre de clichés suffisamment important pour la bonne
compréhension du phenoméne.

La naissance systématique des flammes froides au sommet du
réacteur et leur retour vers le sommet suivant 1'axe vertical du
réacteur, peuvent facilement s'expliquer si 1'on fait intervenir
les courants de convection libres engendrés par 1'exothermicité de
la réaction.

Ces faits sont incompatibles avec 1'hypothése d'une cinétique
hétérogéne prapondérantc comme le proposent POLLARD et Coil. (19).



Ces résultats confirment et précisent 1'interprétation de
1'étude thermométrique menée simultanément (1), ainsi que d'autres
travaux effectues soit en therwométrie (20) soit en interfirométrie
(19).

Lorsqu'on augmente la pression, la périodicité des flammes
apparait beaucoup moins nettement. Seule la premiére flamme froide
subsiste et conduit & 1a formation d'une flemme normale dite de se-
cond stade (F.Ng),

La planche VI représente 1'évolution spatiale do deux flam-
mes normales de second stade & 314°C-535 Torr et 385°C-478 Torr.
Les clichés 1 3 3 de la premiére siéquence montrent que ces deux sta-
des sont bien séparés.

On constate par ailleurs, gue la flamme normalce prend énale-
ment naissance au sommet du réacteur et se caractérise par une lumino-
site trés intensc (ce qui explique que dans les conditions opceratoires
de prises de vues, certaines imcges soient surexposées) ; il est toute-
fois nécessaire de travailler avec un gain relativement elevé si 1'on
veut observer le premier stade de la F,%z.

En opérant dans des conditions différentes, on peut obtenir
une flamme normale dite de troisiéme stade (F.NB) dont 1'évolution
est illustrie par la planche VII.

Deux flammcs froides sont devenues nécessaires nour initier
1"inflammation normale. On “istinque ncttement les deux flammes froides
et la flamme normale qui leur succéde. La vitesse de propagation ex-
tremement &levée provoque une déformation du front de flamme quand i1
heurte 1e fond du réacteur (cf. Clichés &9 et 70).

L'absence de tout retour de flamme normale vers la partie
supericure du réacteur est probablement due & Teur trés grande réac-
tivité, qui se traduit par une consommation quasi-compléte des réac-
tifs initiaux.
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Quand on éléve Ta température, 1'intervalle de temns séparant
les deux stades de 1'inflammation normale F.K, se réduit considerablc-
ment. Ces deux stades paraissent accolas d 38§°C (cf. Clichés 38 & 52
de la planche VI).

La présence du thermocouple central, en contribuant aux pertes
de chaleur par conduction, modifie la répartition spatiale de la flam-
me. C'est pourquoi nous 1'avons retire pour les expd@riences suivantes.

La planche VIII représente 1'évolution spatiale des flammes
normales.

A 407°C et 527 Torr, il n'est plus nossible de distinguer si
T'inflammation normale 2 lieu en deux stades ou non.

Le phénoméne est si rapide (et ncus sommes alors 3 la cadence
maximale de prises de vues permise par 1a camra dont nous disposons
soit 64 i/s), que son @mission lumincuse matérialise la turbulence des
réactifs due & leur introduction dans le réacteur (cf. Clichés & 3 18).

A 430°C et 210 Torr, la réaction lente de haute températiure
ost devenue suffisamment intense pour amorcer directement une flamme
normale (F.N). Comme toutes les autres flammes observees jusqu'd pré-
sent, la flamme normale prend naissance au somnet du reacteur et se
propage trés rapidement vers le bas comme on peut le voir sur les
Clichés 19 et 20 de la planche VIII.

£ pression plus &levée, dans le domaine d'inflammation nor-
male proprement dit, la flamme semble se répartir simultanément dans
tout le réacteur, comme on peut le voir sur les clich@s 33 a 38 de
1a planche VIII.



PLANCHE IV

EVOLUTION SPATIALE
D'UNE REACTION LENTE DE BASSE TEMPERATURE AVEC PIC D'ARRET

C.H 1-1 P = 239 torr T = 290°C

3Hg™0

2

8 images/s tube intensificateur d'image. 6,5 volts

N.B. : Montage réalisé en prenant 3 images successives toutes les 48 images



PLANCHE V

EVOLUTION SPATIALE D'UNE FLAMME FROIDE

1C4H]0—02 1-

1

48 images/s .

P =282 torr T = 298°C

tube intensificateur d'image. 6,5 volts

813
7



PLANCHE VI

EVOLUTION SPATIALE DES FLAMMES NORMALES DE SECOND STADE (FN,)

T = 314°C P = 536 torr

48 images/s 6,5 volts

15
12
images
surexposées
20
25

1-C,H,4570,

1-1

T = 389°C

64 images/s

P = 478 torr

5 volts

L

Bus

s
\. LE.



PLANCHE VII

EVOLUTION SPATIALE D'UNE FLAMME NORMALE DE TROISIEME STADE (FN3)

C3H8—02 1-1 P = 487 torr T = 290°C

48 images/s . Tube intensificateur d'image . 6,5 volts

écart de
18 s
environ
entre
les deux
flammes
froides




PLANCHE VIII

EVOLUTION SPATIALE DES FLAMMES NORMALES

iC,H, -0, 1-1
T = 407°C 64 im./s T=430°C 16 im./s = 430°C 64 im./s
P = 527 torr 5 volts P=210 torr 67 volts P = 434 torr 6,7 volts

(limite du domaine)

12
images

surexposées
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Conjointement & une néthode thermométrique, nous proposons donc
une nouvelle méthode d'observation et d'enreqgistrement des phénoménzs
d'oxydation et de combustion basée sur 1'@mission lumincuse gui les ac-
compagne. Le fain photonique &levé présente par lc tube intensificatour
d'images utilisé permet 1'enregistrement de 1'évolution spatiale des
ph&noménes au moyen d'une camera cinématographique classique, ot ce pour
1a premiére fois en syst3me statigue. Ceci fait d'ailleurs 1'objet 4'up
film de diffusion réalisé en collaboration avec le "Service de Production
de Cinema Scientifique" de 1'Université animé par Honsicur GUILLON.

Les clichés cinématographiques obtenus, de m@me que les enrcgis-
trements thermométrigques effoctués simultanément montrent :

- une répartition pseudo-parabolique dc 1a riaction lente o
passe temp@rature, avec un maximum situé au centre du réactour, ce oui
suggdre la prepondérance des échanges de chalcur par conduction.

- un déplacement progressif do la zone de réactivité maximale
vers le sommet du réacteur lorsqu'on &léve 12 pression, ce qui suggdre
1'intervention de la convection libre.

Un gradient de tempZrature s'installe dans 1o réacteur et con-
duit alors & 1'apparition systématique au sommet du réacteur des dif-
férents phéncméncs explosifs observés (Pic d'arrét, flammes froides,
flammes a stades multiples cu non). La propagation de ces phénom@nes
vers le bas du réacteur est plus ou moins importante et, si le réac-
tif minoritaire n'est pas totalement conscrmé, on cbserve une remontée
vers le sommet du réactcur qui matérialisc ainsi la circulation des
courants de convection.
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Contrairement & cc gue 1'on observe dans le domaine des flarmes
froides, le pic d'arrdt ne se propase pas dans le demaine de réaction
lente @ basse température et basse presion : i1 se manifeste par une
soudaine illumination de toute 1'enceinte réactionnelle, ce qui con-

firme son caractére essentiellemant homogénc.

I1 résulte de tout ceci, que lorsqu'elles sont conduites en
systéme statique non agite, les réactions d'oxydation et de combustion
préscntent une grande inhomogénéite.

Aussi faut-il cobserver la plus grande réserve en ce qui concer-
ne 1'interprétation des résultats obtenus dans de gros réacteurs, la
geométrie des réacteurs sphériques Tavorisant par aillaurs 1'appariticn
des courants de convection libre.

=00000~
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CHAPITRE 1V

ANALYSE SPECTRALE DES PHEKOMENES D'OXYDATION ET DE COMBUSTION
EN SYSTENE STATIGUE KO AGITE, PAR SPECTROMETRIE MULTICARAL.

INTRODUCTION

L'analyse spectrale de 1'émission lumineuse qui accompagee les
phenoménes d'oxydation (es hydrocarbures a fait 1'objet d'un grand nom-
bre de travaux visant @ préciser la nature des Emetteurs responsables
de cette émission.

La connaissance de ces émetteurs est en effet souhaitable pour
permettre 1'élaboraticn, grice & 1'utilisation des autres méthodes
d'analyse habitucllement mises en jeu, d'un mécanisme réactionnel dé-
crivant complétement et fidélement le phénomére d4'oxydation.

L'utilisation d'un tube intensificateur d'images & gain photo-
nique élevé nous a permis de suivre et d'enregistrer 1'évolution spa-
tiale des réactions d'oxydation et de combustion.

Cempte~tenu des possibilités d'un tel systéme, i1 était tout

naturel d'essayer d'étendre cette étude & 1'analyse spectralc de 1'C-
mission lumineuse qui accompagne ces réactions.



Ce travail, effectué dans le cadre du Centre de Spectrochimie
en collaboration avec SOCHET, porte sur 1a combustion de basse tem-
pérature du propane, hydrocarbure dont 1'oxydation a déja fait 1'ebjet
d'un certain nombre d'études (1) au laboratoire de Cinétique et Chimic
de la Combustion.

IV.1 - BUT DE CE TRAVAIL.

La réaction d'oxydation d'un hydrocarbure est un phénoméne com-
plexe dont les manifestations physiques & 1'&chelle macroscopique pri-
sentent de multiples aspects.

La réagnion d'oxydation s'accompagne en effet d'une variation
de température, d'une variation de pression, et d'une eémission Tumi-
neuse qui traduisent respectivement des échanges de chaleur, une
evolution dans la concentration des réactifs et des produits firals,
et des échanges d'@nergie sous forme radiative.

Ces differents aspects du comportement de la réaction d'oxyda-
tion donnent lieu & de nombreuses méthodes d'&tude, dont le but est de
mieux connaitre le phénoméne et d'en preéciser le mé&canisme d'un point

de vue cinétique.

Toutefois, si les études thermométrigues et les études des varia-
tions de pression effectuées conjointement & 1'analyse des produits for-
mes en cours de réaction permcttent de proposer un mécanisme réactionncl
du point de vue chimique, elles n'apportent aucun renscignement sur les
espéces responsables de 1'émission lumincusc ; nous n'avons donc finale-
ment aucune information sur les &tats ¢nergétiques dans lesquels ces
produits sont formés, ce qu'il est important de connaitre si 1'on veut
déerire complétement le phénoméne.

On voit donc 1'intérdt que présente 1'analyse snectrale de 1'émis-
sion lumineuse apparaissant au cours de la réaction d'oxydation des hy-
drocarbures, celle-ci étant effectuée simultanément et paralldlement aux

TS



autres méthodes d'étude habitucllament utilisées.

Nous avons repris 1'&tude spectrographique entreprise en colla-
boration avec notre laboratoire par LOREK en 1962 (2) et qui portait
sur 1'oxydation du néopentanc et du propanc.

Ceci nous a amené & mettre au point une nouvelle méthode d'ana-
lyse spectrale de ces phénoméncs faisant anpel au tube intensificateur
d'images.

IV.2 - METHODES D'ANALYSE SPECTRALE HAGITUELLEMENT UTILISEES.

La réaction d'oxydation ¢t de combustion d'un hydrocarbure en
présence d'oxygéne est habituellement effectuée et étudiée suivant deux
méthodes distinctes :

- la mé&thode statique, dans laquelle les réactifs sont introduits

dans 1'enceinte réactionnelle, sous une pression et une température ini-
tiales fixees préalablement ; on suit alors 1'évolution de la réaction
qui a Tieu dés 1'introduction qrice & ses manifestations physiques :

- 1a m@thode dynamique, ot 1¢ mélange gazeux est envoyé en conti-

-~

nu dans le réacteur et dans laquelle le phénoméne & analyser est “"stabi-
Tisé" ; en adoptant des conditions opératoires convenables, on peut ainsi
obtenir Tes différents types de phénoménes corraspondant au diagramme
isochore Pression-Température du mélange &tudié.

Si la seconde méthode a donné lieu trés tot & une analyse spec-
trale, la difficulté d'observetion et d'enregistrement du spectre de
1'émission lumineuse accompagnant la réaction n'a pas permis jusqu'a
présente 1'emploi de la méthode statique dans des conditions satisfai-
santes.
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I1 s'agit en 1'occurence de réaliser 1'analyse spectrale de phé-
noménes généralement fugitifs (de durfe inféricure & la scconde pour Tes
flammes en particulier) et peu ou trés peu Tumincux, ce qui pose 4 prio-
ri un probléme. En effet, 1'utilisation de plaques photoaraphigues sensi~
bles est exclu du fait de 1'évolution rapide du phénoméne, ce qui ne per-
met pas les longs temps de pose nécessaires pour obtenir des enrcgistre-
ments de gualite satisfaisante.

EMELEUS (3) a &te 1'un des premiers a avoir entrepris 1'analyse
spectrale des phénomeénes d'oxydation dc basse température cn utilisant
la méthode dynamique.

Pour cnregistrer le spectre des inflammations qui accompagnent la
réaction d'oxydation de 1'éther a basse température, EMELEUS devait uti-
liser des temps dc pose allant de 180 & 250 heures avec les plaques pho-
tographiques dont i1 disposait & 1'épogque. On sc¢ rend compte ainsi de la

-

difficulté qu'il y a & obtenir des enregistrements exploitables.

Bien qu'il ait pu &tre réduit dans des proportions notables, qrice
a 1'apparition de spectrographes tras ouverts’ et de nlaques photographi-
ques plus sensibles, le temns de pose nécessaire pour enrcgistrer le spec-
tre dans de bonnes conditions reste néanmoins assez long, compte-tenu
de la faible intensité lumincuse de ces phénoménes. (H.P. BROIDA 1351),
5 h. de pose (4) 3 (A.G. GAYDON 1955), 1 h. de yose (5) : (ILEAK IGSIF 1973)
54d 7 h. de pose (6).

D'autres auteurs tels que SHEINSON (7) devant la difficulté d'en-
registrer le spectre au moyen du récepteur photographique, se sont tour-
nés vers 1'utilisation du photomultiplicateur associt & un dispositif de
comptage de photons.

Tout ceci expliaue le fait que la littérature fournisse assez peu
d'exemples de 1'emploi de l1a methode statique pour réaliser 1'Gtude
spectrale des réactions d'oxydation.
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L'étude spectroscopigue entreprise par LOREK (2), en systime
statique avait pu étre réalisée grice a un spectrométre & balayage
rapide mis au point dans notre laboratoire per DELHAYE (&), et qui
permettait d'enregistrer le spectre point par noint.

Le dispositif utilisé par LOREK consistait en un spectrograrhe
a prisme modifié pour recevoir un photomultiplicateur en remplacement
du recepteur photographique et spicialement adapté pour effectuer le
balayage spectral en un temps trés court (inférieur & 1/5 s) d'unc
petite bande de 100 & 200 E.

SOCHET (9) et SHLYAPINTOKH (10) ont utilisé la méthode stati-
que pour étudier la réaction d'oxydation d'hydrocarburcs en employant
un photomultiplicateur plact derriére une tourelle munie de plusiaurs
filtres permettant de seélectionner par rotation, une bande spectrale
bien définie. Il1s ont pu ainsi reconstituer le snectre de 1'émission
lumineuse analysée, en mesurant 1'intensité du signal fourni par le
photomultiplicateur pour différentes longueurs d'onde.

CATHORKET et JAMES (11) ont également employ@ la mé&thode stati-
que pour effectuer 1'étude expérimentale de la réaction lente de haute
température du méthane, en utilisant un photomultiplicateur placé der-
riére un filtre interférentiel ou 1a fente de sortie d'un monochroma-
teur.

Toutefois, ces différentes techniques, tout en prisentant 1o
mérite de pouvoir utiliser la méthode statique, nc fournissent qu'une
information ponctuelle et ne permettent pas 1'exploitation rationnellc
de Ta totalité de 1'information disponible.

Nous avons résumé dans le tableau V, les différentes méthodes
utilisées.



L'utilisation de la spectromitrie multicanal pour étudicr 1os
réactions d'oxydation de basse température en systéme statique n'a
@té possiblc que grace & 1'emploi d'un tube intensificateur d'imancs
d gain photonique &levé.

On peut ainsi obtenir cn des temps trés courts, 1'enregistro-
ment complet du spectre d'un phénomene nen stabilisé, ainsi que son
analyse spatiale, ce qui n'était pas accessible jusqu'a présent avoc
les méthodes habituellement utilisées.

IV.3 - DESCRIPTION DE L'APPAREILLAGE UTTLISE.

La réaction d'oxydation du propane par 1'oxygéne a &té &tudic:
en utilisant un montage semblable 3 celui que nous avons décrit pri-
cédemment pour 1'observation et 1'enregistrement de 1'évolution spa-

tiale de ces phénoménes.

Le mélange gazeux est introduit dans un réacteur cylindrique
en silice, préalablement vidé, de diamétre intérieur 22 mm et de
queur 100 mm.

Ce réacteur muni d@ ses extrémités de deux faces optiques est
placé horizontalement dans un four maintenu a tempeérature constantc.
Un s5utis formé d'un tube de 6 mm de diamétre permet de faire le
vide et d'introduire le mélange. I1 est placé dans la partie basse
du réacteur pour ¢viter 1c rentrée de gaz frais auquel les flammes
froides sont trés sensibles et faciliter 1'cbservaticn aux deux
extremités du four.

L'oxygéne nécessaire & la confection du mélange gazeux est
purifié par passage dans un pigge refroidi 3 -80°C (m@lange acitone/
carboglace).



L'installation de vite comporte une pompe & palette BAUDOUIR
assurant un vide primaire de 0,1 Torr, et une trompe & diffusion de
mercure permettant de réaliser un vide secondaire de 10¢3 Torr, suf-
fisant pour la plupart de nos manipulations.

Un piége & azote liguide est placé avant la trompe et améliore
le vide, tout en condensant les vapeurs de mercure provenant éventuel-
Tement de cette derniére.

IV.4 - CHOIX DU SPECTROMETRE MULTICANAL.

Le flux Tumineux &mis au cours de la rdaction est collecté
grace & une optique de transfert (F = 120 wmm, f/1.,2 utilisée au
grandissement voisin de 1'unité) et focalisé sur la fente d'entrée
du spectrographe.

Dans les exvériences primitives, nous avons utilisé un spec-
trométre multicanal & ré&seaux comportant deux &tages de focale 400 mm
et d'ouverture relative f/6,7 (chaque &tage constituant un polychre-
mateur du type CZERKY-TURNER).

Mais la Targeur des bandes d'émission observées, compte-tenu
de la plus faible dispersion dont nous disposions {combinaison de
réseaux 300/600 traits par mm donnant une dispersion dans le bleu
de 27 K/mm), ne permettait nas une analyse spectrale dans des con-
ditions satisfaisantes, le dispositif employé s'avérant en effet
trop dispersif.

Nous avons donc &té amenés a adapter pour nos expérimontations
un montage qui existait primitivement.
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IT s'agit d'un spectrographe a prisme dont le collimateur
comporte un objactif de focale E = 550 mm et d'ouverture relative
£/5 ; i1 est muni d'un cbjectif de chambre OUDE DELFT de focale
F = 60 mm et d'ouverture relative f/0,75.

Nous avons modifié le chassis porte-plaque qui équirait ini-
tialement le spectrographe de maniére 3 pouvoir y adapter le tube
intensificateur d'images R.C.A. type 4549 & 3 étages.

Le tube intensificateur est alors disposé de telle fagon que
Te plan focal image du spectrographe coincide avec le plan de la
photocathode du tube.

La figure 29 illustre le montage expérimental réalisé pour
1'€tude spectrale des ph&nomdnes d'oxydation.

La dispersion obtenue au niveau de 1'écran fluorescent de sor-
tie du tube intensificateur peut alors &tre évalude & 240 R/mm dans
le bleu (mesurde & 4200 R) et & 740 E/mm dans le jaune (mesurée &
5600 A).

La résolution spat1a1e eva]uee au niveau de 1'écran fluores-
cent de sortie d 16 A/mm fers 4200 A) est suffisante pour nos appli=
cations, la largeur des bandes observécs &tant évaluée a 30 A (vers
4200 R). HERZBERG (14) indique par ailleurs qu’une dispersion plus
grande n'apporte aucun avantage & 1'analyse vibrationneile.
L'identification des bandes spoctrales obtenues sur 1'é&cran fluores-
cent de sortie est possible grdce & un spectre de référcnce enregis-
tré simultanément ; & cette fin, une fibroc optique permet de diriger
sur une petite partie de la fente d'entrée (dans sa partie inféricure),
le flux Tumineux issu d'une lampe spectrale. Le spectre du phénoméne
& étudier et le¢ spectre de référence sont alors juxtaposés sur 1'en-
registrement photographique.
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IT est également possible d'utiliser un tube analyseur de té-
lévision trés sensible (tube S.E.C. ou tube S.I.T), soit seul (le¢
nlan focal image du spectrographe coincidant alors avec le plan de
la photocathode, soit en sortie du tubc intensificateur lorsque le
phénoménc est trop faible pour pouvoir &tre analys® dans des condi-
tions satisfaisantes & 1'aide du récepteur photoqraphique.

L'information peut alors &tre mise en mémoire sur bande ma-
gnétique en employant un magnétoscope, et visualisée sur un moniteur
de t@lévision, 1'exploitation du signal se faisant & 1'aide d'un
oscilloscaope.

Pour notre part, nous avons utilisé ces trois possibiliteés,
mais devant la difficulte d'obtenir des enregistrements de bonne
qualité a 1'aide du magnétoscope dont nous disposicns, nous nous
sommes bornés a employer exclusivement le récepteur photographique
place en sortie du tube intensificateur avec lequel 11 est couplé
optiguement grice & la combinaison de deux objectifs £/0,95,F = 50 mm
montés téte-béche.

Les clichés ainsi obtenus peuvent alors fournir les enregis-
trements microdensitométriques correspondant, ce qui se réviie
d'une utilisation assez souple et trés commode.

IV.5 - PRESENTATION DES PHENOMENES ETUDIES.

Reous avons &tudié les réactions d'oxydation de basse tempéra-
ture du mélange propane-oxygéne dans les probortions 1-1, en systé-
me statique non agité,

Le diagramme isochore Pression-Température d'un tel mélange
est représenté sur 1a figure 30. I1 illustre les différents aspects
possibles du comportement de la réaction d'cxydation suivant le
domaine considéreé,
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On y distingue 7 domaines caractérisant chacun un type donné
de comportement réacticnnel et qui sont :

- le domaine de reaction lente de basse température avec
pic d'arrét (R.L.B.T. + P.A.E.T.)

- le domaine des flammes froides périodiques dont 1a multipli-
cite peut aller jusgu'a six (F.F.)

- Te domaine de 1'inflammation normale de¢ second stade (F.N?)
qui présente deux "lobes” L1 et L2 bien sépards

- le domaine de 1'inflammation normale de 3éme stade (F.N3)
quasiment fermé

- le domaine de 1'inflammation normale de 4éme stade (F.N4)
- e domaine de 1'inflammation normale (F.K)

- le domaine de 12 reaction lente de haute température avec
pic d'arrét (R.L.H.T. + P.A.H.T.).

Les phénoménes &tant trés diversifiés, nous nous sommes volon-

tairement cantonnés & la moitié gauche du diagramme, qui correspond
aux phénoménes d'oxydation de basse température.

IV.6 -~ RESULTATS EXPERIMENTAUX.

Enregistrés pour la premiére fois par EMELEUS (3), les spec-
tres correspondant aux inflammations de basse température de diffé-
rents composés hydrocarbonés (alcancs, €ther, aldéhydes, etc...),
ont fait 1'objet d'un grand nombre d'analyses.

KORDRATIEV (12) et indépendamment FOVLER et PEARSE (13) ont
identifié les premiers, les bandes spectrales chscrvées lors de ces
analyses comme @tant celles du spectre de fluorescence du formal-
déhyde on phase gaz.
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De nombreux auteurs ont cnregistré depuis le spectre do
1'émission Tumincuse accompagnant ces réactions et ce, par des
mé&thodes diverses.

L'analysc de ces spectres révéle constamment 1'existonce
des bandes de fluorcscence du formaldéhyde, superposées a un con-
tinuum sous-jacent. Les fiqures 31 & 33 représentent les spectres
cbtenus par SHEINSON (7) pour les flammes de 1'acetaldéhyde et du
n-butane.

L'intensité ot le contour de ces bandes sont plus ou moins
différents, mais le continuum est toujours plus intensc que la struc-
ture de bande du formaldéhyde (7).

Nous nous sommes donc proposés de vérificr dans un premier
temps, la présence des bandes de fluorescence du formaldéhyde dans
1c spectre enregistré pour les différents phénom@nes envisagls
(R.L.B.T., P.A.B.T., F.F., F.N3).

Pripuifoiiupaiipighepiig § finpipuigighnginipuiupiguupipapty L g R 2

L'analyse vibrationnelle du spectre de fluorescence du for-
maldéhyde a 2ké réalisée nar de nombreux auteurs, 1'excitation de la
fluorescence étant obtenue par différentes techniques (13-18).

Sous une faible dispcrsion, le spectre de fluorescence du
formaldéhyde se compose de trois séries de bundes dont 1'€cart est
d'environ 1740 e,

Ces trois séries de bandes sont repérées par HERZBERG et

FRANZ (14) par les lettres a, bo’ e 381, by ey g, b2’ ..
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Fig: 32 Emission de la flamme de n-Butane:

A -flamme froide
B- flamme bleue (flamme de 2°™Stade)
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Fig: 33 Emission de la flamme froide du n Butane:

A - non dopee
B - dopee au CO
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A faible dispersicn (200 & 600 R/mm)g les bandes sont toutes
plus ou moins larges, analogues aux bandes d'absorption, si bicn
qu'une dispersicn plus grande n'apporte aucun avantage pour 1'ana-
lysc vibrationnelle (14).

Contrairement aux spectres de fluorescence observés habituel-
Tement pour les molécules polyatomiques, 1o spectre du formaldéhyds
presente une structure relativement simple.

Nous avens reporté dans le tableau VI, les longueurs d'onde
des bandes observées par HERZBERG et FRANZ (14), GAYDON ¢t PEARSE (1%),
et BRAND (17). tous y avons 2galement indiqué les longueurs d'onde
des bandes observées par EMELEUS dans les flammes froides (3).

R R B Y it i

Dans cette série de manipulations, nous avons suivi la réac-
tion d'oxydation du mélange 1 C3H8 -1 029 par sa variation de pres-
sion et simultanément nous avons enreqistré de fagon globale, le
spectre de 1'émission lumineuse de chaque flamme froide et du pic
d'arrét.

La figure 34 représente les spectres enregistrés pour la réac-
tion effectude & T = 302%C et P = 507 Torr.

Pour ces conditions paramétrigues, nous observons deux flam-
mes froides, suivies d'un pic d'arrét,

L'enregistrement de la variation de pression effectué simul-
tanément 3 1'analyse spectrale est représente sur la figure 35 |
nous avons indiqué sur ce dernier 1'intervalle correspondant a
1'enregistrement du pic d'arrét.



TABLEAU V1

EE-TF 2 F o8 8

Lbngueurs d'onde en angstroms des bandes de fluorescence du formaldéhyde

..... e S bt (1) oM ) : meas @)
a ; 3706,3 ; B 2 3670
a, 3767 AN 3745
a, ; 3855,5 g 3847 ; 3840
b, ; 3959,6 ; 3953 ; 3940
by 4053,3 ; 4045 ; 4040
b, ; 4129,2 ; 4122 ; 4115
¢ E 4242,8 sl 4210
¢ ; 4359,9 ; 4348 ; 4345
¢ ; 4447 ,6 ; 4435 ; 4425
d, S 4566,8 S pEEr ; 4550
4, E 47071 Py ; 4675
d ; 4821 ; -- ; 4785
e ; 4962 ; 4948 ; 4930
e ; 5107 ; 5099 ; --
- 228 - @
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Fig.34 Erregistrements microdensitométriques du spectre
de chaque flamme froide et du pic d'arrét obtenus dans 1'oxy-

dation du mélange 1 C3H8 -1 02.
(T = 302°C P = 507 Torr)

S
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Fig : 35 Enregistrement de pression obtenu dans 1'oxydation

du mélange 1 CqHg - 10, (T =302°C P = 507 Torr) '



Nous observons sur la figure 34 une structure assez bien
marquée, compte-tenu de la faible intensité lumincuse du phénoindne
et de son aspect fugitif. Kous avons fait figurer sur ces enregis-
trements, les bandes de fluorescence du fermaldéhyde en utilisant
la notation de HERZBERG ct FRARZ,

Les bandes Cos C1s Cos do, dls d29 e, et &y indiguées par
HERZBERG comme appartenant au systéme de bandes du formaldohyde sont
priésentes sur les spectres des deux flammes froides et du pic d'arrlt.

Les bandes b1 et b2 sont sans doute présentes mais apparais-
sent peu marquées sur les spectres. Ceci peut s'expliquer si 1'con
sait que le spectrographe utilisé est destiné & fonctionner dans 1o
visible et non dans le proche U.V.

Nous ne disposons pas malheurcusement pour 1'instant de snec-
trométre adapté pour 1'U.V. Par ailleurs, ceci serait insuffisant,
car le tube intensificateur que nous employons ici n'est pas sensi-
ble dans le proche U.V.

D'autre part, les spectres correspendant & la 1lére ot a 1a
seconde flamme frcide, ainsi qu'au pic d'arrét ne semblent pas pré-
senter de différences marquées entre eux.

De nouvelles bandes, non mentionnées par HERZBERG et les autrcs
auteurs ont ¢té observées au-deld de 5100 5 ; pour les deux flammes
froides, @ 5245, 5376, 5540, 5650 et 5749 3 ; peur le pic d'arrét,

& 5200, 5376, 5540 et 5749 A.

La figure 36 représente les spectres enreqistrés dans des con-
ditions analogues (T = 302°C, P = 507 Torr). Nous y retrouvons les
bandes du formaldéhyde wmentionnées préceédemment (Co’ C4s Cos do’

dl” dzg €, et el) et nous pouvons faire les mémes remarqucs & pro-
pos des nouvelles bandes obscrvées.
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F‘g~:36 Enregistrements microdensitométriques du spectre

de chaque flamme froide et du pic d'arrét obtenus dans 1'oxy-

dation du mélange 1 C3H8 -1 02. .
8us
(T = 302°C P = 507 Torr) (::;;)



- 77.

La figure 37 rep