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Correction de Temps Mort darts le Cas de l'Enregistrement Diffraetom6trique 
Continu d'un Doublet Ka* 

PAR ROSTISLAV DE KOUCHKOVSKY 

Service de physique du solide et de r#sonance magndtique, Centre d'dtudes nucl#aires de Saclay, 
B.P. n ° 2, 91190 Gif-sur-Yvette, France 

(Refu le 3 septembre 1973, accept@ le 4 janvier 1974) 

In order to allow accurate measurement of integrated X-ray intensities in the case of continuous dif- 
fractometric recording of ,g-filtered K radiation, a dead-time correction formula is proposed, based on 
the approximation of diffraction profiles by Cauchy's functions. 

Introduction 

Le diffractom~tre 5- rayons X permet la mesure directe 
des intensit6s diffract6es, mais la proc6dure optimale 
(rayonnement monochromatis6, histographies 5- partir 
d'un photomultiplicateur) est d61icate et longue. Cette 
derni~re caract6ristique peut ~tre prohibitive, par ex- 
emple lorsque, travaillant 5- basse temp6rature, on est 
limit6 en dur6e par l 'autonomie du cryostat. C'est 
pourquoi il nous a paru int6ressant de pouvoir utiliser 
le diffractom6tre darts les conditions les plus simples 
et les plus courantes: rayonnement K filtr6, d6tecteur 
Geiger-Mfiller et enregistrement continu 5- travers un 
'int6grateur' (ratemeter); d'ofl la n6cessit6 d'adapter 
ces caract6ristiques exp6rimentales les formules d'in- 
tensit6, et en particulier la correction de temps mort. 

Le calcul de cette correction suppose connue la 
forme analytique de la raie de diffraction. Hosoya & 
Yamagishi (1967) ont choisi une fonction de Gauss, 
mais se sont limit6s au cas purement monochromatique 
et n'ont pas fait intervenir d'int6grateur. Nous retien- 
drons quant 5. nous une fonction de Cauchy et traite- 
rons le probl~me dans son ensemble, tel qu'il est pr6- 
cis6 ci-dessus. 

l = largeur 5. mi-hauteur]- commune 5- Kcq et Koc2, en s 
(Fig. 1): l=~o/co; 

N =nombre total de coups1" du doublet Kc~: N=.N; 
n =amplitude]- du doublet en un point, en c.p.s. 

(Fig. 1); 
ne =amplitude maximalet du doublet, en c.p.s. 

(Fig. 1); 
no =amplitude du fond continu, en c.p.s. (Fig. 1): 

no = n0; 
r =rapport  des amplitudes maximales t (Kct2)/(Kcq): 

r=F;  
t = temps, en s (Fig. 1); 

a/~=//t= ~/~; 
fl =param~tre [formule (7)]; 

= ~/~o ; 
J =6cart des sommets Kc~z-Kc~, en unit6s 2 0 : 6 = 6  

=cod; 
0 =angle de Bragg; 
tr =constante de temps de l'int6grateur, en s (Fig. 1); 
v =temps mort total, en s (Fig. 1); 
~0 = largeur 5. mi-hauteurt de Kcq et K~2, en unit6s 20: 

q~=tco; 
co =vitesse angulaire goniom6trique, en unit6s 20Is. 

Liste des notations principales 

" 4 /  } 5- l'entr~e du d6tecteur 
N.B." A =grandeur 5. l'entr6e de l'int6grateur 

A 5. la sortie de l'enregistreur 
(voir Fig. 1); 

a =amplitude maximalet de Kcq, en 'coups'/s=c.p.s. 
(Fig. 1); 

d =6cart des sommets Kct2-Kcq, en s (Fig. 1): d=a~ 
=~/co; 

-[- Ce texte repr6sente le condens6 d'un travail qui a 6t6 
d6pos6 ~. la British Library Lending Division (Supplementary 
Publication No. SUP 30332:56 pp., 1 microfiche). On peut en 
obtenir des copies en s'adressant ~t: The Executive Secretary, 
International Union of Crystallography, 13 White Friars, 
Chester CH 1 1 NZ, Angleterre. 

* A~-de.ssus du fond continu, 

Formule de correction de temps mort 

La chaine de mesure, de l'entr6e du d6tecteur 5. la 
sortie de l'enregistreur, se ram~ne au sch6ma fonc- 
tionnel de la Fig. 1 (l'inertie propre de l'enregistreur 
est suppos6e n6gligeable). La stabilit6 d'un g6n6rateur 
actuel de rayons X permet de prendre ~gal ~ 1 son 
facteur de forme (Klug & Alexander, 1954), et si ,4?'= 
h+~0, on a 

• A?'=~4r/(1 -zo4/ ' )~,¥ ' (1 + z , F ) ,  h0-n0(1 +zn0), 

d'o/1 
h~n[1 + (n + 2no)v]. 

(1) 

Nous admettons qu'au sortir de l'ensemble d6tec- 
teur la raie de diffraction affecte une forme de Cauchy: 
¢'est la fonction simple qui repr6sente le mieux la raie 
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(par exemple Smith, 1968), et l 'hypoth~se est 16gitime 
pour une correction. Alors un doublet s'6crit, 

a a 2 
n -  l +----b2t z +r l +bz( t -d)  2' off b = - / ,  (2) 

d'ofi, en supposant le fond continu constant 

- [ + 2 z n o +  [ l + r 2  
-N~[1 za [2(1 q-r) + 

avec 

4r ]} 
( l + r )  (bZd 2+4)  ' 

(3) 

N =  zc(1 +r)a/b. (4) 

Le rapport  r est fonction de la nature de l'anode, 
des conditions exp6rimentales et surtout de 20 (Kouch- 
kovsky, 1974): facilement calculable pour chaque 
doublet (hkl), il est pratiquement compris entre 0,50 
et 0,65. Si alors on connait a, la relation (4) permet de 
d~duire b et la formule (3) est applicable. En r~alit6, 
la chaine de mesure (Fig. 1) fournit t7(t) et non point 
n(t): il faut tirer ~ de g(t), puis a de ~7. Posant 

~'-~l~o, ~--al~, (s) 
la relation a = ~y~, donnera une estimation convenable 
de a si l 'erreur relative syst6matique commise sur le 
produit c~y est de l 'ordre de 10 %, puisqu'il s'agit d'une 
correction. 

Calcu! de ~/ 

~, pourrait  ~tre extrait d 'une d~composition de Rachin- 
ger (1948), mais une telle proc6dure est longue et fasti- 
dieuse et ne se justifie pas en l'occurrence. Nous ad- 
mettrons plut6t que la raie de diffraction, apr~s pas- 
sage par l'int~grateur, suit encore une forme de Cauchy. 

i ~ ; .  

n l a i  
i i . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  l" 

i oi 
t t 

Ka~ Ka 2 

Fig. 1. Sch6ma de la chaine d'enregistrement (r= temps mort, 
a=constante de temps) et caract6ristiques du profil d'un 
doublet Ke (voir liste des notations). 

L'6tude math6matique complete d'une relation du type 
(2) montre que, dans le domaine de r consid6r6, on 
obtient, moyennant une erreur relative de l 'ordre de 
1%, 

~3 _ yz  + (1 + r ) / u z y  - / z  2 -- 0 ,  (6) 
avec 

coN 

/z~ re(1 + r )  (1-0,106r)O~o ' 

off toutes les quantit6s sont connues exp6rimentale- 
ment. On en tire y(< 1) pour chaque doublet hkl. 

Plus simplement, remarquons que l'6cartement pro- 
gressif des composantes du doublet entraine d 'abord 
l 'apparition (situation A) d'une inflexion pros de son 
sommet, puis le passage ~t l 'horizontale (H) de cette 
inflexion, avant transformation en un minimum s6pa- 
rant les bosses Kcq et K0c 2. C'est 5. dire qu'on peut 
distinguer trois r6gions: 

I: en de95. de l 'apparition de l'inflexion (avant A), 
II: entre cette apparition et l 'horizontalit6 (entre A 

et H), 
III: au-delS, de cette horizontalit6 (apr~s H), 
et calculer les valeurs moyennes de y, dans chacune de 
ces r6gions, en fonction de r (Tableau 1, off y~ cor- 
respond aux composantes Kcq et Kez infiniment 61oig- 
n6es). Alors le simple examen d'un doublet (hkl) en- 
registr6 permet de le situer dans une r6gion ou pros 
d'une borne, donc de lui attribuer une estimation de 9, 
qui sera, comme le montre l'6tude, 5. moins de 5 % de 
la bonne valeur. 

Tableau 1. Valeurs approch6es de Y-a/no,  suivant le 
rapport des intensit~s KT.z/K~I et les rOgions dOfinies 

dans le texte 
y~ ~ - 0 , 2 7 6 r  + 0 , 9 0 7  

Ya --- - 0 , 2 9 0 r  + 0 , 9 5 4  
YlI - -  - 0 , 3 1 7 r +  1 ,009 
Yu-~ - 0 , 3 5 0 r  + 1 ,072  

Ym -~ - 0 , 2 0 0 r  + 1 ,046 
y ~ =  1 

Calcul de a 

I1 ressort de l'6tude de Tournarie (1954) qu'en r6ponse 
5. une raie, ind6pendamment d'ailleurs de la forme 
analytique qu'on lui attribue, un int6grateur se com- 
porte comme un syst~me lin6aiye, conservatif ( .~= N) 
et b. retard (le centre de gravit~ de la raie est d6plac6 
dans le temps de + a, et son sommet ~t la sortie se place 
sur le flanc de la raie d'entr6e). Remarquons que le 
fond continu 6tant suppos6 constant, g0 = no. 

La raie est donc 61argie et abaiss6e, et l '6tude de l'in- 
t6grateur, dans le cadre de nos hypotheses, montre 
que, avec une erreur relative inf6rieure b. 6 %. 

1 - l /1-2,56fl  2 fl= re(1 + r ) a ~ e y  
= > 1 , off , (7) 

1,28fl 2 N 

avec 
/~_<0,551 ou tr<0,276~/co, 
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ce qui r6pond b, des conditions exp6rimentales tout 
fait courantes (typiquement, pour une raie de 0,1°20 
de largeur b, mi-hauteur enregistr6e, et explor6e ~t 
~o 20/min, o" ~ 13 s). 

V6rification exp&imentale 

La justification des hypotheses et l 'analyse des points 
pouvant prater b, controverse sont d6taill6es dans le 
m6moire original" nous nous bornerons h commenter 
les r6sultats tir6s de l 'enregistrement et de l'histogra- 
phie des quatre premieres raies d 'un 6chantillon pulv6r- 
ulent de CsI. Le Tableau 2 en fournit les caract6ristiques 
et compare les taux de correction de temps mort 
IQ/N (notre m6thode) et (l~/N)h (histographie). 

Tableau 2. Caract&istiques des raies de CsI (voir l&te 
des notations) 

Rayonnement Cu K filtr6; 09 = 0,04 ° 20 min- ~; r = 115 /ts. A 
titre indicatif, la colonne '20' donne la position, arrondie au 

degr6, de K~. 
hkl 110 200 211 220 
20 28 39 49 57 
a 12 39,5 12 39,5 

0,07 0,10 0,13 0,16 
r 0,490 0,490 0,490 0,490 
N 254164 7 7 5 4 0  338898 91848 
~$ 910,1 260,0 902,2 238,1 
no 22,6 23,5 38,1 29,9 
y 0,809 0,851 0,897 0,946 
fl 0,163 0,528 0,134 0,453 

1,018 1,302 1,012 1,185 
.N/N 1,060 1,023 1,062 1,022 
(N]N)h 1,074 1,025 1,074 1,024 

I1 faut remarquer que: 
(1) La formule (1) X =~V'/(1 -'c.A/') n'est d6j~t qu'une 

A ^ 

approximation, convenable pour A X / X  _< 10 % (Klug 
& Alexander, 1954): cela limite.A r ~t environ 800 c.p.s. 
pour T = 115/ts. La validit6 de cette formule est donc 
restreinte pour (110) et (211). Par contre, l'6cart de 
0,2 % entre _~/N et (~]N)~,, pour (200) et (220), est tout 

fait satisfaisant; 
(2) Notre approximation (1) .~'~_d/'(1 +'c.#') n'est 

valable que pour des taux de comptage assez faibles, et 
c'est b. cette restriction qu'il faut attribuer l'6cart de 
corrections pour 110 et 211. En effet, ces deux raies 
sont 6troites (f0~_0,1°20) et leurs fonds continus sont 
faibles: si nous les assimilons '~ des rectangles moyens, 
notre approximation, qui se traduit par une erreur rela- 

tive -,:2.#'2"~ -'cz(a~o + no) 2 = -- 1,2 %, donne p r6cis6- 
ment l 'ordre de grandeur de l'6cart entre N/N et 
(N/N)h. Une limite convenable, compte tenu du pr6- 
sent temps mort, est ~o+n0-_-400 c.p.s., ce qui est le 
cas de toutes les autres raies de CsI 6tudi6es et n'inter- 
dit pas une bonne pr6cision statistique sur N. 

Conclusion* 

Soit done N le nombre total de coups d 'un doublet 
Ka enregistr6 continfiment, N 6tant mesur6 au-dessus 
du fond continu par comptage global ou planim6trie. 
Pour des taux de comptage raisonnables [rz(~e +no) 2 
_< 0,2 % par exemple], le nombre de coups ~ corrig6 
du temps mort est donn6 par la formule (3): 

[ l + r  2 r ] 
- 1 + 2"cn0 +'ca avec 

U [ 2(-0--~r) + (1 + r )  (1 +c  a)J ' 

¢ - -  

209o" ' 

off a=t~oya, a e t  fl sont donn6s par les relations (7) et 
? est estim6 suivant le Tableau 1 ou calcul6 d'apr~s 
l '6quation (6). Comme il a 6t6 dit, r, qui intervient 
directement dans l'expression correspondante de Fin- 
tensit6 X, est facilement calculable pour chaque doublet 
(Kouchkovsky, 1974) et devient nul pour le cas mono- 
chromatique. 

La complexit6 apparente de ces relations ne doit pas 
rebuter: les calculs sont incomparablement plus rapides 
que ceux qu'exige l 'application des formules d'inten- 
sit6 et dont c'est la premiere 6tape. Mais surtout la 
simplicit6 de l'appareillage, la rapidit6 du processus (il 
a suffi de 4 jours pour enregistrer dans les meilleures 
conditions op6ratoires 16 raies de CsI, alors que l'histo- 
graphie de la seule (110), au pas de 0,02°20, occupe 
quelque 24 h), et la pr6cision finalement atteinte justifie 
pleinement h nos yeux la d6marche adopt6e. 

* Voir liste des notations et Fig. 1. 
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