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L'objet de cc travail es t  la détermination précise du facteur de Debye-Waller d'un cristal 

de Tellure à la température ordinaire. 

Précédemment MORE [ I l  avait effectué la détermination de B33 et étudié sa variation en 

fonction de la température. II obtient un bon accord entre la valeur expérimentale et la valeur calculée 

à partir du modèle pseudo-harmoniq~ie utilisé à toute température [2]. Son calcul lui avait pcrrnis 

de montrer qiie B I ,  # 2BP2 cequi est en proforid désaccord avec les valeurs expérimentales clétermin6eq 

par Cherin et Unger sur un diagramme de \'deissernberg du plan de base [3]. 

II est donc intéi-essant de reprenclrc I'ensemblc des mesures dans le plan de base en cffcctiiant 

iine mesure au diffractoinbtre des intensités iiitigrées, en y ic:rar,chant l a  contrib~ition de la diffusion 

du ier ordre due à I'agigaticm thermiq~ie et voir s i  l'accord se faisant avec les va1~ui-s expfirimcntal~s 

de Cherin et Unger ou avec l e  modele de Huliri. Ceci nous fournit en mème Temps un lest sur Iû validi- 

té dd modèle dynamique que nous avons iitilisé jusqu'à maiiitenant [ I l  [4] 

L'étude expérimentale comprend deux parties. La piernière partie corlespond zux rncsurcs 

d'intensités intégiécs d'lin cristal de poudres de tellure. Après avoir retranché lcs extinctions pi ilnaire 

e t  secondaire, rious calculons la valeur dcs composantes BI ,, B22, e t  . 
t 

Dans la seconde pai  l i e  nous étudiui~s l'intensité iritégrée d'un cristal de tellure dont I '~ in des 

axcs d'ordre 2 est perpendiculaire à la face d'enttée. Après ci\/oir corrigé notre intensit6 c!e l a  ccintribulior 

de la diffusion par les ondes éliistiques nous c~ ic~~ lor is  par une nlétliode des rnnindrcs carrés 1; ilaieut 

des coniposarltes BI1, B22, B33 du tei~seiii cie Dcbye-Waller ainsi que p 



]W. DE DEBY"--iyAldLER D'W CRISTAL AYANT EA STRUnURIE E-"6 TZLtUm 
-- .- - a _ - s  -*-.-.-.__ .-.-..-.-.-,-- - - - - - - - - I - -- -- - I - - -" - -- - - - .  . - " . * . -  " . . . I . . . - . d s . . a ' n 1 a-*-*-- 

1)  flRUCmUM DIJ TELLURE - - - - -. - - - - - - - - - - - 

Le cristal de Tellure appartient au groupe spatial P'JIZ1. II est d6crit par un cheau kxùaonal 
-+ 4 4 4 -?. -1 -* 

<font Ier vecfeurs al et  a2 ont meme module I a l  / = 1 aî 1. t'angle ( a l ,  al I - -?$- , i-i3 e n  ,rp:rdieulaire B 
d. 

a i  n 5 et 1 a3 I = C  

La mi l ie  é64mentaire comporte 3 atomes repérbs par !es tnâicas 1, 2 ,  "i%oei-o&s rili cane Itdliee verticale dt, pas -, , 
de rayon p dont mus prkixrons la valeur. Si l'on rxorrrit'nt de pla~ef I'z*r?me 1 ciam le pian i-l'orieiile, les da;-x 

-+ -* 2 
autres ont alors Iss dt4s d3 et - 4 3  (Fig.9 1. Dan.; le wctèrne d'axes a l ,  a2. 03 !?a mrdcbnn6ec eaufn6ri~ues 

sont donc: 

atome ( 1 1 
atome ( 2 1 

atome i 3 1 

II y a recoarvrernent du r&au par: 

3 - rotation de % n autour de DZ suivie d'une trnnrlation -- n 
3 

4 - rotation de n autour de al = 03 -+ 
-+ 23 - rotation de n autour de ag2 suivie de .-- 

3 2 
- rotation de s; autour de GB suivie drr - 

N our adopterons les notations suivantes: 

j re&e un atome à I5ntérieur d'une maille 
. --* 4 

p, m mit ckts vecteurs du rhau direct 
.-+ 4 
b, j voni: de l'origine de maille mnsid&rée au centre de l'atome cr2utt?sg)oïxLant 





- > 
13E est î ~3 V I :  , CI:." 6:. cf<,de) g - & i ~ i < f l ~ > b ~ i  

"-P -+ "$ 
X .".si urt ve??e~r; 8ja L,fY .:$vin re@rB dasrs It? 2.B~e3bi r6r:iproqiie tel que X z" s', 

L - h' 
-?+ 
S éiznt Is V K ~ ~ U I  unitna$ a ~ 3 1 ~ 4  YICF je rigvon d i f f ~ s é  moym 
-+ 
â, fe vwteut U C G Y ~ ~ ~ F F !  wiiC Dar [i! ravon i~1(3id%>r?t moyen. 

, ;+ " -h la isrlgueur d'onde de la radiation inc:d~nte et 1 angle i So,S 1 2 5 . C%arrgle d3 diffbaosa 

+ 
ce, ( S,r) est \a iréq~e~iim ciacdaire de i'oonde 6iaatiq~ltl pilotés tsar Ie vW"Ce~ir dri~n3e S pour le  née i .  

3 -3. 

' E (S,r) est I'energie di.? E onde élartiqüe pilorge par ic vecteut d'onde 5 pour le" made r 

. -+ 
$ ( Se t )  est un vecteur propre de 2a inatrice 

+ 
Pour un vecteur d'onde CE. donid, la matrice di. Fourier B la dimension 3 x  b? et cendurt 5 53 valeurs propres et veCic.uta 

propries sepér6s par l'indice r. 

E = ampl'8r;ude dith& par un 6lectron libre 

p = masse d'une maille él6mentaire 

-4, 

L'interrsit0 moyenne du rayonriement corraswndant au vecteur do difkoion X 3 p u r  valeur 

2r2 X~ ~ ( $ r )  4 -  
-+ - --. In $?'( in - p ) 

~ X P  j - - i $ ( s , ~ ) F  ( ~ , r )  e * quantité \ N'u a2( S. r )  mnit@&% 

8 a  d8vetome en serie ikexgmnentielle et uri peur mettre I'inieilsité diffusk i . 0 ~ 1 ~  In forme 

<B =<Io> + < i , >  4 4?> 4- ............ 



Ce sont les intensités diffusées d'ordre 0, 1,2 ....... 

On aura: 

i2nX.j -+ 

< 1 ,>= N" eZ 1 C f'. e 
1 I 2  A( x 1 

j 

+ -+ 
< 1, > a un maximum très étroit pour X = M. Cette condition correspond à la condition de Bragg 2d sin O=X 

Lorsque cette condition est réalisée on a: 

+ i 2 n 3 7  
F (Ml= f'. e est le facteur de structure pour le vecteur Tdi 

J 

Dans le calcul du facteur de structure, chaque facteur de dtffusion atomique f. est remplacé à 
J 

cause de l'agitation thermique par le facteur: 

De même nous obtenons 

ici p. =C(k 
1 

4 4 "  --+A -+ 
Les termes A (2 SS!?) e t  A ( X -3 ) sont diffkrents de O si X - ç ou x +S= M 

. - +  , . -+ - i 2 n S j  
Posons: $( S, r)  = f i  ( S , r) e 



dJ y' 25' une express!an plus conipliquCe faisant intervenir 2 in dots à ~ u x  ondes 6iasttques ( 1nreract:on à deux 

pFlt~nan-;). [dj 

Au voirinwi des nmudr <I ,> ( interaction d 1 phonori est prPpno6rant dwanr < . On négligera <L > 
dans la suite. 

Dans le calcul QU facteur de structure, I'agitlitiarr thermique corirgr celui -ci par I'expr~ssion 

-+ 
.- Bi c x ,  

ou encore mus la forme simplifiee f ' j i  t. e 
1 

Ce facteur intervient aussi bien dans < 1 @, que dans < 1, > . II notas semble 0Eü6 intkressanr de faire la 
4 

dSterrninatiori da El- ( X a partir des ptcs de diffractions 
1 ,  4 

li a et6 montre sue B. x peut s'écrire mus I I  forme Bj I k i =Z E3i X Y. I 
4 4 B 

On peut faire deux remarques sur ce rksultat 

Compte! tenu des relations dForthogonalit6s 



-+ 3 -+ 
Si par 110p6ration A =[SI v ] on passe de !'atome j, ii I famme i l  le temeur BiO est alors traanormb eh; 

En appliquant les opérations de symétrie du groupe spatial, les tenseurs Je Debye-Waiier pour  les trois atomes de 

la mailis Blkmentaire sant de la forme, 

où les composantes d u  tenseur on t  é té exprimées dans u n  sÿsterne d'dxes trisecïangu!airas tels qr;e 

O x q  est dirigé suivant I%xe d'ordre 2 passant par l'atome 1 

Ox2  est perpendiculaire à Oxq et Oxg 
4 

Oxg est dirigé suivant l'axe a3 

2 3  O n  remarque que les traces B1 . B , B sont égaler e t  que ier composantes = B~~~ = B33 = Ba 

4) EXPRESSION Dl1 FACTEC'R DE STRUîTT!RE CORRiGEE DU 3,: CTFIiiP DE D. W. 
--_ ___---------- ---------- 

Nous avons vu que  le Tellure est décri t  pas u n  &eau hexagonal. -.+ Dans u n  système d'axe 

orthogonal don t  OX, correspond avec u n  axe d'ordre 2 les coordonnées de X seront déterminées par : 



Le:, ~voii; cmr&nn&s des Bois atomes dma re ;Bsau 

+SE?-f%t w3t: 

f3I1 u,o,o 

12) =o. u. 1/3 wec ri =p/a 

(3) = -M, -u. -813 

Calculons p u r  les différents atomes I'expresion da Bi i X 1 
I 

-+ 
En tenant compte de ;a symétrie des tenseurs B. ( X ) , nous obaencans: 

i 

a b ù  les expresions de B, (X) pour les 3 atomes 

4 + B22 
(2k-i-hlz ("0 = B a l  a 

VZ i- 633 - 4.2 P /2kC hl 
3a2 c2 

NOUS; pouvons en dMuire alors Fhka 

EIP tenant compte des coordonnées n~lmériqiwes des atomes et du fait  oue f Z  =fa I - 1 
3 

on obtient: 

L 

ce qui donne en posant V = 2m L =a une inter,:it4 réflkhie pro~.a.tronnelie a: 
J 





C H A P I T R E  - I I -  

ETUDE DE L'INTENSITE DES POUDRES 
- - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - -  . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  

1) INTENSITE D'UN CRlSTAL DE POUDRE [ 6 ]  [ 71 
. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  

Une raie donnée est formée par les réflexions sur tous les plans réticulaires ayant la meme 

distance reticulaire. Suivant la symétrie, ces réflexions peuvent avoir le même facteur de structure. 

L'intensité de Bragg est donnée par la formule: 

1 représente la puissance diffractée sur l'unité de longueur d'une raie Debye-Scherrer enregistrée à la 

distance r de l'échantillon 

Io l'intensité par unité de surface du faisceau incident 

e l'angle de Bragg 

' + cos22* est le facteur de Lorentz-polarisation lorsque le faisceau incident n'est pas polarisé. 
2 sin 28 

Fhkll est  le facteur de structure corrigé du Facteur de Debye-Waller 

n est le facteur de multiplicité 

d V l'élément de volume de l a  poudre 

Les angles de Bragg à considérer sont ceux du système hexagonal. Dans ce système à une réflexion 

générale h, k, 2 ,  est associée 23 réflexions équivalentes. Pour le système rhomboédrique P3,2, l'absence de 

centre de symétrie fait que ces réflexions se séparent en 2 groupes de facteurs de structure différents. 

Ce sont: 

- - 
1 er groupe h, k, 2; k. h.2; h,h+ k,p; h+ k, h , ~ ;  k, h+ k,f ; h+ k , k , ~  - - -  - - -  - - -  - -  

h,k,l; k .  h.2; h.h+ k,R ; h+k,h,!? ; k,h+ k , i  ; h+k,k, i? 



Pour chaque groupe, les facteurs de structures sont dorinés dans le tcibiem [ I l  

Pour i e ç  rtfkxioris particulières, le facteur rle multiplicité diminue au fu, et 3 mesure que la symétrie augmente. 

Ces sont tionnés par Ir î-ableail c i  -dessous: 

a) Correct ion d 'Absorpt ion 

On utilise une plaquette de poudre suffisamment épaisse pour que le faisceau soit totaleWnt 

absorbé. Les mesdits étant faites au diffractomètre, la surface de l'échantillon est constamment perpendiculaire 

à bi~sti~.r des rayons incider12 e t  diffracté. 
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A la profondeur x, l'intensité du faisceau incident est réduite à 

I = I e- E* ceci si le faisceau est normal à la face. 
X O 

Pz coefficient d'absorption massique de l'échantillon 

P= masse volumique de l'échantillon 

et s i  nous supposons la plaquette de poudre d'epaisseur infinie 

cw 

d l  = -- iS ou S est la section du faisceau incident et i l'intensité diffractée par 
- a-PP 

O 

unité de volume. 

Cette tiypothèse se justifie dans notre cas. En effet pour une radiation incidente Moka 

Le faisceau incident est aiorç affaibli de 99 % pour la traversée d'une épaisseur de matière de l'ordre de 0 , 2 1 m  

Ceci nous montre aussi que ia correction d'absorption dans ce cas particulier est indépendante de 8 .  
s La surface irradiée est -- . Aussi qi-land l'incidence est rasante, la moindre irrégularité de la surface peut 

sin8 
produire d'appréciables variations d'intensité. 

b) Correction d'Extinction 

On supposera notre poudre comme formé par un agrégat de petits blocs de dimensions très 

faibles ( de l'ordre du micron). Les blocs sont légèrement désorientés les uns par rapport aux autres. Ce 

modèle s'explique d'abord par l'étendue du domaine angulaire de réflexion. Ce qu'on mesure quand on fait 

tourner notre poudre ce n'est plus l'intervalle dans lequel la réflexion se produit dans un bloc mais l'écart 

angulaire eirwre les plans les plus desorientés des blocs actifs Les irreguiarités de position et d'orientption 

entre les blocs élémentaires permettent de considérer qu'ils emettept des ondes diffractées incohérentes. 

Dans ces conditions Darwin [8 ]  a montré qu'il pouvait exister 2 effets d'extinction: l'extinction 

primaire e t  l'extinction secondaire. 

L'extinction primaire 

Soit Ur i  birtc crisrallin parfait ayant une certaine épaisseur Plaçons nous dans les conditions de 

réflexion sélective. Lois de la trdversée des differents plans reticulaires, le rayonnement diminue rapidement en 

intensité. De plus II existe des réflexions successivement sur les différents plans réticulaires. A chaque 

réflexion il y a un déphasage de 7r/2 ce qui produit une diminution des amplitudes au fur et à mesure que le 

rayonnement ttdverse !es plans réticuldires 

Cet effet qui ne doit pas être confondu avec l'absorption ordinaire est  appelé extinction primaire. 

Dans ce cas, ie pouvoir réflecteur P es t  donné par 



avec O * =  Q ---- 
(? cctq f) - -- - &- 

6ta.it doqné par l a  formule ( 5 ) 

i eIant la grosseur des blocs crisraliin 

est- appelé le facteur d'affaiblissement 

Ce tacreur 6-le 1 pour t très petit, décroit avec t d'autant plus vite que Q est important .(Fig.î) 

Nous avons calcuié théorirjuernent ie facteur d'affaiblissement en fonction de la grosseur 

des ~ ! O C E  cris~aIiir is.(tableau2). Nous constatons que pour des blocq inférieurs à II; le facteur d'affaiblissement 

es t  pratiquement constant et que nous pouvons alors négliger l'extinction primaire. 

L'extinction secondaire 181 191 

Sùpposons maintenant que l'on peut négliger l'extinction primaire. Considérons un plan de 

réflexion à une profo~deur x dans le cristal. Si Io est  l'intensité du rayonnement incident, l'intensité arrivant 

à une piofondrur x serait réduite à Io e-p  'Orrc par l'absorption ordinaire. Mais la réduction 

d'intei-!sité est plus grande que cela puisqu'une certaine fraction de l'intensité est réfléchie par chaque bloc 

traversé. II y aura ainsi une composirion des différentes intensités réfléchies par les différents blocs situbes 

à dl f té,entes prùforideurs. Ici, il n'y a pas de relations de phase entre les différentes réflexions et. pour 

obtenir l'effet tésuitant d'un grand nornbie de blocs nous avons à additionner les intensités et non les 

amplitudes Coli ;rue dans le cas de l'extinction primaire. 

Darwin montre qu'au lieu du coefficient d'absorption iingaire ordinaire , le coefficient effectif p u t  

s'écrire: 

p ,  " p ,  4 - 9 3  

g étant ür i  ctlvfficient constant pour un échantillon donné dépendant de la nature de la mosaicité 

e2 2 1-tcos12$ a = *  1q2 ,-? 1 ---- 
y' 

hkg rrc 2 sin 20 

Le pociilcir r6fI.cteur devierit: P == 
2p1>/7 

en rernplaqant pr pzr son expriï.ss~on 





- -- ------=---- -a-"-------- --- -.---- 2. -.-""----p--p-- --, 
i i 

1 pour I 
i 5 !* c 

1 t-= 1 t "211 
! '~~~~ ; -- - .". .-" .-- -- --a- . *-- 

1.. --- *-.- -- ----- ---.-- - 
i 

I t 
i ab29 1 
E 3,96 G 87 O,FQ 

l : I i3 .1  I 39.89 1 C,ô8 0,1G 

1 
1 

l 

I 

l C a C  1 6,95 1 0.85 3 6Ci 1 
l I 

l 

I 
1 1 1 9 2 3  

i Y 1.1 

i 
Û,7E 8,48 i 

0,94 0.80 

i 2.0 O. 1 G,99 0r99 0,97 G,8Ç 
1 
1 

! 1 1 
1 20.1 t 0,Ç.T 1 2,31 0-72 1 
l 

I i 
1 

i j 1 ,.O1 l O,Y9 1 0,94 0,83 
l 

l 

l 1 l I 
0,97 Q,90 1 2.1 i 0,99 i 

l 
L 

2 1 . 2  0.99 i 0.98 
1 

3 54 
i I 

1 J.0!1 1 O,% ' 0,985 O,Y45 i 
! I 1 1 I 

0,925 30.1 
1 

i O,."" 1 0,98 
l 1 i ' 1 1 . 4  Q,99 , 0,9V O 37 

I 
1 l i i 

i 1 1.05 j 0,99 0,901 0,94 
l 
I 

l 
I 
1 

l I 
1 0.03 (7,95 1 0,94 O ao 

1 
l 1 



avec Po= . pouvoir reflecteur du cristal idéalement imparfait. 
~PP, 

D%près des inesires faites par Darwin[9] e t  Havighurst [IO], nous pouvons négliger l'extinction 

secondaire lorsque les blocs deviennent plus petits que 100p 

3) ETUDE EXPERIMENTALE - ------ --- ----- 

a) PREPARATION DE LA POUDRE 

La poudre dont nous disposons vient de la maison <Hoboken!+. Sa pureté est de 99,99 % . La 

grosseur moyenne des grains est de l'ordre de 100p . Notre premier travail a été de réduire la grosseur de cette 

poudre. Pour cela nous avons construit une broyeuse suivant le principe ci-dessous. 

Deux pots contenant la poudre broyer avec une quinzaine de billes d'agathe de diamhtre 

égal A 5 mm, tournent autour des axes CC' e t  DD' 

Pour obtenir un broyage plus uniforme e t  pour éviter que la poudre viane se coller sur les 

parois des pots, ceux-ci étant inclin& d'un angle de 20°environ, par rapport aux axes CC' et DD', tournent autour 

des deux axes AA' et BB' 



La poudre que nous récup&i,ons n'a pas une grosseur homogkne. Elle varie de l p  à 40 p 

environ. 

A ce stade se pose un second probléme, celui de la granulométrie, c'est-à-dire Icf shparation des poudraen fonction 

de leur grosserur. Une prernizrc sélection est faite à l'aide du granulotest (< TAMISOR)) Ceci nous permet de 

classer noire poudre suivanî les catégories suivantes: 

- pocdra dont la taille est  inférieure à 25 p 

- pcibdre dont la taille est comprise entre 25p et 50y 

- ."cidre dont la taille est  supérieure à 50y 

La puhedra d e  Tellure étarie assez grasse, il nous semblait que la grosseur des panicules de 

poudres que r m s  cbtenons, était formé par I'aglomérat de particules plus fines. Nous avons donc cherché un 

autre moyen de r -,ararion. Pour cela nous avons employé une centrifugeuse qui nous a permis d'obtenir des 

poudres dont 1,s t , : r $ t s .  *'es éta~errt ciassées de la maniére sulvante 

Soit Q, la dinsenel;n mdwiliium de l a  particule 

k s u a  obtenons les différentes catégories suivantes 

@ < I P  

1j.i < $ 4 3 ~  

3 ; 1 <  g <  sop 

10 < 6 <25y  

b) CLE:D~TIOI\IS EXPERIMENTALES - INTENSITE MESUREE [ I l ]  1121 ( f ig3) -.------- -------- - 

L.G k d L  2e la man~pulatioi~ est donc la recherche de Ifintelisité intégrée d'une plaquette de poudre. 

La source dr. iay;ris Y. est ijy: t ~ b e  sc2ifd Siemens à foyer fin à anticathode de cuivre. La distance. dc la source à 

l'axe du ~ ~ ~ ~ t d t , r d . ? i r ~ ,  ~ ' r .  ,-&-clire le rayon du cercle du goniomètre est de 170mm. I.e goniomt' e employt! est du 

type Qi,~+,i -Si~,n,rr~ q31 ;~2liwct la roiatinri du bras cornpte~ir et celle du support de I'échar illorî à bne vitesse 

rigoureu~uir:,?rrt T:r8 .$@. Un rbglage est prévu pour aniener la normale à la face de l'échantillon sur la bissectrice de OS et 

SP. La pc.c.tîion c'z comr,>:eür peut être lue au l I l O O  de degré près Le compteur entraïne par un moteur peut tourner 

à des virus-G, di é c:ri:s su:vc;rit les cortdirions expérimentales ( 2'1 minute 1'1 minute, 114' minute, 1/8~minute, 

1/16" r n ~ n ~ ~ r t ) .  

L ' ich~ri t i l lon est préparé en tassant la poudre dans une cuvette avec un liant de façon a obtenir une 

surface bren pl.i;e La ccvette est cirulaire et de diarnètre D = 30 mm. P.près différents essais, nous avons choisi comme 

liant une &sina $ptxy dissouie dans du trichloroéthyle~ne Pour s'assurer d'une meilleure répartition au hasard des 

blocs rnosuiLiu,-~, I'ilLlraiatillon nourne autour d'un axe horizontal,perpendicuIâire au plan de I'echantillon. 

On demande LU ç~i~ ior r r t i re  de fournir: 

des raies Inrznse.; tt ut\ pouvoir de résolution élevé Ces deux conditions sont contradictoires. 





Ca cornpar.aison des conditions d'expérience est effectuée ci-dessous 

- ---.- - 

l Augmentation du pouvoir Augmentation de l'intensité 

1 de résolution --- -- - - - ---i / Diaphragme-Compteur diminuer 

Absorption dans 

l'échantillon 1 couche plus mince 

1 augmenter 
i --- 

1 préparation pius épaisse 

Diaphragme /-- d'ouverture diminuer Lmenter 
( Fente de Soller I en place 1 enlevée. 

Compte-tenu des remarques précédentes, nous avons choisi comme fente réceptrice une fente égale à deux fois 

la largeur A mi-hauteur. Quant A celle d'entrée, elle sera 3 à 4 fois plus large que la fente réceptrice. Aprés calcul 

notre choix s'est porté sur les combinaisons de fentes suivantes. 

Fente entrée en mm Fente sortie en mm 

La divergence horizontale e t  la divergence verticale sont déterminées A l'aide de fentes ( fig.3) 

La source a pour dimension 10 mm x 0,4 mm. 

La fente d'entrée FI, limite la divergence des rayons incidents a une valeur de l'ordre du degré. II faut re- 

marquer que la largeur de la  partie irradiée de la plaquette de poudre croit lorsque 8 diminue. Nous sommes 

donc amenés à prendre une fente plus petite pour la mesure des intensités des réflexions données par un angle 

de Bragg petit. 

F2  est la fente réceptrice 

F3 sert A éliminer le rayonnement diffusé. 

Avec une hauteur de 10 mm, la divergence des rayons dans le plan perpendi cuiaire au plan de la 

figure, produirait un élargissement important des raies. On réduit cette divergence par l'adjonction de fentes 

de Soller F4 et Fi. Elles sont constituées par une série de très minces lamelles métalliques parallèles d'un 

métal absorbant. 



Elles ont pour longueur 20 mm etifécart entre chaque lamelles est de 0,5 mm. La divergence verticale 

est alors raménées à 2' .  

Enfin, pour réduire d'une façon notable l'intensité Kp par rapport à ka raie Ka ( rapport 11600) 

on intercalle dans le faisceau direct un filtre de Nickel d'épaisseur 0,021 mm. 

Les mesures d'intensitbs sont faite de la façon suivante: 
2 8 ,  -CO2 

Aprgs avoir pooiiionruk la pEaq~jatte de poddie en B M  =. 
3 

pour une réflexion donnbe, 

é t m t  l ' a n ~ ? ~  di! Rra20 p w r  ha, 
B 2  @tarit f'üngiie dz Badyg pour ha 
d M  s ~ a  appeI5 I'wsk rncken de Bragg pour le doublet & ka 2 

on mesure la iezgeur à !;.si--huuteur de la iale et m effectue un balayage du compteur de deux fois 

la largeur à mi-hauteur tel q.12 le bruit de fond avant la réfiexion c'est-à-dire au départ du balayage 

soit @al au bruit de I a t d  api&s la léfiexion, c'est-A-dire à la fin du balayage. De ce nombre de coups, 

i l  suffira de retrar;cher le tiréait de fuild. Le bruit de fond e s t  déterminé en comptant avant et après la 

réflexioi~ pet~dauit un temps identique à la moitié de la durée du balayage. 

4) DISCUSSION 
--* -- -- 

a) Choix de la  grosseur de la poudre 

La foruiwie (4)  n'est ûpplicûbie que s i  I'extinction primaire, I'extinction secondaire et l'orientation 

privil&(pi6e wiw~'t des facteurs ri6g~;~eables. 

Nous avons $14 pr.É(c~dvmïiler~t que pour des blocs mosaiques de dimensions inférieures à 100 microns, nous pouvons 

n$Q;Piger IkewiiioGtaor~ sccssndaira. 

Pour C1cxr;,t~u;ai, 1 k  quire et l'o*Eeif,tai~cn privilégiée nous avons fait une étude expérimentale sur trois réflexions. 

FYIUC cliff6rcnîes grosseurs de poudres, nous avons fdbriqué différents écharitillons dont nous 

avons Qtsadih I P S  aitteimsitbs ; n c $ j ï é e ~  pGur [1.1.0], [ l  O 21, [O O 3],[tableau n03]. 

La ~ d ~ E d t i ~ ~ r 7  du iacteL:r ~ ' u ~ ~ L I ; I c ~ I ~ ~ I  primaire pour ces trois réflexions est donnée par la figure 4. 

Nous remarq~iar+s qciur s i  rioir: pumire es t  formée de blocs cristallins inférieurs à 0,5p la correction due 

à E'extinctisr~ pi iir~arrr est rii2giiyeable 

Ge 1'5tude des inîeirsités des réflexions [1.1 0],[1.0.2] et [0.0.3] *nous remarquons que le 
I 

rapport est p;d.~+d~iiient coclsiant pour urte taille des poudres inférieure à 20 microns. 
Il02 

Ceci perlaeh de st,,p.,:er q u z  :: pcridte titiliséc est forrnée par I'aglomerat de plusieurs blocs mosaïques. 

Si r~ouoi ihb*: ,  ~ ~ i , s  ~ I Z O  ,----- 7IOkiS conristons aussi que pour des tailler de poudres de 3 à 2 0 ~ .  ce 

rapport rell; eùnsxanx. Ceci ~cr~liit~rz riotre reinarque précédente c'est-à-dire qu'il n'existe pas de rapport 

en?se Ici grosseur des c;rains eî les drrnensioris des blocs mosaiques. Lors de l'exploitation des résultats nous 

effectus~oi-;~ nos ca2r;ials en supposant le facteur d'extiriction primaire variable. 



Etude de I'intentisé en fonction de la grosseur des Poudres i Inn~.i~i:F R e i a t i w i  

Diamètre 1.1.0 i-- 
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Une anofnalie appirait pourtant lorsque Id taille de la poudre est de ly .  En effet, ie rapport 'a 
7 1 0 2  

augi.r-isnre t t r i~rn)~~\\ i~ent tdndis ~~~~e l m  ,,.,te co~stant. Ceci nous an:&ne à ~IOIJ, dornrndei s i  
1 l 0 L  

il n'ecisti: pas aiois des or ie r l td t i~ ,~~ .  p~ivil~giées. Pour essayer de coiifi,mer ceci, nocis avons effectué 

1'expri.r ience çtiiilirite Nous auoi i s  p, L:.drs d ~ i ~ x  écharitilloris~ 

I'Bçb.~~tciilier,~ A fuii,& ÔVCC JL: ~ G J C J ~ ~ J S  dor-ir la grosseur moyeiirie est de 1U y 

1'BchhijtElion B fo;,rid ~ V = L  I: . pui~dteb dont l a  grosseur i-no.yerir~e es t  de 4 p 

# ~ i ;  faisin-i;tol;r:rss cE~c(-~::e (i".~I,ar~tilloi-~ d'un angle de 3Cf autour d'un axe hut~izori'iai coiiienu dans 

le plan dYi:,c:iiJxics et rious ir i iz i ;roitj  l1irtt.:ir;i-ré pour ces différentes positions de I'ésl-io:;;;iiiin [fiç,5,--6] 

f d ~ c ~ ~ s  eoiista:ons qua pour l'écharstillon A, les rapports des iritensités sont constdnts tandis que 

pour I"écE-rar7tij~ort B I'inéensitd d:; [ I  1.Q] pueilci 2 maximums pour 2 positions se déduisarit i'une de l'autre 

de 130' ce qc?i r~ous piirmbt de supposer qu'il y orientation préférentielle pour des directions données. 

Pour évita8 d a ,  wmç noirs somvrlss donc liniltés a des tailles de poudres de 3,u 

Ces rliesures comme rious l'avons VU, ont été faites avec un tube à anticathode de cuivre. 

Ceci nous pGssns:tait d'avoir des irrtensii.6~ plus élevées mais peu de réflexions. 

Pour aurgvireiuaer ce isonibre de r6ilexiuns, nous aurions pu employer un tube à anticatllode de Molybdeine 

qui a r u m  l o r ~ ~ u ~ d r  d'onde er iwi iur i  2 fois plus petite que celle du cuivre (h  k C ~  = 1,54 2A 

&Mo = 0,309 A . Mais vu la largeur des réflexions, les différentes réflexions s'interpénétraient et les 

r6suttats 19'6ta!~ib; pds exploiiabias. 

Des ru9dsuues effectuées nous pouvons en déduire pour chaque réflexion 

, r ,  

IbAes L t 4 c  1'1, .',fl,1~2 ii,,L, r c  i d i , ~ ; u a  } i b J i J ï  br ic lefiexion dorinée 

A & , t t .  :< 'l ,LLL!E ~ ' Z L / I , P \ / ~  

S.L.P. C i , ~ z î  Ec' f d ~ ~ t ~ r  de Puiaris;ti~,i> e t  de L.orentz et n le facteur de multipiicité 

Les YS'JUI.~IS ItUtrt récupituIS~ dauis le  th leau n04 

1 w s  es t ;  p.1~; G L C ~ ;  le rayon de giration Q et les éF6ment.s du tenseur de Debye-Waller (- p) 
à tenir corirp,? da? I 'ex t i i~c~i~vr  pl ;,,iLirre er de I'extiriçtror~ secondaire. 

Ls co,tectiori d'e.:ei~r&~ri r,rirnaiiz suppose connue la taille des cristailites. Nous savons 

seuleruserit que la poudre que nous utilisons à une taille inférieure A 3p. Nous avons vu aussi que la 

poudre Brait sar' ,4  douie forrnke par I'aglorriérdt de plusieurs (( blocs mosaïques)). Nous avons effectué les 

calçriibsrr çupposai?t que les taillas des blocs sont t = 0,5yJ 11.1, 2y. 



E c  han 1 ;  i l  on B 
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Nous tenons compte de I'extinction secondaire en traitant g le facteur dont depend I'extinction 

secondaire comme une inconnue. 

Donc pour chaque valeur de t, nous calculons les éléments du tenseur de Debye-Waller ainsi 

que p rayon de giration e t  g facteur d'extinction secondaire ce qui nous donnent 6 inconnues. 

Pour mener à bien notre calcul nous possédons 15 équations donnés par les 15 mesures d'intensités 

intégrées qci a été possible de faire. 

Nobgs avons appliqué à ce système une procédure de moindres carrés par minimisation, mise 

au point au Laboratoire de Calcul numérique de Lille où nos calculs ont été effectués. Les résultats sont 

récapitulbs dans le tableau 5. Le nombre limité de mesures ne nous permettent pas de conclure quant B nos 

résuitaes. Par exemple une variation de 20 % sur B22 entraine une variation du coefficient de réabilitb 

de 0,5 %. 

Noos nùus  permettrons simplement de faire quelques remarques. 

TOUL d'abord le facteur d'extinctmn secondaire est négligeable quelle que soit la taille des 

blocs envisag6s. Ceci était anendu d'après les résultats dfHavirghust [IO]. 

i-ioiis wvrrsons que la taill e des blocs mosaiques augmente, il semble que les résultats 

s'étolgrient de ceux donnés par Cherin- Unger [3] ( BI =0,400 , =0,380 ' 
Ceci nous incite ai dire qu'il n'existe pas dans le cas de la Poudre de Tellure de relation entre la grosseur 

des poudres e t  l a  taille des tblocs mosaiiques)). 

Enfin il est prudent pour résoudre d'une manière satisfaisante un système de n 

équations par la  méthode des moindres carres utilisée, de ne pas avoir plus de 9- inconnues. 

Le manque d'information ( 15 réflexions pour 6 incofinues) nous a conduit à étudier 

l'intensité d'or? cristal. 



Taille des 

blocs 

Sans extinction 

primaire 

0,38 

0,44 

0,44 

0,26 

0,261 
I 

- 

m 

'1 1 

'22 

B33 

'23 
v 

p/a  

Coefficient 

de 

Réalibilit6 

- 
Avec Extinction primaire 

0 , 5 ~  

0,455 

0,50 

0,475 

0,25 

0,2614 

l 
i 

5 %  5 %  
I 

1~ 

0.643 

0.637 

0.576 

0.247 

0.2621 

4 % 

2~ 

0.910 

0.740 

C. 

0.720 

0.261 

5 % 

4 



Compte tenu des nombreuses difficultés rencontrées lors du choix des dimensions des poudres, 

nous avons recommencé les mesures en utilisant 2 cristaux de Tellure, ayant des orientations différentes. 

Le premier cristal a sa face qui contient un axe d'ordre 2, l'autre a sa face perpendiculaire à l'axe d'ordre 2. 

Le premier nous permettra d'obtenir les intensités des nœuds de la forme h, k, O et le second celles de la 

forme h .h .2 .  

1) INTENSITES INTEGREES ----------------- 

Nous nous proposons donc de déterminer le tenseur de Debye-Waller par une mesure des Intensités 

intégrées des raies diffractées. Pour cela nous utilisons un faisceau monochromatique issu d'un monochro- 

mateur à lame courbe. 

Si Io est l'intensité incidente reçue par l e  cristal, oc le fait tourner autour d'un axe normal au 

plan d'incidence à la vitesse angulaire o depuis l'angle 8-17 jusqu'à 3 f  r)  (0 étant l'angle de Bragg pour une 

réflexion sélective et 17 de grandeur suffisante pour inclure toute l a  réflexion dans l a  fente receptrice du 

faisceau.) 

Le pouvoir réflecteur ou intensité intégrée est  alors 

E étant l'énergie totale réfléchie par le cristal tournant autour d'un axe normal au plan d'incidence à la 

vitesse w 

Io est I'intensité du faisceau incident. 

dV le volume diffractant. 

Le calcul montre que: 

2 
1 - .  1 + cos22a cos2 20 (5) sin28 1 + cos2 2 a  

F2 hkll 

"C2 
où le faisceau incident est polarisé par réflexion d'angle a sur la lame d'un monochromateur 

d'où 

où A est le facteur d'échelle 



F.L.P. le facteur de Loreriiz-Polarisation 

= 1-+Cos2 3acos2 20 1 - 
1 3- cos2 2a sin 28 

lFhkf12 = facteur de structure corrigé de l'agitation thermique. 

2 j  -- CORRECTIONS 

a) CORRECTION D'ABSORPTION 1131 

Lors de l'étude de I1"tensité intégrée d'un cristal de poudre nous avons vu que dans le cas particulier 

des réflexions symétriques, l'intensité était indépendante de 8 . et que la correction d'absorption était équi- 

valente pour les différentes intensités. Voyons ce que devient cette correction lorsque les réflexions sont 

asymétriques .( fig. 7 ) 

/ Fig. 7 
Soient: 

Io = Intensité du faisceau incident 

dl  = Intensité diffracté par un élément dx 

D = Fraction d'intensité incidente diffractée par un élément dx de l'échantillon 

u = longueur traversée par le rayon incident dans l'échantillon 

v =longueur traversée par le rayon réfléchi 

6 = angle de Bragg 

1-1 = coefficient d'absorption du métal 

a = angle de rotation de la surface du cristal 

( ~ = û - a  

x =  OH. 



L'intensitk ,i:¢rdente à uns profondeur x de l a  surface du cristal est 

X --.- - 
sin a 

Pour un élément diffractant dx, l'intensité diffractée sera 

En considérant l'échantillon d'épaisseur infini pour la pénétration des rayons et d'après l a  géométrie du faisceau 

nous obtenons 

sin b 

I D 2 sin (8 4- 
d'où 1 = * 

21.1 sin ( 8 +d+ sin@* 1 

I D - = I intensité dans le cas des réflexions de Bragg. 
21.1 

b) CORRECTION DE DISPERSION 171 1141 

Dans le calcul du facteur de diffusion atomique, on suppose que la fréquence w  de l a  radiation 

incidente est grande en comparaison de la fréquence d'absorption wk de l'atome diffusant . 

Une telle approximation est acceptable dans beaucoup de cas mais elle peut ramener une 

erreur allant jusqu'à 5 % et même 10 78 , dans certains cas ( w# w k )  II est  donc nécessaire pour les mesures 

d'intensités intégrées de faire une correction de dispersion. 

Le facteur de diffusion total f pour une fréquence w de la radiation incidente peut se mettre 

sous la forme: 

f = fo +Ar' + i Af" 

Si nous posons = 6 '  
O fo 

K étant le facteur de dispersion. 

Les résultats sont consignés dans le tableau 6 



Facteur de dispersion 



a) MONTAGE - 

La source de rayons X ext un tube scellé Siemens à foyer fin à anticathode de Molybde ne 

dont on utilise les radiations caractéristiques. 

Un monochromateur à lame de quartz courbe permet de séparer celles-ci du fond continu et 

d'éliminer KP . Nous avons utilisé le tube au maximum de puissance ( 900 watts). 

Le compteur employé est un photoscintillateur à cristal d'Iodure de Sodium . II est associé à une baie de 

mesure équipée d'un sélecteur d'amplitude. 

b) REGLAGES 

Le but des réglages est: 

1') de centrer le faisceau incident sur I'axe du goniomètre 

2') de faire passer la face du cristal étudié par I'axe du goniomètre. 

3O) d'illuminef toujours la même région du cristal ( ceci est de loin la condition l a  moins bien rbalisée.) 

Un réglage préliminaire est réalisé à l'aide d'une pointe de centrage matérialisant I'axe du goniomhtre et d'une 

lunette. Un rhlage plus fin est obtenu sous le faisceau de rayons X. Pour cela on utilise la méthode de Cornu 

qui consiste à rechercher une réflexion sélective connue pour des positions symétriques du cristal de part e t  

d'autre de la direction du faisceau incident avec une fente compteur aussi fine que possible. 

Les écarts observés avec la valeur 8 théorique sont dûs principalement un mauvais alignement 

du faisceau incident sur I'axe du goniomètre et à un excentrement de l'échantillon ( fig. 8 

Un déplacement de l a  source S en S' tel que SS' = e  produit un écart sur 28 égal à A6 ,= 

( R étant le rayon du diffractomètre. II est à remarquer que cet écart n'est pas symétrique et s'il augmente 

28 dans une position de réflexion il le diminue dans sa position symétrique.) 

Un excentrement de la surface du cristal par rapport à I'axe du goniomètre f apporte un 

- 2fcose et il affecte 20 de la même manière pour les deux positions symétriques. déplacement A82 - 
R 

Les mesures faites pour des positions de réflexion symétriques conduisent à des erreurs A8 et 

AB1 fonctions de A0 ,et A82 . La connaissance du'zéro';>ermet de séparer les contributions de chaque 

erreur, de parfaire le réglage et de mesurer le paramètre ((a)). 



- 34 - 
Décentrage de l'échantillon avant I'axe 

Le faisceau ne passe pas par I'axe 

f 1 excentrernent du cristal 

e excentrement du faisceau 

R = rayon du diffractiometre 



4) ANAL YSE DE LA DIVERGENCE ------------------------------------- 

Une étude géométrique précise de la divergence des rayons incidents et diffusés est nécessaire, pour 

déterminer le domaine de divergence qui intervient dans le calcul de < I 1 > . Remarquons tout d'abord que nous 

focalisons le rayonnement monochromaté sur le cristal. Ceci a un double avantage. Théoriquement cela diminuera 

notre domaine de divergence. Pratiquement cela nous permettra de travailler avec des réflexions d'angles 28 

faibles, tout en conservant un flux incident assez conséquent. Par contre, ce montage a le désavantage d'être plus 

sensible aux défauts du cristal d'ou l'intérêt d'illuminer la même région du cristal. 
..--- 

a) DIVERGENCE HORIZONTALE -- ----- 

Vu du centre du cristal la ferite réceptrice a une largeur angulaire E= 1,5 1 0 - ~  rad et du centre 

de la fente de réception la zone de cristal illuminée est vue sous l'angle y=2,4.1~-3 rad ( i i g  9 ) ml et 

m2 sont les traces des rayons extrêmes du faisceau incident sur la surface du cristal. 

Perpendiculairement au plan horizontalé le faisceau incident a une ouverture angulaire 5. déterminée 

expérimentalement ( fig. 10) 

5. = 1,80 1 O-* radians. 

2 L'angle sous lequel on voit la hauteur du cristal éclairé est tel que v=2,1 IO.-- rad et l'angle sous lequel 

2 on voit la hauteur de la fente de réception est tel que y =6.10- rad. 

C )  CONSTRUCTION DU DOMAINE DE DIVERGENCE ( FIG. 11) 

Bans Un plan horizontal, le rayon moyen incident OP se réflechit en P et coupe la sphère 

d'Ewald en M. A un rayon incident donné correspondent les rayons diffusés contenus dans l'angle E 

dû à la largeur de la fente de réception. Ceci détermine le segment AD de part et d'autre de M sur la 

sphère d'Ewald. 

Nous pouvons répéter le même raisonnement pour les rayons OP' et OP" auxquels correspondent les sphères 

de traces C , , C dans le plan horizontal 
P P 

On assimilera les segments curvilignes à des segments de droite et A' D' D" A" a un parallé- 

logramme. II est à noter que la dimension D' D" est  très faible. Ceci est  dû au fait que nous focalisons sur 

le cristal, 

Lors de la rotation w du cristal, le rayon OP vient en OP, alors que M vient en M l'angle 77 étant petit, 
I 

on peut considérer que Ml M est perpendiculaire à OM. 

Dans le plan vertical, la construction du domaine de divergence est montrée fig. 10aet ne présente pas 

de difficulté. 



P L A N  H O R I Z O N T A L  









Le volume de divergence a les dimensions suivantes 

A, = _L = 1,5.10-~ '4-1 

A A 

Di D2 déplacement dû au balayage - = 5,2.10- 2 - sin6 A-' 
h 

d) INTENSITE DIFFUSEE PAR L'AGITATION THERMIQUE [3 ]  

Comme nous l'avons vu au chapitre 1 ,  seule < II > intervient comme correction appréciable 

dans le calcul de l'intensité 

Cette correction peut être décomposé en deux 

<il1> correction due aux ondes acoustiques qui sont dans notre cas au nombre de trois. 

<lu1> correction due aux ondes optiques au nombre de six 

De plus, nous devons la calculer au voisinage d'un nœud du réseau réciproque, et compte tenu des courbes de 
3 

dispersion w ( S ) [fig. (123 et (1311 le long de I'axe d'ordre 2 e t  perpendiculairement à I'axe d'ordre 2 nous 

pouvons faire les approximations suivantes: 

1 ) Pour les Acoustiques ---------*-------------.------------ 

b) Nous pouvons remplacer la branche correspondante par une droite 
-+ 

w = V a = 2 n  (SI V 

c) Naus savons par ailleurs que pour les ondes acoustiques, tous les atomes vibrent en phase 

dans la même direction 

Puisque nous travaiJ02 au voisinage d'un nœud, on peut considérer 

D'où nous pouvons écrire: -+ -t 
3 < l', >= Z 

s2 !J r=1 

. + 
f j J ( , r )  e i 2 z M i  

j 



A X E  OY 

-x- H U L I N  

....--+..--G et 5 



A X E  OX 



+-+ 
- 3 2  Nt 2 kT F - ' 2 cos' (X.Ur)  

S2 II 1 
Vr2 

4 -+ -+ -b 

( X, Ur) étant l'angle de la direction de vibration avec le vecteur de diffusion X 

2) Pour les Optiques -------------.---.-------.--*-- 

+ 
Le tracé des courbes de dispersion w ( S 1 permettent l'approximation suivante. Pour 

+ 
chaque branche r = 1 3 6 nous prenons w, -tf Cste au voisinage du nœud. Donc Er = Cste pour tout S 

d'où 

+ 
Ce terme peut être négligé par rapport à <1 ' ,>  car au voisinage d'un nœud c; ( S,r) tend vers 

+ opt 
une Cste # O  tandis que wac ( S, r )  tend vers o. 

D'où notre calcul de la correction <I 1> 

1 cos2 (Tt,3,) En chaque point du domaine de divergence, nous calculerons la quantité - U - 
S 2  r = ,  

Vr2 
et nous sommerons sur tous les points du domaine. 

Les équations du mouvement pour les ondes acoustiques sont donnés dans la théorie de 

l'élasticité par 

P =  masse spécifique du milieu 

V =  Vitesse de l'onde 

U,= Composante CY de la vibration 



-+ 
q , q composantes du vecteur unitaire q donnant la d~rection du vecteur de l'onde 

Y 6  

C ~ r , f l d  = Constantes élastiques 

Compte tenu de la matrice des coefficients élastiques poar le système rlwnkcdriqw 1 75 1 
nous obtenons. 

Les constantes élastiques utilisées ont pour valeur il61 

Cl = (3.76 - 1,65 10.~7)  10' C.G.S. 

C12 = (0.924-0.23 ~ o - ~ T )  1 G"C.G.S. 

Cl,= (1,43-0,645103~)10~k.~.~. 

c3, = (3is*-2,10 1 0 . ~ ~ 1  l o l l  C.G.S. 

C44= (3,55-1,43. 1 0 . ~ 1 )  10' ' C.G.S. 

cl,= (2:88 -1,29 I O - ~ T )  10" C.G.S. 

Les valeurs propres et les vecteurs propres de la matrice A'*j3 permettent de calculer l'expression 
3 -7' 

- 2 CO" (X'Ur) pour les points d'un découpage particulier du domaine de diuerçence calculé 
r= 1 

précédemment. 
Vr2 

Le domaine est divisé en 8.000 volumes élémentaires, au centre desquels on calcule <i ,>. 1.e 

calcul est répété pour chaque valeur de 7) . On obtient ainsi I I .  

Le calcul a été fait pour une longueur d'onde h k a l .  NOUS SuDposeronS que ie faisceau incident 

monochromaté contient Akcv et Xka dans la proportion 2 pour 1 ,  l'écart AB = e 2 -  6' étant trouvé par 

le calcul. Le pouvoir diffusant P l  est alors considéré comme la superposition de 2 courbes proportionnelles 

A 2 et 1 et décaléesdeA8. 



Pour trouver le facteur d'échelle qui nous permettra de faire correspondre les courbes 

d'Intensités intégrés et de Pl, nous nous appuyerons sur le fait suivant. En un point éloigné du nœud 

( pied du pic), I'intensité d'ordre zéro est négligeable et ce que nous observons est l'intensité due à la 

diffusion < 1 ,>,- 
Nous en déduisons l'intensité intégrée corrigée du P 

1 

I D =  I mes - A i  

tableau 7 ] 

Remarque: 

Nous avons tracé la courbe AI/I~,, en fonction x'. Nous remarquons que P l  augmente avec 

x2 d'abord d'une manière linéaire jusqu'en X' # 2,5 et ensuite beaucoup plus rapidement. Ce résultat 
---8 + 

n'est pas étonnant car nous savons que P l  augmente avec X e t  qu'en général I'intensité diminue avec X 

5 )  RESUL TATS 

REÇULTATS EXPERIMENTAUX 
+ -- 

Les mesures d'intensités intégrées ont é té  faites sur deux cristaux. Le premier est un cristal 

dont la face qui contient I'axe d'ordre 3, est  perpendiculaire à l'axe d'ordre 2: Nous l'avons étudié dans 

2 cas: 

a) I'axe d'ordre 3 es t  vertical par rapport à la platine du goniomètre . Dans cette position, nous 

pouvons mesurer les intensités produites par les nœuds de la forme ( h ,  k, O )  

b) I'axe d'ordre 3 e t  I'axe d'ordre 2 forment un plan parallèle à la platine du goniomètre. Les 

intensités mesurées sont celles produites par les nœuds de la forme h, h, 9 ) .  

Le second cristal est un cristal dont la face contient un axe d'ordre 2 . Nous mesurons les intensités des 

neuds ( h, O, O). 

La g6ométrie du réseau e t  la longueur d'onde de la radiation incidente nous limitent le nombre 

de réflexions . ( fig. 15, 16, 17) 

Pour les deux cristaux nous obtenons des réflexions dues à des nœuds identiques ( 7.0.0.) ( 8.0.0.). 

Ceci nous permet de vérifier la stabilité de notre intensité incidente. 



F.L.P. 1 Correction Correction I Mes- Ai l 'corrig6e 
absorption dispersion 

/ n * E 1 I mesure 







C R ~ S T A L  N O 4  A X E  D'ORDRE 3 

A X E  D ' O R D R E  3 H O R ~ Z Q N T A L  

F i g :  ' IS 





R E S E A U  R E C I  P R O Q U E  
F i g :  17 



Apres ctjustemeri:, u I Q P " ~ C -  ' . 3 aii :ot i i i i '  L!? i+l:;se, I~JII~: 013te7~7, E iraï:r:;& 1'SSt.d.t;' 

relative à l'intensité iricidensc 

B e  ces valeut; ~ ~ î c u s c ~ s ,  ncus  ~scs..~\~o.i, $octl T C P ~  cd:t.ier O ~Z~:IEU~ de sir 'c'fure nt de Ij.x"h~e-Q~~c,i:r 

A étant IE facieur de i'éch<lie 

€3 ia correction d'absorption 

C la correction de disgreysion 

F.L.P .  le facteui de Loren~m Polar 1:3r:or! 

Résultat ddns le tableau 8 

Pour chacune de ces réf lnxto~s rt-ius ;,%Ln$ calti.iM rkéç.rin,~gc:nent ie f c.aal-- d -  xrucrure et 
n .' Debye-Waller en fonction de i: " p j a ,  B , !, R2, , EZ3, L 3  ~ ~ T ~ I P S  ,;ha senrd d e  Peb.8~ Y$r?ller 

[chap. 11. 

En appiiquant une procédure , -îiialm~im ù ~ i  systèilîe de39 $e;uatiorii:. ~~bteiiues par no, dt1.iCirentps 

mesures d'intensités, à 6 incontlues rionirn6es ci  - ies,'!s, DOLIS ob:e~:ons les valreirs qua sCacaapti:rrt Is mieux 

eme. à ce sycl' 

Le raffinement convcrgç! rayslc'clmr7t, e t  après Lqe Cl~zaiqe de cqelt ;, le coef f icwt  oe rS:.sili:* 

R =  2((FMI-IFCI( terid 2% 
I F M I  

il 

Les eiérnerits tej-iscur dq 2 ;  ~ye-tl" ?ticr d ~ i ' i i " ~  dan; ~e tableau @. "L déduits des 
G 2 

messires fa i tcç à la température amhialite. -3-t -ioi.iie:: 13 T t 

RESUIS-AT DU êALC3!JL T"iEORipC\iJE 

Nous avaris vu dans IF? c h a p ~ t r ~  I ~ U C  

A partir de cette farmnle Mare [3: s caici ' - ;e- coeffi~~ents i3- reiatif i : t'atome 1. 
ap 

Le :alcul numérique de- fr6que.-ces nt drs iipc:eSi-s pLopreç pce' un J6eoupaçe de la pr.i'rfii2~ 

zone de Bril:izuin eri 540 voltiines 3 permi: d < bLeni - los ~alrt ,rs  su;?irn%s. 



Facteur de Structure et de Debye-Waller mesuré et observé 

- TABLEAU 8 - 



- T A B L E A U  9 - 

b 

Valeurs 

Cherin-Unger 

0 , m  584 

0,385 5.50 

- 

- 

0,2633 

5 %  

+ 

Bl 1 

B22 

B33 

'23 

P /a 

Coefficient 

Intensité non 

corrigée du Pl 

0,363 

0,334 

0,281 

0,03 

0,2635 

2,5 5 

Intensite 

corrigée du Pl 

0,405 

0,365 

0,317 

0,025 

0,2632 

2 % 



Nous remarquons que les valeurs de B i  et B '  calculées diffèrent avec les valeurs expérimentales. 
22 

Pour essayer d'expliquer cette anomalie, nous avons repris les courbes de fréquences le long de l'axe d'ordre 2 

(figure 1 2 et 131, 

Nous constatons que : 

9 )  au centre de la zone de Brillouin les trois fréquences acoustiques tendent vers zéro. 

O) A la limite de la zone l'une des fréquences acoustiques tend elle aussi vers zéro. 

Or BI est proportionnelle à : 

. -3 [& (S,r) étant les composantes du vecteur propre relatif à la valeur propre w 

Nous constatons pour l'atome 1 que si w tend vers O Al tend vers O tandis que A22 reste 

pratiquernerut constant. Pour une meilleure détermination de ces composantes, nous avons intérêt A prendre 

des volbn8i.ies beaucoup plus petits au voisinage des points où o tend vers zero. 

NOUS wons donc repris les calculs en apportant progressivement differentes modifications. 

Compte ter& 6e la capacité limitée du calc~ilateur dont nous disposons, nous avons d'abord effectué un 

d6coupayi, pdus lin au centre de la zone. 

Norri avoris divisé la zorie de Brillouin en 3 régions ( fig. 18) 

La premEPïe ïBjit:i? (1)  éga!e au 7/64 du volume initial a été divisé en 192 volumes Blémentaires. 

L a  deuxièine région (2) égal2 au 291192 du volume initial a été divisé en 192 volumes . Chacun.de cis volumes 

est 8 fois pius giand que le !io:uiiie élémentaire de la région (1 ) .  

La  traisi&;ars rGgion (3) égale au 16(3/192 du volume initial a été divisé en 160 volumes. Chacun de ces volumes 

est 64 fois plus grand que le volume élémentaire de la région (1). 

Maus avons obtenu avec les résultats suivants: 
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Nous voyons que l'écart entre B I  e t  BZ2 diminue ce qui montre qu'il est nécessaire d'effectuer 

un découpage fin. 

Nous avons donc poursuivi notre découpage f in aux extrêmités des axes d'ordre 2. Le 

calcul étant très long nous l'avons effectue que sur le volume C.C'.L.Z. ( fig.18)' volume situé à I'extrêmité 

d'un axe d'ordre 2. 

Nous avons donc effectué sur ce volume un découpage en 384 volames. Ces volumes sont égaux 

aux volumes élbmeritaires -pris dans la région ( 1 ) .  située au centre de la  zone de Brillouin. 

Nous constatons que la  contribution à BI ne change pas tandis que la contribution A t322 

diminue de 0,005 et celle de B33 de 0,0025. Or ce vollume qui est situé à I'extrêmité de la zone de Brillouin 

dans la direction de l'axe d'ordre 2 est l'un de ceux qui amène le plus dc desaccord entre BI e t  B22 Si 

nous supposons que cette correction est identique pour le; douze volumes situés aux extrêmités des axes dbrdre 2 

ceci ramènerait au maximum une correction de 0,066 sur B2* e t  tdr 0,030 sur B33 Ceci n'est pas suffisant 

pour expliquer entièrement l'écart existant entre BI e t  B2? 

Le calcul précédent avait été effectué en prenant comme valeur des constantes de Forces celles 

qui étaient données par Hulin [Z]. Marion [17 ]  a recalculé ces constantes de Forces à partir des constantes 

élastiques et des fréquences principdles obtenues par le spectre Raman. Elies diffèrent de celles de Hulin. 

Constantes de Forces obtenues par HULlN 

MARION : A =0.383  sec-' 
B = 0.064 1 oZ6  sec-' 

A étant Id Constante de forces pour les premiers voisins de la meinr ctiaînc 

B étant la Constante de forces pour les premlers voisins i c  chaines difféien:es. 

A partir de ces nocivelles valeurs nous avons refait les calculs précédents. Les résultats sont 

consignés dans les [ tableaux 10 e t  11 1. 

Les valeurs de B,, et de B33 semblent donner un krcord satisfaisant ( 5 %I d'écart pour B33). 

Mais le désaccord pour BZ2 subsiste, bien que inoi;:dre que precédemment. 



Tableau des valeur$ tfe B a ~ d a n s  les différentes parties de la zone de Brillouin 

.- 

ions- 

tante 

de 

Forces 

de 

Hulin 

Résultat découpage 

MORE 

Vol. 1 découpage 

fin 

Volume 3 

TOTAL 

Volume 1 

Cons- 

tante 

de 

Forces 

de 

Marion 

- 

Volume 2 
T A B L E A U  10 

volume 3 

TOTAL 

expérimentaux 
. - 



3 

Etude de Baal à I'extrêmité de la zone de Brillouin pour X suivant i'axe d'ordre deux. 

j Découpage i ~ 1 1  

1 6 volumes 
I 

Constante de Force / Constante de i Contribution à 
l l 

de Hulin I 1 Force de Marion B,pdans le 2e cas 1 
t 
I l 

1 i 

1 Dbcoupage 

fin 

/ 384 volumes ~ ~ 3 )  1037 

Valeurs des composantes Bas après la correction due à un découpage plus fin aux extrêmités de l'axe d'ordre 2 

T A B L E A U  1 1  



La mesLire des Intensités intégrées suivant l'axe d'ordre 2 et perpendiculairement A celui-ci nous 

a permis d'évaluer les composantes B I  ,, B22, B33, ainsi que p rayon de giration à la température 

ambiante. Ces iriter?sit&c; üvciler:t %t;-2 ~oi.iigées du pouvoir diffusant d'origine thermique qui est assez important 

pour les raies de grands indices. 

I.es f- "4d'ief2i.j du !bi3StLii' dz Debye-Waller ont été calculés à partir du modèle de Huiin. Un désaccord 

subsiste pour Id  corripos~tbîe Elz2  Nous abons essayé de voir la cause Q U I  amenart ce désdccord. 

Tou2 b'abwrd GIÎ d l ~ i ; ~ , , ~ - j e  firi de la zone de Brillouin pour le calcul des éIémer?ts du Tenseur 

de Debye-Waller est néces;&,e, P L S ~ I  bian ail centre qu'à I'extremtté de 13 zone à cause des fréquences acoustiques 

tendail t vers O. 

Nous avons constaté que I'eniploi d'un modèle dynamique plus proche de la réalité comme 

celci ~'b>idrir! ~ L J  /rljdrio~i, a i n t j i i ~ ( ~ 7  l ' O ~ ~ ~ ~ c !  entre les résultats expér~mentaux et les résul?ats calculciç. Pour 

un meilleur accord, i l serait sans doute nhcessdire d'utiliser un modèle rendant compte au mieux des courbes de 

dispersion de fréquences d6ternibn5es par Powell aux neutrons. La connaissance toute récente de ces courbes ne nous 

ont pas permis de rtialiser uri tel modèle. 
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