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INTRODUCTTION

L'objet de ce travail est la détermination précise du facteur de Debye—Waller d'un cristal

de Tellure & la température ordinaire.

Précédemment MORE [1] avait effectué la détermination de B4 et étudié sa variation en
fonction de la température. Il obtient un bon accord entre la valeur expérimentale et la valeur calculée
a partir du modéle pseudo—harmonique utilisé & toute température {2]. Son calcul lui avait permis
de montrer que BH # 2822 ce qui est en profond désaccord avec les valeurs expérimentales déterminde:

par Cherin et Unger sur un diagramme de Weissemberg du plan de base [3].

Il est donc intéressant de reprendre P'ensemble des mesures dans fe plan de base en effectuant
une mesure au diffractomdtre des intensités intégrées, en y retranchant la contribution de la diffusion
du 1" ordre due a "agigation thermique et voir si {'accord se faisant avec les valeurs expérimentales
de Cherin et Unger ou avec le modéle de Hulin. Ceci nous fournit en méme temps un test sur la validi—

té dd modéle dynamique que nous avons utilisé jusqu’a maintenant [1] [4]

L'étude expérimeniale comprend deux parties. La premiére partie correspond aux rnesures
d'intensités intégrées d’un cristal de poudres de 1ellure. Aprés avoir retranché les extinctions primaire
g9

et secondaire, nous calculons la valeur des composantes B, 4, By, Baq et .
f 11 ¥22¢ P33

Dans la seconde partie nous étudions l'intensité intégrée d'un cristal de tellure dont I'un des
axes d'ordre 2 est perpendiculaire & la face d'entrée. Aprés avoir corrigé notre intensité de la contributior
de la diffusion par les ondes élastiques nous calculons par une méthode des moindres carrés la valeur

des composantes B”, 822, 833 du tenseur de Debye—Waller ainsi que o



CHAPITRE -1~

LE FACTEUR DE DEBYE--WALLER D’UN CRISTAL AYANT LA STRUCTURE DU TELLURD

D e e e e e e R SIS A U O Y

AT T g T T T T g T M BT T T T T T T T g g T Ty S

1) STRUCTURE DY TELLURE

Le cristal de Tellure appament au gmupe spatial 93121 H est déorit par un réscau hexagonal
dont ies vectaurs a1 et a2 ont méme module | a1 = 32 {. Vangle { a1, a? ) o= «gn’?- 8y est perpendiculaire 3
a.! et 32 et Ia.3 |=C

- A20°C, a=44572 A
c=5,9269 A

l.a maiile élémentaire comporte 3 atomes repérés par les indices 1, 2, 3 disposés sur unie hélice verticale de pas ¢

de rayon p dont nous préciserons la valeur. 3i I'on convient de placer "stome 1 dans le pian d’origine, leos denix
s . s

autres ont alors les odtés ¢/3 et —c/3 (Fig.1}). Dans le systéme d’axes a,,, By, ag , les coordennées  nurnérigues

sont donc:

atome (1) (u,0,0)
atome {2 ) (o,u, 1/3) avec u =P/a
atome { 3} {—u, —u, —1/3;

tf y a recouvrement du réseau par:

i

— rotation de 2-1{- N autour de oz suivie d'une transiation —=. n

e

. - -~
— rotation de 7 autour de ag = 0OA N

. -3 L. 3
- rotation de # autour de By suivie de e
3 -
— rotation de © autour de OB suivie de —

2} INTENSITE DIFFUSEE PAR UN CRISTAL

Nowus adopterons les notations suivantes:

j repére un atome a 'intérieur d’'une maille
© - = .
P, m soant des vecteurs du réseau direct

by aiird . . R ,
k,j vont de I'origine de maille considérée au centre de |'atome correspondant
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sation thermioue de |

atoms | de sa position d’équilibre.

M oest un westeur Ju réosan résipionue

-3 -+ ® §>

¥ astup vestewr de JLiffusion repéré dangs le réseau réciprogue tel gue X *% - .-:\9
)

= o . e s

5 étant le vacteur unitaira portd oar e ravon diffusé movyen

Sc; le vecteur unitaire posté par le rayven incident movyen.

. L L = 2 , g
A la longueur d'onde de la radiation incidente et angle | %,S V26, Fengle de diffusion
- ) .
f;{X} est ie facteur de diffusion atomioue de 'atome j pour le vecteur d'onde ?
i et

e'”mi("{) est e factewr de Debiye Waliar de Vatome j pour le vecteur d'onde b ¢

S W g\ o o
FiX)= ff? I facteur de diffusion compte tenu dit facteur de Debye—Waller
_)
w { 5,1} est ta fréauence circulaire de Vonde élastigue pilotée par le vecteur d'ande S pour le mods v,

- —s
B {S,r) est I'énergie de Fonde élastique pilotée par ie vecteur d'onde § pour le maode ¢

e 4
g {8, 1) est un vecteur propre de la matrice

. G
7;5;& __:7“( e — 12nE {1~k
Ay aff
ol ‘y’k ast la matrice de Fourier
af

: —-> . - . . b e
Pour un vecteur d'onde § donné, la matrice de Fourier & 1z dimension 8x @ et conduit & § valeurs propres et vecteurs

propres repérés par indice r.

€= amplitude diffusé par un électron libre
N’ = nombre de maille du réseau

U = masse d'une maille élémentaire

= masse de I"atome |

Hi

3
L'intensité moyenne du rayonnement correspondant au vecteur de giffusion X 3 pour valeur

- BN - =
2 iZn X — 127 ¥,k —i2nX{m-p}
<I>=& T Z e e & ]
mg pk !
2 X2 E(Sn e i o imFimep) N :
exp 5 z = [ BiS,rt (Sr) e + quantité

coniuguée

On développe en série 'exponentieile et on peut metire lintensité diffusds sous la forme

<D =<I> +<i> + <>



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

On aura:
P - e
<I >=€2 3 b f,'flk e 12nX[(j—~K)+(m—D)]
0 ]
m,j pk
-
‘2 A -—>

i2nX.j
<I°>=N’262 | = f’j e 2 A(X)
j

- >
<Io > aun maximum trés étroit pour X = M. Cette condition correspond a la condition de Bragg 2d sin §=A

Lorsque cette condition est réalisée on a:
i ZnH.TP

<I,>= N2e?2 | = f’j e

j

27y

.—)
F(M=2Z f'j e est le facteur de structure pour le vecteur M
J

Dans le calcul du facteur de structure, chaque facteur de diffusion atomique fj- est remplacé 3

cause de l’agitation thermique par  le facteur:

_ 272 X2 -
N 1 RS ., E(S,1)
fo-f e Tolglesn P RN Ay

) J ,
Sr

De méme nous obtenons

fr.e e
<I>=2mXeIN z LK X

- . .
gg % <zj(§r> PN %0 o (X3 B0 2B aX +§3)
=S
’r !

ici “j =Hy

e

- =
Les termes A (?-@’) et A (_5)( _3) sont différentsde 0si X—-S ou X+S=M

-
> oS5 —ions|
Posons: gs,n=(s,ne



Ore obtient

<1 2> ast une expression plus compliquée faisant intervenir 3 ia fois deux ondes diastiaues { interaction 3 deux
phonons}.  [4]
Au voisinage des nceuds <l 1> ( interaction 2 1 phonon} est prépondérant devant < | 2> . On négligera <d 2 >

dans la suite,

Dans le calcul du facteur de structure, 'agitation thermique corrige celui—ci par V'expression

.o 202 X2 R S E(F
.= f. exp (-— AT z | { § ) Stpa k.
j j Ny - £ W § ) /

St

oy

9
: o =B (X))
ou encore sous la forme simplifiée FEte I

Ce facteur intervient aussi bien dans <1l 0> que dans < I1 > . N nious sermblz pius intéressant de faire la
e

détermination de Bj { X ) a partir des pics de diffractions

- - H
It a été montré que B. ( X ) peut s'écrire sous la forme B. (X )= B X X [1]
j j PR
of of ©
gl < [Elsned g T i(sndgn ELS
avec = Tr)E - o) EASr Y g
of N"j" —S;r B g‘l' T gﬁ b (8.}

On peut faire deux remarques sur ce résultat

a)BJ = Bj
off Bo
. 2 d g
byl = 21 v | (s 2 RN
oo N, gr o WS, 1)
l ’
d'ol
. 272 - - . - gl
el ==— x r ) osn d(sy E&D
jo  aa Ny ‘S':r o @ o S

Compte tenu des relations d'orthogonalités

1l
L

T £ (Zad %0
o @ 8
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Ona: s g = 28 5 E(S7
Ny & e

jo o N gy W5 1)

En appliquant les opérations de symétrie du groupe spatial, les tenseurs de Debiye—Walier pour les trois atomes de

la maille élémentaire sont de la forme,

1_ 2. 3By +B Boa
0 B \3 Baz
23 B33 - Bgg ; By
A o .
_ | . —
Byy+38 3 B
T2 “F1Byy—Boyy) 5~ 523
Va 3B,, +8 Ba3
4
B g Ba3 5
23 i 3

ol les composantes du tenseur ont été exprirmées dans un systéme d'axes trirectangulaires tels que
Ox1 est dirigé suivant I'axe d'ordre 2 passant par {"atome 1

Oxz est perpendicuiaire & Ox1 et Ox3

Ox3 est dirigé suivant I"axe 53
2
On remarque que les traces 81 , B, B3 sont égales et que les composantes B 33 8233 = 8333 = 833

4) EXPRESSION DU FACTEUR DE STRUCTURE CORRIGEE DU FACTEUR DE D.W.

Nous avons vu que le Tellure est décrit par un seau hexagonal. Dans un systéme d'axe
—

orthogonal dont OX1 correspond avec un axe d‘ordre 2 les coordonnées de X seront déterminées par

A +

% . h . 2k*+h 2

a a3 c




>
3
e i

Les vols coordonndes des trois atomes dans e réseau
direct sont:

{1}= u,0,0

{2} =0,u, 1/3 avec u=pla

{3)= —u,~u, —1/3

3

Caiculons pour les différents atomes 'expression de B, { X}

B(X) =ZggBup XP

3

-
En tenant compte de ia symétrie des tenseurs Bj { X} , nous obtenons:
- 1.1 22 3.3 142
Bi(X}~B11XX +822X X +833X X +2812X X
1,3 23
+ 2 813 XX? + 2823 X=X
Dou les expressions de B; (X} pour les 3 atomes
a9 iy = 2 + h)? ¢ ¢ (2x+h}
B, (X) =8B,, B + B, (% + By S +28B -
it 11 a 22 g 33 3 e

12 12 28 2
By X = By %5 4 By NI B g ontk v gk

3a® acV{3 B {1])
A 2 2 73
B3 M 22 35 23 o7 < ey

Nous pouvons en déduire alors Fth

-
. [T § 2 3 — B,
i i
En tenant compie des coordonnées numériaues des atores et du fait que 'f1 =1, ‘—“1‘3 = fG
on obtient:
( iomtu By | i2n(Ku+ §) -B, —i2n(he+iat §) -85 |
Frig f, € & + e ve +e g \ (2}

ce qui donine en posant VY = 2rxu L= 2—?32— une intensité réfléchie proportionnelle a:



L

~{B, + B, ) :
8 ! 2 cos { hV ~ kV —~ L)

ses (2h V4KV +1 ) +20 — By +83)

-8

cos { hV +2kV + 20 )

(3}



CHAPITRE -1 -

ETUDE DE L’INTENSITE DES POUDRES

—— o m————— . — e e e e v e e
BT e

Une raie donnée est formée par les réflexions sur tous les plans réticulaires ayant la méme
distance réticulaire. Suivant la symétrie, ces réflexions peuvent avoir le méme facteur de structure.

L'intensité de Bragg est donnée par la formule:

Qn

= 'o 8nr sinf

dv = idV ( 4)
I représente la puissance diffractée sur l‘unité de longueur d‘une raie Debye—Scherrer enregistrée & la
distance r de I’échantillon

I0 I'intensité par unité de surface du faisceau incident.

4 + cos?20 N
Q= £ . . 1 COS ) F |2 { 5)
m?¢c* 2 sin 260 v? Fhicg
4
2 -8 = -26
ré, = =7,9.10
e 2ot
6 I’angle de Bragg
2
159;22—00 est le facteur de Lorentz—polarisation lorsque le faisceau incident n'est pas polarisé.
sin
Fth est le facteur de structure corrigé du Facteur de Debye—Waller
n est le facteur de multiplicité
dv I'élément de volume de 1a poudre.

Les angles de Bragg & considérer sont ceux du systéme hexagonal. Dans ce systéme 3 une réflexion
générale h, k, £, est associée 23 réflexions équivalentes. Pour le systéme rhomboédrigue P312, 'absence de
centre de symétrie fait que ces réflexions se séparent en 2 groupes de facteurs de structure différents.

Ce sont:

18" groupe h ok & k.h2 hh+k® h+k nhl: k h+kQ: htk, kL
h2: hh+kQ:h+khQ:kht+k €; htkk, &

k2 k. he



-10 —
26Me 56 e R8s kh8; hhtiR; h+koh, 8, htk8: htk k, €
kL kKh2hh+k 8 htih 8 kh+k 8 htkk g

Pour chaque groupe, les facteurs de structures sont donnds dans le tahleau {1
Pour fes réflexions particuliéres, le facteur de multiplicité diminue au fur et & mesure que la symétrie augmente.

Ces facteurs sont donnés par le tableau ci—-dessous:

Indice] n { indice} n
hk | 12 | hho 3
hht | 6 hoo. |2
hol | 6 008 {1
hko | 6

D'oir exnraession de Vintensité pour uns raie donnée

fotatle ke T e

2) CORRECTIONS SUR LES INTENSITES

a) Correction d'Absorption

On utilise une plaguette de poudre suffisamment épaisse pour que le faisceau soit totalement
absorbé. Les mesures étant faites au diffractometre, la surface de I’échantillon est constamment perpendicuiaire

a ia bissectrice des rayons incident et diffracté.
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i

Bk EFth! }Fthiﬁ = F 2:foz‘
1.0.0 0,663 0,663 3,978 3608
1.0.1 0,385 7,58 46 47 93888
1.0.2 0,354 6,97 43,92 74664
1.1.0 512 5,12 30,72 50360
111 1,255 1,255 15,06 23520
200 0,749 0,749 4,5 5851
2.0.7 2,32 4,12 38,64 55062
20.2 3,81 2,18 36,54 48551
2118 2,24 1,24 41,76 47347
2.1.2 1,14 2,10 38,88 40785
20.0 1,414 1,414 8,48 3734
3.0.1 3,64 0,482 24,72 24917.8
1.1.4 0,837 0,337 i1,24 11071
0.0.3 7,74 7,74 15,48 23355
1.0.56 0,233 4,77 30,— 16820

TABLE A U

1
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A la profondeur x, I'intensité du faisceau incident est réduite 3

I, =1 e P X cecisile faisceau est normal a la face.

X o
u= coefficient d’absorption massique de I’échantilion
p= masse volumique de "échantilion

et si nous supposons la plaquette de poudre d’épaisseur infinie

e o]
I = f dl = -5 ouSestla section du faisceau incident et i I'intensité diffractée par

» 2up
(o]

unité de volume.

Cette hypothése se justifie dans notre cas. En effet pour une radiation incidente Mokoz

p = 6,25 g/cm% /’;.1 = 218,75 em™?

Le faisceau incident est alors affaibli de 99 % pour 1a traversée d’une épaisseur de matiére de 'ordre de 0,2 Tmm

Ceci nous montre aussi que {a correction d’'absorption dans ce cas particulier est indépendante de 6.
La surface irradiée est ~—_—S—é . Aussi quand l'incidence est rasante, la moindre irrégularité de la surface peut
sin
produire d'appréciables variations d'intensité.

b} Correction d’'Extinction

On supposera notre poudre comme formé par un agrégat de petits blocs de dimensions trés
faibles { de I'ordre du micron). Les blocs sont légérement désorientés les uns par rapport aux autres. Ce
modéle s'explique d'abord par I'étendue du domaine angulaire de réflexion. Ce qu’on mesure quand on fait
tourner notre poudre ce n'est plus Vintervalle dans lequel la réflexion se produit dans un bloc mais I’écart
angulaire ertire les plans les plus désorientés des blocs actifs. Les irrégularités de position et d’orientgtion

entre les blocs élémentaires permettent de considérer qu’ils émettent des ondes diffractées incohérentes.

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

primaire et I'extinction secondaire.

L’extinction primaire

Soit un bloc cristallin parfait ayant une certaine épaisseur. Plagcons nous dans les conditions de
réflexion sélective. Lors de la traversée des différents plans réticulaires, le rayonnement diminue rapidement en
intensité. De plus il existe des réflexions successivement sur les différents plans réticulaires. A chaque
réflexion il y a un déphasage de #/2 ce qui produit une diminution des amplitudes au fur et 3 mesure que le

rayonnement traverse les plans réticulaires.

Cet effet qui ne doit pas étre confondu avec {"absorption ordinaire est appelé extinction primaire.

Dans ce cas, le pouvoir réflecteur P est donné par

- o

2up
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th { 2t Qcotgf )
M1 + cos? 26)

2 V Qcetgl

avec Q'= 0

Mi4cos?26

Q étant donné par [a formule (5)

t étant la grosseur des blocs cristaliin

ih /21\ Qcotgd )

\ M1+4cos’26) )
te terime e e e e e e est appelé le facteur d’affaiblissement

2 \{ Qcotgd
M1+ cos?28)

Ce factreur égale 1 pour t trés patit, décroit avec t d'autant plus vite que Q est important .{Fig.2)

Nous avons calculé théoriquement le facteur d’affaiblissement en fonction de la grosseur
des blocs cristaliins. {tableau2). Nous constatons que pour des blocq inférieurs & 1 e facteur d‘affaiblissement

est pratiguement constant et gque nous pouvons alors négliger I'extinction primaire.

L’extinction secondaire [8] [9]

Supposons maintenant que I'on peut négliger I'extinction primaire. Considérons un plan de
réflexion & une profondeur x dans le cristal. Si Io est I"intensité du rayonnement inf:ident, |"intensité arrivant
a une profondeur x serait réduite & 1, ¥ X CO%eC 0 par I'absorption ordinaire. Mais la réduction
d'intensité est plus grande que cela puisqu’une certaine fraction de I'intensité est réfiéchie par chague bloc
traversé. 1y aura ainsi une composition des différentes intensités réfléchies par les différents blocs situées
a diftéventes profondeurs. Ici, il n'y a pas de relations de phase entre les différentes réflexions et pour
obtenir V'effet résultant d’un grand nombie de blocs nous avons 3 additionner les intensités et non les
amplitudes corme dans le cas de 'extinction primaire.

Darwin montre qu'au lieu du coefficient d’absorption linéaire ordinaire by s le coefficient effectif peut
s'écrire:

Mo =H, T80
g étant un coefficient constant pour un échantilion donné dépendant de la nature de la mosaicité

0= ‘Ai “:l‘l ( __(’23_ )2 1+“COS:20

\/é hik® me? 2 sin 20
. H SHfle o PN . - ._O.._.
Le pouvoir réflecteur deviert: I
Els . pa & =
en remplagant [, par son expression p 25T, F50)
p
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w0 pour

' ik | & 1= 1 t=2u

; t=1/2

i

g

a 1.0, 0,96 C.87 0,64

Lot 0,89 0,58 0,40

L 102 0,85 0,85 050

i

SRR 0.93 9,76 0,48

R 0,99 0,94 0,80
2.0.0. 0,99 097 0,89
201 0,57 2,91 0,72
2.0.2 0,29 0,24 0,80

D21 0,99 0,97 0,80 g
2.1.2 0,98 0,98 084 E
3.0.0 0,99 0,985 0,945

|

301 0,99 0,98 0,925
P14 . o0 L 099 0.97

s ‘I

105 L 0,99 L 0,98 0,94

H }

’ !
0.0.3 L 009 0,94 0,80

TABLEAU 2
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avec Po-‘—‘ ;Q— . pouvoir réflecteur du cristal idéalement imparfait.

D’aprés des mesures faites par Darwin[9] et Havighurst [10], nous pouvons négliger I'extinction

secondaire lorsque les blocs deviennent plus petits que 100y

3) ETUDE EXPERIMENTALE

a) PREPARATION DE LA POUDRE

La poudre dont nous disposons vient de Ia maison «Hobokeny. Sa pureté est de 99,99 % . La
grosseur moyenne des grains est de |’ordre de 100u . 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 bilies d’agathe de diamétre

égal & 5 mm, tournent autour des axes CC’ et DD’

Pour obtenir un broyage plus uniforme et pour éviter que ia poudre vienne se coller sur les
parois des pots, ceux-ci/étant inclinés d’'un angle de 20°environ, par rapport aux axes CC’ et DD’, tournent autour

des deux axes AA’ et BB’

C D
L

;
Ay 2\

|
|
!
|
l
1
/
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La poudre que nous récupérons n'a pas une grosseur homogéne. Elle veriede 11 340 u
environ.
A ce stade se pose un second probléme, celui de ia granulométrie, c’est-a-dire la séparation des poudresen fonction
de leur grosseur. Une preraiére sélection est faite 3 'aide du granulotest « TAMISOR» . Ceci nous permet de

classer notre poudre suivant les catégories suivantes:

— poudie dont la taille est inférieure & 25
— poudre dont la taille est comprise entre 25u et 50u

— poudre dont la taille est supérieure a 50u

La poudre de Tellure étant assez grasse, il nous semblait que !a grosseur des particules de
poudres que nous chienons, était formé par I'aglomérat de particules plus fines. Nous avons donc cherché un
autre moyen de s fparation. Pour cela nous avons employé une centrifugeuse qui nous a permis d’obtenir des
poudres dont les particules étaient classées de la maniére suivante.

Soit ¢ la dimension maximum de la particule.

Nous obtenons les différentes catégories suivantes:

¢ <iu

T < ¢<3u
3u< ¢<i0p
10 u< ¢p<25u

b} COHDITIONS EXPERIMENTALES — INTENSITE MESUREE {11] {12] (fig3)

Le but de la manipulation est donc la recherche de l'intensité intégrée d’'une plaquette de poudre.
La source de rayons X est un tube scelié Siemens a foyer fin & anticathode de cuivre. La distance de la source a

I'axe du goniometre, ¢'est-3-dire le rayon du cercle du goniométre est de 170mm. L.e goniomé* ¢ employé est du

type Omzga--Siemens qui permet la rotation du bras cornpteur et celle du support de I'échantilion & une vitesse

izié. Un réglage est prévu pour amener la normale & 1a face de Véchantillon sur la hissectrice de OS et

cant

rigoureus

SP. La position du comgteur peut étre lue au 1/100 de degré prés. Le compteur entrainé par un moteur peut tourner

. . o L . ° . o . o .
3 des vitesses différontes suivant les conditions expérimentales ( 2°/ minute, 17/ minute, 1/4° minute, 1/8°minute,

1/18° minute).

L’échantillon est préparé en tassant la poudre dans une cuvette avec un liant de fagon & obtenir une
surface bien plana. La cuvette est cirulaire et de diamétre D = 30 mm. Aprés différents essais, nous avons choisi comme
liant une résine époxy dissoute dans du trichloroéthyleine. Pour s’assurer d’une meilleure répartition au hasard des
blocs mosaigues, éeivantilion tourne autour d'un axe horizontaljperpendicuIaire au plan de l"échantillon.

On demande su goniométre de fournir:

des raies intenses et un pouvoir de résclution élevé. Ces deux conditions sont contradictoires.



Fig:3
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La compazraison des conditions d'expérience est effectuée ci—dessous

Augmentation du pouvoir Augmentation de I'intensité

de résolution

Diaphragme—Compteur diminuer | augmenter

Absorption dans

i’échantilion couche plus mince préparation plus épaisse
Diaphragme

d'ouverture diminuer augmenter

Fente de Soller - en place enlevée.

Compte~—tenu des remarques précédentes, nous avons choisi comme fente réceptrice une fente égale 3 deux foig
la largeur & mi—hauteur. Quant 3 celle d'entrée, elle sera 3 3 4 fois plus large que ia fente réceptrice. Aprés calcul

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

Fente entrée en mm Fente sortie en mm
0.6 0.2
1,2 0.4

La divergence horizontale et la divergence verticale sont déterminées a I'aide de fentes ( fig.3)
La source a pour dimension 10 mm x 0,4 mm.
La fente d'entrée F1, limite la divergence des rayons incidents a une valeur de {‘ordre du degré. i faut re—
marquer que la largeur de la partie irradiée de la plaquette de poudre croft lorsque § diminue. Nous sommes
donc amenés 3 prendre une fente plus petite pour la mesure des intensités des réflexions données par un angle
de Bragg petit.
F2 est la fente réceptrice

Fa sert & éliminer le rayonnement diffusé.

Avec yne hauteur de 10 mm, la divergence des rayons dans le plan perpend culaire au plan de la
figure, produirait un élargissement important des raies. On réduit cette divergence par [‘adjonction de fentes
de Soller Fy et FS‘ Elles sont constituées par une série de trés minces lamelles métalliques paraliéles d'un

métal absorbant.



20 —

Elles ont pour longueur 20 mm et l'écart entre chaque lamelles est de 0,5 mm. La divergence verticale

. 3 . o]
est alors raménées a 2 .

Enfin, pour réduire d'une fagon notahle Vintensité KB par rapport a la raie Ka { rapport 1/600)

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

Les mesures d’intensités sont faite de la fagon suivante:

Aprés avoir positionné la plaguette de poudre en GM = ————1——3~—2 pour une réflexion donnée,

0. étant V'angle de Bragg pour
1 ol

05 étant I'angle de Bragg pour >‘ka 5

GM sera appeld 'engle moyen de Bragy pour le doublet )\k[x 1 )\ka 2
on mesure la largeur 2 ri-—-hauteur de la raie et on effectue un balayage du compteur de deux fois
la largeur & mi—hauteur tel gue le bruit de fond avant la réflexion c'est—a—dire au départ du balayage
soit égal au bruit de fond aprés la réflexion, c’est—a—dire & la fin du balayage. De ce nombre de coups,
il suffira de retraricher le bruit de fond. Le bruit de fond est déterminé en comptant avant et aprés la

réflexion pendant un temps identique & la moitié de la durée du balayage.

4) DISCUSSION

a) Choix de la grosseur de la poudre

La formule {4) n'est applicable que si 'extinction primaire, ['extinction secondaire et {‘orientation

privilégiée solent des facteurs négligeables.
Nous avons vu précédemment gue pour des blocs mosaigues de dimensions inférieures & 100 microns, nous pouvons

négliger I'extinstion secondaira.
imaire et l'orientation privilégiée nous avons fait une étude expérimentale sur trois réflexions.

Pour Vextinetion pr

Pour différentes  grosseurs de poudres, nous avons fabriqué différents échanullons dont nous
avons étudié les intensités intégrées pour [1.1.0], [1.0.2], [0.0.3]¢[tableau n°3].
La veristion du facteur d'extinction primaire pour ces trois réflexions est donnée par la figure 4,
Nous remarguors gue si notrs poudre est formée de blocs cristallins inférieurs & 0,5u la correction due

a 'extinction primaire est négligeable.

De V'dtude des intensités des réflexions [1.1.0],[1.0.2] et [0.0.3] nous remarquons que le
[ Jovs
rapport T‘}—;ﬁi est pratiguement coastant pour une taille des poudres inférieure a 20 microns.

Ceci permet de supposer que ia poudre utilisée est formée par "aglomérat de plusieurs blocs mosaigues.
,«1%2;.9% nous  censtatons aussi que pour des tailles de poudres de 3 a 20u, ce

¥
rapport reste constant. Ceci confinme notre remarque  précédente c'est—a~—dire qu’il n'existe pas de rapport

entre la grosseur des grains et les dimensions des blocs mosaiques. Lors de Pexploitation des résultats nous

effectuercns nos calculs en supposant le facteur d’extinction primaire variable.



Etude de l'intentisé en fonction de la grosseur des Poudres { Intensité Relative)

19 ‘903
Diamétre 1.1.0) 1.0.2 0.03 | {
102 102
11 580 | 695 168 0834 | c24 |
<3u a15 | 561 131 075 | 024
767 | 1650 250 074 | 024
_.§ e
757 | 1050 0,73 §
10<¢<20u| 795 | 1072 283 074 | 026 |
| |
685 | 980 250 070 | 025 |
663 | 910 242 073 | 028

TABLEAU 3
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Une anomalie apparalt pourtant lorsque la taille de [a poudre est de 1u. En effet, le rapport -——{m'
{ ey 102
augmente brusguement tandis gue »l%)g’i reste constant. Cecl nous amene & nous demander si
Z
il n'existe pas alors des orientations priviligides. Pour essayer de confirmer ceci, nous avons effectué

l'expérience suivanie. Nous avons préparé deux échantillons®

LN S . T o .
Péchantillon A formié avec dus poudres dont fa grosseur moyerine est de 10

LI P ST L
i eggnu“on B fcm_ne dvee das poudres dont 1a grosseur moyenne est de 1 u

Wous faisors tourner chague éshantillon d’un angle de 30F autour d'un axe hotizontal comtenu dans

le plan dincidence et nous mesurans Uintersité pour ces différentes positions de I'dchantition  [fig5-8]

Nous constatons que pour 'échantillon A, les rapports des intensitds sont constants tandis que
pour 'échantiflon B 'intensité de [1.1.0] prend 2 maximums pour 2 positions se déduisant 'une de l'autre
de 180° ce qui nous permet de supposer qu’il y orientation préférentielle pour des directions données.

Pour éviter cela, nous nous somimas donc limités a des tailles de poudres de 3u

=31

b} Résuitats expérimentaux

Ces mesures comme nous ‘avons vu, ont été faites avec un tube a anticathode de cuivre.
Ceci nous permeltait d'avoir des intensités plus élevées mais peu de réflexions.
Pour augmenter ce nombre de réflexions, nous aurions pu employer un tube & anticathode de Molybdeine
qui arune longueur d’onde environ 2 fois plus petite que celle du cuivre (X (Cu = 1,54 2A
)‘kMo = 0,709 A) . Mais vu la largeur des réflexions, les différentes réflexions s‘interpénétraient et les

résultats n'étalent pas exploitables.

Des mesures effectuées nous pouvons en déduire pour chaque réflexion

n
»M 2 o -M 12 MV,2 =t __W~,~_M§§_,
= thkQ"+ ! F;,kg‘ n.A(F.L.P)

velative pour une réflexion donnée

F.LP. &rant te facteur de Polarisation et de Lorentz et n le facteur de multiplicité

O
l
H nous reste pour atteindre le rayon de giration p et les éléments du tenseur de Debye-—Waller {tm ﬂ

a tenir comipts de Vextinction primaire et de 'extinction secondaire.
La vorrection d'extinction primaire suppose connue la taille des cristallites. Nous savons

seulernent que la poudre que nous utilisons & une taille inférieure & 3u. Nous avons vu aussi que la

poudre éiait sans doute formée par I'aglomérat de plusieurs « blocs mosaiquesy. Nous avons effectué les

calculsen supposant que les tailtes des blocs sont t = 0,5y, 1u, 2u.



~ 24 —

10p< < 20y

A Echantiiion B

00

00
2 00=
(&E\
A_o__—ﬂ—‘“_"—f N
100 LB ¥ ' 1 1 ] 1 | .
60 120 180 240 300 360

Fig:5



A Echantillon A

100 -

-25 —

200 -

00 -+

0° 60 120°



- 26—

9 facteur 2
h ok oM LR fo lobs dextinction]  IFMy'
Primaire
pour t=1/2u

1.0.0 11°62 47,2596 46,4 2152,96 1430 0,96 30,27
1.0.1 13°79 323530 44,951 2020,50 937¢ 0.89 289,89
1.0.2 19°14 15,9014 41,251 1701,56 3360 0,95 211,30
1.1.0 20°25 14,0516 40,50 | 1640,25 24848 0,93 176,81
1.1.1 21°70 12,0347 396 1568,18 928 0,99 77,11
0.0.3 22°97 10,5837 38,851 1509,32 644 0,98

20.0 23°55 10,000 38,451 147850 2315 0,99 23,15
2.01 24°84 8,8552 37,75 1425,06 1612,5 0.97 182,09
20.2 28°48 6,4926 35,701 127450 959 0,99 147,71
2.1.1 32°98 4,6915 33,70} 1135,69 707 0,99 150,69
2.1.2 36°09 3,80 32,4 1049,76 478 0,99 122,55
3.0.0 36°82 3,7539 32,1 103041 86,70 0,99 23
3.0.1 37°82 3,5730 31,75 1008,06 274 0,99 76,89
1.14 38°67 3,4382 31,40f 98596 88,61 0,99 27,79
1.06 42°87 2,9646 29,90, 894,01 216,97 0,99 73,21

— TABLEAU 4 -
n

gl

\ UU_L)

pINI
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Nous tenons compte de I'extinction secondaire en traitant g le facteur dont dépend [l'extinction
secondaire comme une inconnue.

Donc pour chaque valeur de t, nous caiculons les éléments du tenseur de Debye—Waller ainsi
que p rayon de giration et g facteur d’'extinction secondaire ce qui nous donnent 6 inconnues.
Pour mener:& bien notre calcul nous possédons 15  équations donnés par les 15 mesures d‘intensités

intégrées qui a été possible de faire.

Nous avons appliqué & ce systéme une procédure de moindres carrés par minimisation, mise
au point au Laboratoire de Calcul numérique de Lille ol nos calculs ont été effectués. Les résultats sont
récapitulés dans le tableau 5. Le nombre limité de mesures ne nous permettent pas de conclure quant & nos
résultats. Par exemple une variation de 20 % sur 822 entraine une variation du coefficient de réabilité

de 0,5 %.
Nous nous permettrons simplement de faire quelques remarques.

Toui d'abord le facteur d’extinction secondaire est négligeable quelle que soit la taille des
blocs envisagés. Ceci était artendu d'aprés les résultats d’Havirghust [10].

Si nous supposons gue la taill e des blocs mosaiques augmente, il semble que les résultats
s‘véioirgnent de ceux donnés par Cherin—Unger {31 ( B,470,400:8B,,=0,380!
Ceci nous incite & dire qu'il n'existe pas dans le cas de la Poudre de Tellure de relation entre la grosseur

des poudres et ia taille des «blocs mosaiguesy.
Enfin il est prudent pour résoudre d'une manigre satisfaisante un systéme de n

équations par la méthode des moindres carrés utilisée, de ne pas avoir plus de % inconnues.

Le manque d'information ( 15 réflexions pour 6 incornues) nous a conduit & étudier

Vintensité d'un cristal.
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Sans extinction

Avec Extinction primaire

primaire
Taille des
blocs 0,5u u 2u
B1 1 0,38 0,455 0.643 0.910
822 0,44 0,50 0.637 0.740
833 0,44 0,475 0.576 0.720
823 0,26 0,25 0.247
pla 0,261 0,2614 0.2621 0.261
Coefficient
de 5% 5% 4% 5 %
Réalibilité

~—~ TABLEAU 5 -

BUS
LULLE,

-
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- CHAPITRE IIlI-

P P e e e e e )

ETUDE DE LINTENSITE D'UN CRISTAL

T e | e | | | e e | | i | o o

Compte tenu des nombreuses difficuités rencontrées lors du choix des dimensions des poudres,
nous avons recommenceé 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, I'autre a sa face perpendiculaire é’l'axe d'ordre 2.
Le premier nous permettra d'obtenir les intensités des nceuds de la forme h, k, o et le second celles de la
forme h.h.K .

[) 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 & lame courbe,

Si Io est I'intensité incidente regue par le cristal; oc le fait tourner autour d’un axe normal au
plan d'incidence & la vitesse angulaire w depuis I'angle 6 —n jusqu'a §+n (9 étant I'angle de Bragg pour une
réflexion sélective et n de grandeur suffisante pour inclure toute la réflexion dans la fente réceptrice du
faisceau.)

Le pouvoir réfiecteur ou intensité intégrée est alors

p=Ee  =qgqv

o

E étant I"énergie totale réfléchie par le cristal tournant autour d’un axe normal au plan d‘incidence a la
vitesse w

Io est {'intensité du faisceau incident.

dV le volume diffractant.

Le calcul montre que:

2
Fo ke

2
a= 3 [e 2 1 1+ cos?2a cos® 20
V2 mc’ sin26 1+ cos® 2
c
ou le faisceau incident est polarisé par réflexion d'angle & sur la lame d'un monochromateur

d'ou g A(F.LP) 1Fthi2

ol A est le facteur d'échelle



F.L.P. le facteur de Lorentz—Polarisation

= 1.+ cos® 20rcos® 26 1

—————

1+ cos® 2« sin 28

thkQ‘Z = facteur de structure corrigé de I'agitation thermique.

2) CORRECTIONS

a) CORRECTION D’ABSORPTION [13]

Lors de ["étude de l'intensité intégrée d'un cristal de poudre nous avons vu que dans le cas particulier
des réflexions symétriques, I'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 réfiexions sont

asymétriques .{ fig. 7 )

Soient:
Ic> = Intensité du faisceau incident
dl = Intensité diffracté par un élément dx

D = Fraction d'intensité incidente diffractée par un élément dx de |’échantiflon
u = longueur traversée par le rayon incident dans {'échantilion

v =longueur traversée par le rayon réfléchi

8 = angle de Bragg

u = coefficient d'absorption du métal

a = angle de rotation de la surface du cristal
a=0-a

x = OH.
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L'intensité incidente & une profondeur x de la surface du cristal est

Paur un élément diffractant dx, l'intensité diffractée sera

di =1 e MY D e HVY dx

En considérant I"échantillon d'épaisseur infini pour la pénétration des rayons et d‘aprés ia géométrie du faisceau

nous obtenons

1
= 1,D u(H_s?na)
sinb

I D 2sin (6+a)
dot = ~L—

2u sin (8 +a)+sin{6—a)

1= 1g {14+1g o cotgfd)}

1. D
2~Q—' = IB intensité dans le cas des réflexions de Bragg.
i

b) CORRECTION DE DISPERSION (7] [14]

Dans (e catcul du facteur de diffusion atomique, on suppose que la fréquence w de la radiation

incidente est grande en comparaison de la fréquence d’absorption Wy de I'atome diffusant .

Une telle approximation est acceptable dans beaucoup de cas mais elle peut ramener une
erreur allant jusqu’a 5 % et méme 10 % , dans certains cas { w# w) ). 1 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=f +af + it

Si nous posons & =4 WAL
f t
0 o

lﬂZ: f02 [( 1 ‘*‘6')2 +6u2 FfQ? K
K étant le facteur de dispersion.

L es résultats sont consignés dans le tableau 6



Facteur de dispersion

hok Y K h k& K
.10 4,876 3 3 1 0,95
2. 20 0,965 3. 3. 2. 0,95
303 0 0,550 3. 3 3 0,95
4. 4. 0 0,934 3. 3. 4 0,94
5 B0 0.910 3. 3 5 0,84
1.3 0 0,96 O 0,83
. 4. 0O 0,955 4. 4. 2 0,93
1. B C 0,95 4 4. 3 0,93
. 6. C 0,94 4. 4. 4. 0,92
1. 7. 0 0,93 4. 4§ 0,928
2. 3 0 0,96 4., 4. 6 0,92
2. 4. 0 0,95 4. 4. 7 0,92
2. &5 0 0,94 4. 4 8 0,92
2. 6. 0 0,93 4. 4.9 0,81
2. 7. 0 0,92 4. 4. 10 0,91
3. 4.0 0,94 0. 2. 0 0,98
3. 5 0 0,93 6. 3 © 0,97
3. 6. 0 0,92 0. 4 0 0,96
0. 5 0 0,95
0. 6 0 0,94
0. 7. O 0.93
g. 8 O 0,92

— TABLEAU 6-
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3) DISPOSITIF EXPERIMENTAL

a) MONTAGE

La source de rayons X ext un tube scellé Siemens a foyer fin 3 anticathode de Molybde ne

dont on utilise les radiations caractéristiques.
Mo, = 0.70926 A
7‘ka2 =0,71354 A
Un monochromateur 8 lame de quartz courbe permet de séparer celles—ci du fond continu et
d‘éliminer Kﬁ . Nous avons utilisé le tube au maximum de puissance ( 900 watts}.

Le compteur employé est un photoscintillateur a cristal d’lodure de Sodium ., H est associé a 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 goniométre

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

3°) d'illuminer toujours la méme région du cristal ( ceci est de loin la condition la moins bien réalisée.)

Un réglage préliminaire est réalisé 3 1'aide d’une pointe de centrage matérialisant |'axe du goniomatre et d'une
lunette. Un réglage plus fin est obtenu sous fe faisceau de rayons X. Pour cela on utilise la méthode de Cornu
qui consiste a rechercher une réflexion sélective connue pour des positions symétrigues du cristal de part et

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 dis principalement & un mauvais alignement

du faisceau incident sur I’axe du goniométre et & un excentrement de I’échantillon { fig. 8 )

Un déplacement de la source S en S’ tel que SS' =e produit un écart sur 20 égal 3 [8 4= %
{ R étant le rayon du diffractométre. {! est & remarquer que cet écart n'est pas symétrique et s'il augmente

29 dans une position de réflexion it le diminue dans sa position symétrique.)

Un excentrement de la surface du cristal par rapport & I'axe du goniométre f apporte un

déplacement A02 = _2f_<;o_sﬁ et il affecte 20 de la méme maniére pour les deux positions symétriques.

Les mesures faites pour des positions de réflexion symétriques conduisent a des erreurs Af et
A" fonctions de AG qet A, . La connaissance du'zéro permet de séparer les contributions de chaque

erreur, de parfaire le réglage et de mesurer le paramétre «a».
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Décentrage de I'échantitlon avant |'axe

Le faisceau ne passe pas par |‘axe
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4) ANALYSE 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 < |1> . Remarquons tout d’abord que nous
focalisons le rayonnement monochromaté sur le cristal. Ceci a un double avantage. Théoriguement cela diminuera
notre domaine de divergence. Pratiquement cela nous permettra de travailler avec des réflexions d’angles 26
faibles, tout en conservant un flux incident assez conséquent. Par contre, ce montage a le désavantage d'étre plus
sensible aux défauts du cristal d’oy V'intérét d’illuminer |a méme région du cristai.

a) DIVERGENCE HORIZONTALE

Vu du centre du cristal 1a fente réceptrice a une largeur angulaire e= 1,5 10"'2 rad et du centre
de la fente de réception la zone de cristal illuminée est vue sous |'angle 7=2,4.10“3 rad {fig.9) my et

m, sont les traces des rayons extrémes du faisceau incident sur 1a surface du cristal.

b) DIVERGENCE VERTICALE

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

expérimentalement { fig.10)
¢=1,80 10'2 radians.
L’angle sous lequel on voit la hauteur du cristal éclairé est tel que v =2,1 10.“2 rad et I'angle sous leguel

on voit la hauteur de la fente de réception est tel que u =6<10"2 rad.

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

Dans un plan horizontal, le rayon moyen incident OP se réflechit en P et coupe la sphére
d’Ewald en M. A un rayon incident donné correspondent les rayons diffusés contenus dans I’angle ¢
da 3 la largeur de la fente de réception. Ceci détermine le segment AD de part et d‘autre de M sur la
sphére d’'Ewald.
Nous pouvons répéter le méme raisonnement pour les rayons OP’ et OP* auxquels correspondent les sphéres
de traces X~ ,, Z ., dans le plan horizontal.

P p

On assimilera les segments curvilignes a des segments de droite et A’ D* D" A’ a un parallé—
logramme. |1 est & noter que la dimension D’ D" est trés faible. Ceci est di au fait que nous focalisons sur
le cristal,
Lors de la rotation w du cristal, le raypn OP vient en OPT alors que M vient en M1 I'angle i étant petit,
on peut considérer que M1 M est perpendiculaire 2 OM.

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

de difficulté.
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Le volume de divergence a les dimensions suivantes

AD= £= 151072 A~
A A
, -1
DD, déplacement d@ au balayage — = 5,2‘10"2 -5';'\"-0— A

-1
H= 141072 A

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

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

dans le calcul de 'intensité

9 - 2
2y 240 2 . i
<ip>=4UXINE ¢ T f 'g’(s,r)e'z”m’ ————-—E‘_S:")
: M r=1 i w? (S, r)

Cette correction peut étre décomposé en deux

<I'1> correction due aux ondes acoustiques qui sont dans notre cas au nombre de trois.

<I“1> correction due aux ondes optiques au nombre de six.

De plus, nous devons la calculer au voisinage d'un nceud du réseau réciprogque, et compte tenu des courbes de
-
dispersion w (S ) [fig. (12) et (13)] le long de I'axe d’ordre 2 et perpendiculairement & |'axe d'ordre 2 nous

pouvons faire les approximations suivantes:

1} Pour les Acoustiques

—~

- -
a) E(S,1) =[hw [‘2L+ . ) —_— kT
ﬁw/kT1 j
e —

b} Nous pouvons remplacer la branche correspondante par une droite
>
w=Vo=2n I8 Vv
c¢) Nous savons par ailleurs que pour les ondes acoustiques, tous les atomes vibrent en phase

dans la méme direction

D’ol nous pouvons écrire: - -
2’2 3 . . . A

<|’1>: V2 kT b T f’E](S, r) e 12mn M } V2
Stu =1 i J r

Puisque nous travaﬂ)lq_r)\g au voisinage d'un nceud, on peut considérer
, i2nM j
z fie 2 I = Cste =F2

!
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ot 2
X2N'e? kT F* 3 X -
<ry>= —~—— I |z =X g (50 1
S r=1f @ ) \L
3 , o
— x’u’gz KTE? ¢ cos * (X, U))
S M 1 Vr2
- - —
{X, V)

-
() €étant I'angle de la direction de vibration U avec le vecteur de diffusion X

2} Pour les Optiques

—
Le tracé des courbes de dispersion w {S)

permettent I'approximation suivante. Pour
__)
chaque branche r= 13 6 nous prenons w, # Cste au voisinage du nceud. Donc Er = Cste pour tout S

2 502 Nyt 2 6 E .7 . -
et <ivy>= ALXNe  § L [ p pd(sn o127 M2
2 js
H r=1 wy j
" d'ou
2202 2 6 X :
<> = 4n X N'e‘F > E ‘E & ¢l (r),2
K r=1 w? r & Ix| o
-
Ce terme peut étre négligé par rapport a <l’1> car au voisinage d'un nceud wopt (S,r} tend vers
-
une Cste # o tandis que Wye (S,r) tend vers o.
D’olr notre calcul de la correction <i,>
3 2
En chaque point du domaine de divergence, nous calculerons la quantité —1—5 z c_o_s___(_@_i
s r=1 Vr2
et nous sommerons sur tous les points du domaine.

Les équations du mouvement pour les ondes acoustiques sont donnés dans la théorie de
|’élasticité par

p V? Uy — 2 Alaﬁ UB:O af= 123
8
p= masse spécifique du milieu
V= Vitesse de 'onde
Ug™ Composante @ de la vibration
A’aﬁ=2 ) Ca'y,ﬁé Ay 95 v8=1,2,3

)
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-—>
q,y, Qg composantes du vecteur unitaire @ donnant la direction du vecteur de I'onde

Co 76 = Constantes élastiques

Compte tenu de fa matrice des coefficients élastiques pour le systéme rhomboédrique | 15|

nous obtenaons.

0 ¢ c11;C12 0 ) Cow O 0
&1;‘31% Cla q": + 0 45 ~Ch4 v, T lo Cy O @
Cia  Cas 0 —Cia Cas ° 0 a3
EJ-‘jz-‘-ll 2c?4 2C14 0 0 © 2C14 CaatCyy
0 0 aga,t 0 —2c,, ¢t ayazt 2C,, o 0 9,9,
0 0 0 €13t Cus 0 ChaTCyy © o

tL.es constantes élastiques utilisées ont pour valeur |16]

C;1=  376-16610°1 10" cGs.
Cip=  (0924-0,2310°T)16Mc.Gs.
Ciy=  (1,43-0,645 103T) 10'L.G .
Cy3=  (783-21010°%1 10" cas.
Cyp™  (355-1,43.10°%T) 10" Cc6s.
Ci3=  (288-1,29 1031 10" s,

Les valeurs propres et les vecteurs propres de la matrice A'aﬁ permettent de calculer I'expression
—

-
— \3~ cos? (X,U,) . . . , ,
R —=I.. pour les points d’un déccupage particulier du domaine de divergence calculé
=1 V2
précédemment.

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

calcul est répété pour chaque valeur de 7 . On obtient ainsi 31‘

Le calcul a été fait pour une longueur d’'onde Xka‘ 1 Nous supposerons gue ie faisceau incident
monochromaté contient Kka 1 et >\ka2 dans la proportior: 2 pour 1, I'écart A8 =82— 8] étant trouvé par
le calcul. Le pouvoir diffusant P1 est alors considéré comme la superposition de 2 courbes proportionnelles

3 2et1 etdécaléesded.
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Pour trouver le facteur d’échelle qui nous permettra de faire correspondre les courbes
d’Intensités intégrés et de P1, nous nous appuyerons sur le fait suivant. En un point éloigné du nceud
{ pied du pic), I'intensité d’ordre zéro est négligeable et ce que nous observons est I'intensité due a la
diffusion < '1>T

Nous en déduisons l'intensité intégrée corrigée du P
1
ID = Imes — Al

| S L
D mes
'mes | tableau 7 |

Remarque:

en fonction X?. Nous remarguons que P1 augmente avec

Nous avons tracé la courbe Al/lmes

X? d’abord d‘une maniére linéaire jusqu’en X* # 2,5 et ensuite beaucoup plus rapidement. Ce résultat
— -
n’est pas étonnant car nous savons que P1 augmente avec X et qu’en général I'intensité diminue avec X .

{ fig.14)

9) RESULTATS

RESULTATS EXPERIMENTAUX

Les mesures d’intensités intégrées ont été faites sur deux cristaux. Le premier est un cristal
dont la face qui contient I'axe d’ordre 3, est perpendiculaire & {'axe d’ordre 2: Nous l'avons étudié dans
2 cas:

a) I’axe d'ordre 3 est vertical par rapport a la platine du goniométre . Dans cette position, nous

pouvons mesurer les intensités produites par les nceuds de la forme ( h, k, o)

b) I'axe d'ordre 3 et l'axe d’ordre 2 forment un plan paraliéle 3 la platine du goniomeétre, Les

intensités mesurées sont celles produites par les nceuds de la forme h, h, £).

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

nceuds { h, o, o}.

La géométrie du réseau et 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 a des nceuds identiques { 7.0.0.) { 8.0.0.}.

Ceci nous permet de vérifier |a stabilité de notre intensité incidente.
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Correction

Correction

| Mes™ Al

h k ‘ mesure F.LP. absorption dispersion corrigée
1.1.0 22.679.810 1 0,976 22.611.770
2.2.0 1.058.477 1,362 1 0,965 1.026.772 894,92
3.3.0 266.163 0,782 1 0,950 247531 670,25
44.0 129.807 0,538 1 0,934 111.634 672,71
5.5.0 32.684 0,566 1 0,910 23.205 186,09
1.3.0 1.300.423 1,294 1,822 0,963 1.261.410 674,29
1.4.0 150.793 0,935 1,746 0,955 142.499 154,63
1.5.0 908.132 6,708 1,646 0,947 840.022 1.686,95
1.6.0 81.102 0,569 1,546 0,938 70.964 243,10
1.7.0 21.938 0,512 1,449 0,928 17.879 87,66
230 1.821.890 1,004 1,264 0,958 1.730.795 2.225,24
24.0 162.987 0,761 1,346 0,950 151.578 321,82
250 155.506 0,604 1,353 0,941 139.178 473,11
2.6.0 51.355 0,522 1,325 0,933 42.367 212,11
270 28.686 0,524 1,281 0,921 21.801 134,11
3.4.0 145.822 0,626 1,122 0,942 131.294 501,27
3.5.0 16.3%4 0,534 1,172 0,833 13.935 73,67
3.6.0 54.692 0,514 1,180 I 0924 42.659 277,26
3.3.1 424012 0,773 1,228 i 0,949 394.331 896,04
3.3.2 445478 0,748 1,443 i 0,949 415.767 854,16
3.3.3 309.872 0,710 1,643 , 0,947 285.082 570,76
334 386.488 0,666 1,793 0,944 352.636 735,28
3.35 276.555 0,619 1,918 Y 0,941 250.282 568,10
4.4.1 18.080 0,637 1,113 0,934 15.484 84,59
44.2 16.634 0,531 1,147 0,933 14.138 77,13
4.4.3 136.745 0,523 1.319 0,931 114.182 567.15
444 19.295 0,516 1,405 0,931 15918 78,09
445 10.900 0,511 1,474 0,928 8.720 42,88
446 91.807 0,515 1,626 0,924 71.609 360,05
447 14.073 0,631 1,568 0,920 10.554 53,79
448 - 5.035 0,567 1,670 0,916 3.574 18,22
449. 44.991 0,636 1,559 ’ 0,912 30.143 148,06
4.4.10 6.819 0,761 1,523 v 0,906 4.225 19,68
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ok €] mesure F.L.P. Correction Correction Imes. Al lcorrigée
absorption dispersion
020 2.970.865 2,591 1 0,976 2.941.156 784,56
0.2.0 2.284.520 1,627 1 0,968 2.239.221 1.376,41
2.4.0 2.582.358 1,128 i 0,961 2.479.063 3.112,—~
450 8684 0,826 1 0,952 8.076 19,40
0.8.0 22.319 0,637 1 0,943 20.310 82,80
070 73.745 0,534 1 0,934 62.683 383,65
0.8.0 41 121 0,516 1 0,924 32.074 249,84
— TABLEAU 7—
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Aprés ajustement, ¢ e

relative & I'intensitd incidenw

De ces valeurs mesurées, nous pouvons facilement caiculer le facteur de structure ot de Debye—Wailar

$Ci

[FMI2.

A étant le facieur de I"échalie
B ia correction d'ahsorption
C la correction de dispersion

F.L.P. le facteur de Lorentz Polarisation

Résultat dans le tableau 8

Pour chacune de ces réflexions nous avons calculé

Debye—Waller en fonction de u = p/a, By, By
[chap. 1].

En appliquant une procédure ininimum au systéme de 38 sguations obtenues par nos différantes
mesures d’intensités, & 6 inconnues nommées ci—deszus, nous obtennns les valaurs qui s'adaptert le mieux
a ce systéme.

Le raffinernent converga rapidement, st aprés une dizaine de cvcles, le coefficient ge rdzoilind
FUFM| - (FCIf
Z | Fm)
n

tend vers 2%

Les ¢léments du tenseur de Dohye~Waller donnés dans ie tabieau G ot déduits des

mesures faites a la température ambiante. Hs tont donnés en &

RESULTAT DU CALCUL THEORIQUE

Nous avons vu dans e chapitre { que

&
J— Po— kY ooer
; 2 5 . T e ) £iS, 1
gl ,=dll ¢ ( g (s, o s o+ slan 8 A0l sm—m—
(44 ’ { ? Jod H -3
g Nuj gy A o “« ® LW (s

A partir de cette formule More [3] a caiou!? les coefficients 8'  reiatifs & 'atome 1.

.

Le calcul numérique des fréquerces et des vectenss propres pour un découpage de le premiére

zone de Brillouin en 540 volumes a permis d'obienir les valeurs suivantes:



F.M. F.C k ’ F.M. F.C.
32,53 33,4 19,96 19,86
35,96 38,16 2 19,22 18,86
45,61 - 3 3 15,31 15,19
3,06 2,97 3 4 16,89 16,40
5,54 5,33 3 5 14,27 14,06
10,72 10,87 3 0 13,44 13,30
7,87 8,22 3 0 4,66 4,50
22,47 23,13 3 0 8,31 8,22
9,11 9,14 4 0 14,20 14,16
26,31 26,24 4 1 5,02 4,97
8,84 9,00 4 2 4,76 4,51
4,86 5,07 4 3 12,71 12,73
26,66 26,90 4 4 4,64 4,43
36,00 36,21 4 5 3,37 3,32
11,90 11,76 4 6 9,47 9,35
12,85 12,81 4 8 1,99 2,01
7,77 7,86 4 9 5,50 5,66
5,65 5,88 4. 4. 10 1,91 1,91
17,41 17,28 5 0 6,38 6,63

|

Facteur de Structure et de Debye—Waller

— TABLEAU 8 -

mesuré et observé
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Intensité non
corrigée du P1

intensité

corrigée du P1

Valeurs

Cherin—Unger

pla

Coefficient

0.363

0,334

0,281

0,03

0,2635

25%

0,405

0,365

0,317

0,025

0.2632

2%

0,487 584

0,385 350

0,2633

— TABLEAU 9 —
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0,258 0 0
B! ) 0,589 0,109
af
0 0,109 0,295
L -

MNous remarquons que les valeurs de 8’1 1 et 8'22 calculées différent avec les valeurs expérimentales.

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

{figure 12 et13),

Nous constatons que :

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

b} A la limite de la zone I"une des fréquences acoustiques tend elle aussi vers zéro.

Or B/ est proportionnelle a ¢
af

i .o — . —
A sb (3. n zla(§, 0+ (S % (S0 /w?
.%

S’a (S,r) étant les composantes du vecteur propre relatif & la valeur propre  w

Nous constatons pour I'atome 1 que si w tend vers o A1 1 tend vers O tandis que A22 reste
pratiquemnent constant. Pour une meilleure détermination de ces composantes, nous avons intérét 3 prendre

des voluries beaucoup plus petits au voisinage des points ol w tend vers zéro.

Nous avons donc repris les calculs en apportant progressivement différentes modifications.
Compte tenu de la capacité limitée du calculateur dont nous disposons, nous avons d’abord effectué un

découpage plus Tin au centre de la zone.

Mous avons divisé la zone de Brillouin en 3 régions { fig. 18}
La preinidre région (1) égale au 1/64 du volume initial a été divisé en 192 volumes élémentaires.
La deuxiéme région (2) égale au 29/192 du volume initial a été divisé en 192 volumes . Chacun de ces volumes
est 8 fois plus grand que le volume élémentaire de la région (1).
La troisiégme région (3) égale au 160/192 du volume initial a été divisé en 160 volumes. Chacun de ces volumes

est 84 fois plus grand que le volume élémentaire de la région (1).

fous avons obtenu avec les résultats suivants:
6,320 0 0 ]
BO(B 0 0,558 0,122
0 0,122 0,277
— —
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Nous voyons que l'écart entre B1 1et 822 diminue ce qui montre qu'il est nécessaire d'effectuer

un découpage fin.

Nous avons donc poursuivi notre découpage fin aux extrémités des axes d'ordre 2. Le
calcul étant trés long nous l'avons effectué que sur le volume C.C".L..Z. { fig.18), volume situé a l'extrémité

d’un axe d’ordre 2.

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

aux volumes élémentaires -pris dans la région {1), située au centre de la zone de Brillouin.

Nous constatons que la contribution 3 B” ne change pas tandis que la contribution a 822
diminue de 0,005 et celle de B33 de 0,0025. Or ce volume qui est situé & 'extrémité de la zone de Brillouin
dans la direction de I'axe d'ordre 2 est |'un de ceux qui améne e plus de désaccord entre B11 et 822. Si
nous supposons que cette correction est identique pour les douze volumes situgs aux extrémités des axes d'ordre 2
. ceci rameénerait au maximum une correction de 0,066 sur 322 et de 0,030 sur 833. Ceci n'est pas suffisant

pour expliquer entiérement {’écart existant entre B” et 827.

Le calcul précédent avait été effectué en prenant comme vaieur des constantes de Forces celles
qui étaient données par Hulin [2]. Marion [17] a recalculé ces constantes de Forces & partir des constantes

élastiques et des fréquences principales obtenues par le spectre Raman. Elies différent de ceiles de Hulin.
Constantes de Forces obtenues par HULIN . A=0.446 1026 A_zsec"2
8=0.066 1026 A 2.2

MARION : A=02385 1020 A=25c2
B=0064 1626 A=Z5ec—2

A étant la Constante de forces pour les premiers voising de ta méme chaine

B étant la Constante de forces pour les premiers voisins de chaines différentes.

A partir de ces nouvelles valeurs nous avons refait ies calculs précédents. Les résultats sont

consignés dans les [ tableaux 10 et 11].

Les valeurs de B11 et de 833 semblent donner un zccord satisfzaisant { 5 % d’écart pour 833).

Mais le désaccord pour 822 subsiste, bien que moindre que précédemment.



Tableau des valeurs de B(x[)' dans les ditférentes parties de {a zone de Briflouin

TABLEAU 10

-57 -

B11 B2 B33 Bz |
c Résultat découpage 0.258 0,589 0,295 0.11
ons= MORE
tante.
de
Vol. 1 découpage
, 0.048 0,043 0,030 0,002
Forces fin
de
Vol.2 0,068 0,080 0,049 0,009
Hulin ) yotume 3 0214 | 0435 0198 | 0,121
|
i
TOTAL 0330 | 0558 0,277 0,122
!
Volume 1 0050 | 0,042 0,030 0,002
{
f
Cons—
tante
Volume 2 0,097 0,107 0,073 0.010
de
Forces B
de volume 3 0,253 0,438 0,226 0,008
Marion | to1AL 0,400 0,587 0329 | 0,110
Résultats o
3 3! [
expérimentaux 0,405 0,367 0317 . 0025 |{ ”‘ §
\é' """""
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Etude de Baa a 'extrémité de ia zone de Brillouin pour X suivant i’‘axe d’ordre deux.

Constante de Force t Constante de f Contribution a
de Hulin i  Force de Marion 3 B, pdans le 2e cas
| b
Découpage B1 1 8,2 | 12,5 0,006
lache B,y 35,7 42 0,021 ;
6 volumes ;
B33 19,6 . 26 0,0125
|
Découpage Byq. 5175 780 0,006
fin Byp 1774 2008 0,0155
384 volumes | 333 1037 1205 0,010
|

Valeurs des composantes Baa aprés la correction due 3 un découpage plus fin aux extrémités de |’axe d’ordre 2

0,400 0
Byar 0 0,520
0

TABLEAU 11

0,300

TN
(503 )
“Uir
\MLF_

S "
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CONCLUSION

La rmesure des Intensités intégrées suivant I'axe d’ordre 2 et perpendiculairement 3 celui—ci nous
a permis d’évaluer les composantes Bi1e 822, 833, 823 ainsi que p rayon de giration a la température
ambiante. Ces intensités avaiert £té corrigées du pouvoir diffusant d’origine thermique qui est assez important

pour les raies de grands indices.

Les roefficients du tenseur de Debye~Waller ont été calculés a partir du modéle de Hulin. Un désaccord

subsiste pour s composante 82?. Mous avons essayé de voir la cause qui amenait ce désaccord.

Tout d'abord un découpage fin de la zone de Brillouin pour le caleul des éléments du Tenseur
de Debye—Waller est nécessaire, aussi bien au centre qu’a l'extrémité de la zone a cause des fréquences acoustiques

tendant vers Q.

Nous avons constaté que 'emploi d’'un modéle dynamique plus proche de la réalité comme
celui obtsnu par Marion, amdiiore 'accord entre les résultats expérimentaux et les résultats calculés, Pour
un meilleur accord, il serait sans doute nécessaire d'utiliser un modéle rendant compte au mieux des courbes de
dispersion de fréquences détermindes par Powell aux neutrons. La connaissance toute récente de ces courbes ne nous

ont pas permis de réaliser un te! modele.
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