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i. L'action des rayor.iements sur les solides constitue un domsine extr@me-

ment vaste dont 1'étude, au Commisseriat & 1'Erergie Atomique, cormence & peine.
I1 n'y a pas tr.: longtemps, en effet, que nous disyposons de flux relativement
intenses (6.1012 neutrons thermiques par cm? et s. au centre de la pile de Saclay),
encore yue trés faibles vis & vis de ceux de réacteurs comme NRX et NTR. Dtautre
part les piles & eau lourde n'offrent que des volumes limités & des besoins expé-
rimentaux trés divers, et les <Studes sur 1'état solide exigent de nomtreuses
mesures sur des échantillons rultiples.

Aussei ne disposons-nc.s que des rremiers résultats obtenus dans un ensemble
de recherches qui s'impose & tous les établissements chargés d'études sur l'énergie
nucléaire,

2. Dans les matériaux soumis au rayonnement nous suivons l'évolution d'un
certain nombre de pr:priétés rhysiques et no s étudions la rétrogradstion
thermique des modifications provoquées par 1l'irradiation.

Celle-ci est effectuée & température modérée, car nous n'avons pas encore
dans nos piles d'espace réfrigérable ou chauffable dans une région de flux élevé.
Les modifications dont le recuit s'opére repidement au dessous de 35°C environ nous
dchappent encore complétement. .

Suivant le cas, nous mesurons une ou plusieurs des propriétés suivantes :

densité optique; résistance électrig:e ; vitesse du son (5) ; constante piézo-
électrique ; paramétres cristallins ; dimensions. Nous avons également effecté
des mesures de susceptibilité masgnétique, de pouvoir themoélectrique, de coeffi-
cient de ailatation, ainsi que quelques déterminetions calorimétriques.

(4)(2)(3)(4) Service ae Chimie physique, Département de Physico-Chimie, Commissarist
& 1'Ener -ie Atori~ue.

(5) MAYzK u., GIGCN J.
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Je Une Cewts upnig e owe des verres el sur la cilice vitreuse a été publiée
antéri«~urement (6) M. AiqAIV a4 fait sur le fluorure de calcium des recherches
analoguee qui seront putliée. aitérieurement. Nous nous bornerons ici & exposer
nos experiences sur le graphite et le tluorure de lithium.

4. Moyens d'irrgdigtion

La plupart des irradiations ont €té effectuées dans la gaine centrals de
la pile de Saclay, tube d'aluminium plorngeant dans 1'egu lourde. La tempéreture
y est de 35°C environ ; le flux de ncutione thermiques, variable avec la puis-
sance de la pile et la nature et 1~ nombre des échantillons irradiés, n'a pas
dépassé 6 . 1042 cn= g~ ; 1le flux de neutrons ragides «tteint quelques cen-
tiémes de cette valeur.

Parfois aussi nous avors placé nos échantillons dans des 'convertisseurs"
cylindres creux d'uranium placés l'un & la place d'une barre de la pile. (conver-
tisseur vertical, flux rapide maximum de 1'ordre de 4,5 . 1032), 1'zutre dans un
_canal tangentiel (convertisseur horizontal, flux rarldP maximum voisin de 40%¢),
Etant donné la difficulté d'une dosimétrie des neutrons des diverses énergies
nous exprimerons les diverses irradiations er aose totale de neutrons thermiques,
admettant entre 1'efficacité des neutrons des convertisseurs et celle des neutrons
de la gaine centrale un facteur de proportionnalité constant. L'erreur sur les
doses totales regues par les échentillons peut 8tre considérable (50 %) et les
courbes représentant 1%'altération en fonction de la dose n'ont donc qu'une valeur
d'illustration.

5 GRAPHITE

Les barres de graphite employées dans la construction des piles ont des
propriétés varisbles avec le détail des conditions de fabrication. L'examen
systématique de la relation entre ces conditions et la sensibilité au rayonne-
ment du produit est & peine entamée. Dans les échantillons sur lesquels nous
avons opéré, la densité apparente (d), la résistivité & 0°C (p o) ; la vitesse
du son A température ordinaire (v) avaient pour valeurs extr@mes :

d (g cm) 1,53 et 4,65
ewenl 91,204 et 9,8, 107%

v(ms) 1,9.10° et 2,4. 10
Les doses maxima regues par nos échantillons étaient de 4 . 10"’ neutrons ther-
micues cm™<.

6. Résultats gualitatifs
1°/ Aucun échantillon r'a montré de variation de dimension lindaire
atteignant 104,
2°/ La résistance électrigue et lg vitesse du son augmentent dés le début
de 1'irradiation, sans période d'induction décelable par nos moyens {nous ne fai-
sons pas Ge mesures ir situg. Cette aucmentzation est tres lente des gue la aose
totale atteint 3 o 4017 cm- ; la resistivite 2 tenmpératare ordineire est 2 peu
prés doublée, tandis que 1la vitesse du son est multipliée par 4,5 envircn.
3°/ Ces modifications sesulent d'autant plus précoces que le gra:hite est
mieux crlbtagilbco Comme indices de cet &tat de cristallisation nous svons utilisé
- 1'aspect des diagrammes de diffraction X ;
- le module d*Young (qui décrcit lorsque la grapnitation est meilleure) H
- la valeur du coefficiert c¢ iemrérature de

(6) BAYER G., 5UuRCL J.
Cinétijue de icc-loration dvu verre et de la silice irradiée dans une rile
Je Chim. ;hys. 45, 205 (19%2).
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la réecistivité (7) ;
- le pouvoir thermoélectrique (cf. ci-dessous).

4°/ Des graphites différents présententun pouvoir thermoélecirique de
sens tel que, A la jonction chaude, les électrons passent du produit le moins
bien créstallisé au produit le mieux graphité. Sur un échantillon irradié 2

. 20%% 1e pouvoir thermoélectricue par raprort & un témoin non irradié était

de 2,4 + 40" v/°C dans un sens tel que la baguette irradiée se comportait
ocmpe moins graphitée que le témoin.

5°/ la susceptibilité magnétique diminue par irrediation.

6°/ Par recuit la résistivité ilectrique et la vitesse du son tendent
A reprendre leurs valeurs primitives. En ce qui concerne la résistance élec-
trique cette rétrogradation est décelable au voisinage de 400°C. Mais nous
avons ru faire des mesures dés 80°C sur certains échantillons- tandis que
d'autres n'accusaient pas de chargement avant 120°C .

7°/ la rétrogradation n'est complite qu'a température trés élevée,
mais 1l'essentiel s'en effectue & relativement basse température. La résisti-
vité électrique et la vitesse du son ne se suivent pms exactement, la premidre
rétrogradant & température plus basse que la seconde.

Te Résultats guantitatifs

En parlant, Jans ce qui suit, de "centres" créés par le choc des neu=
trons et détruits par recuit nous voulcns dire que, localement, des atomes en
nombre 1imité forment une configuration géométrique différente, en moyenne
dans le temps, de celles qu'ils formaient avant le choc. Mais tandis que
seules sont modifiées les positions moyennes d'un nombre d'atomes limité, les
oscillations thermiques (ou de zéro absolu) de tous les atomes du grain
autour de lsur position moyenne s'en trouvent changées, puisque les fréquences
des modes normaux le sont (8). Les observaticrs rapportées ci-dessus, en parti-
culier la der.iére, donnent & penser qu'un seul type de centres ne saurait
expliquer l'ensemble des modifications provoquées par les rayonnements.

8. 1°) A 1'aide des mesures de résistance électrique de KINCHIN (7),

JOHNSTON (9) estime & 1020 par cm3 le nombre de défauts piégeant des électrons

produits par une irradiation de 5 . 1019 neutrons thermiques dans la pile BEPO.
La théorie de 1'augmentation de la vitesse du son est loin d'&tre

aussi avancée. Il semble raisonnable de penser que c'est la variation du module

d'Young E gqui pour des irradiations faibles est proportionnelle au nombre de

centres créés. E

d étant la densité, ona v = 3

Supposons qu'un seul type de centres agisse fortement sur la vitesse du son H
soient n le nombre de ces centres par cmd et N le nombre dtatomes de carbone
par cm3 de graphite (No 8 . 1022)

- n
E = E (1 +«x ﬁ)

~ 2
d (v2 - V’2) = a2 v = =4 + x=
0 N ¢ o2 N

(7) KIiCHIN G,H.

Changes in the electricgl prcrerties of graphite due to neutron irrgdigtion.
J. Nuclear Energy, 1 , 124 (1954)

(8) STRIPP V.F., KIRKWOOD J.G. - Lattice vibrational spectrum of imperfect
crystals - J. Chem. Physics, 22 , 1579 (1954).
(9) JOHNSTON D.F. - A cglculation of the density of electron-t j

defe exrans = QI _IRCGAUICmen D

A D ~0n adlg d g he =
variation of the Hall coefficient ; J. Nuclear Energy (A paraftre)




On voit (fig. 4) que @ £ atteint la valeur de 0,4 pour une dose thermigue
de 1'ordre de 4048 em-2", ce qui donnerait un nombre énorme de centres, sauf
8l o est trés grand ; or, a priori on serait tenté de penser que o est de
l'ordre de grandeur de 0,4 & 40. (Un "centre" peut se composer de 403 ou 404
atomes (10).

9, 2°) La saturation peut se produire pour deux raisons distinctes :

a) par compensation entre création et destruction des centres
par les neutrons

dn flux
- = o Y -3 ‘fn n nombre de centres
dt X et B oonstantes dans lesquelles intervient la

section efficace des atomes de carbone

b) par compensation entre création de centres par les neutrons et
destruction due & 1'agitation thermique :

an ,
- = g - K(T) £ (n T température
= ¢ () £(n) pé

10. Ces deux effets ne sont pas absolument distincts car il se peut que la
destruction par l'effet des neutrons se fasse par 1'intermédiaire d'une élevation
locale de température j la température elle-m8me n'est jamais définie que par
1'agitation quelle que soit sa cause.

Les fonctions K (T) et f(n) sont rrécisément 1'objet des études de ciné-
tiques de guérison dont l'exposé va suivre.

14. 39} Une plaquette de graphite irradiée & 1. 1019 neutrons cm‘2 au canal
central puis & 4,4 . 4049 en convertisseur horizontal montre, par rapport & un
témoin, une variation des paramétres déterminés par diffraction X :

5%3 = 0+14., 10'4 mesure sur la réflection 1120
AS = 10 * 1. 10'4 " " " 0006
Co

La dilatation macroscopijgue est inférieure & 10-4. Ceci ne vient pas seule~
ment de ce que le grarhite n'est pas parfaitement orienté. En effet la dilatation
thermigue du srerhite industriel est irférieure & celle du graphite cristallin.
NEISO! et RILEY (44) dornent, pour ce dernier

.A_E = - QO’_ ° 10—4 /IDC ) -A-S = 0,28 . 10-4/00 ]
a

donc, en volume -%-Y= A + 242 - 0,26 . 10-4/°C .
c a

Or notre échantillon,avant irradiation,a des coefficients de dilatation lindaire
respectivement $gaux & 0,025 . 40-4/9C dans 1a direction du filage et % 0,035 .10 -4/
°C & angle dreit de celle-ci, donnant,en volume 0,095 . 10-4/°C . la comparaison
de cette valeur avec celle du grazhite cristallin fait penser gue, dans les pro-
duits industriels, une part de la dilatation dec cristallites est comrensée par

J
“Se o/ s

- e e D T S - G5 D TS D e S T R S D G D Y P W T e - = . — . . — i —— A T T A iy WP S N S e O W G . - -

(4C) BuRMAY - The thrormal conductivities of some dielectric soiids at low terpe-
rgtures. = Proc. cf the Roys Soc. London series A vol. 208, n.30 (195{).
(44) ¥BISON J.5. et XILEY U.F. - The thenngl expansion of srahite frcm 19¢
to 800° - Proc. Fiys. Soc. London, 87, 477 (1945).
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un rétrécissement des pores ou par une compression du ciment intercristallin.

I1 est tentant de poursuivre 1'hypothicse de travail consistant 3 assi-
miler la dilatation des preirs produite par irradiation & une dilgtation ther-
mique. La dilatation en volune des cristallites est égale &

22, Lo oy, 40 -4
elle entrafnerait une dilatation cubigue de 1'ensemble égale %
- ( NGE -
0.2 x L% o 57, 4c7f

)
qui se répartirait, lin€airement, entre la <irec .o de filgpe et les airections
perpendiculaires dans les rap;orts resweciirs de C,025 et 0,0;% » ¢,099. Lans
cette hypothise on attendrait donc une <ilatation linéaire de notre dclhiart llon
irredié de l'ordre de

3,7 » 2 . 10-4 = 10-4 dans 1s direction de filage ,
et de ) 4 .
3,7 « %% e 4077 = 4,1 .40 7 % angle droit de filage.
Comre nous l'avons dit plus haut, sucune Jilstation atteigmant 10-4 n'a
été décelée., Des dilatations enviror mnitid  ont été observées par
M. J.L. DELCROIX sur un #chartillon aysnt regu une dose un peu rlus forte.

L'irradiation de cet échartillon ccntinue. Nous n'avons donc pas pu prélever de
spécimen pour l'examen par rayors X

2. mxpériences de puérison

Nous avons étucié la "“ruérison" par chauffage de plusieurs basuettes
irradiées & 3,4 . 1039 n cm=2 en convertisseur et d'une basuette irredice
a 6 . 1018 1 cr-2 en caral centrel.

Anres chague période de réchgufface, nous avons mesuré la résistivité
et la vitesse du son & 20°C et dans certains cas, la résistivité & 77°K . Dans
chacue série de mesures, la baguette irradiée est acsociée & deux baguettes
témoins non irradifes, prises c8te & cBte darnc le rBme graphite. Une de celies-
ci reste suprés de 1'arrzreillage de nesure et sert & le contrfiler ; 1l'sutre
accompacnc la ba_uette irradide dans le fcur de recuit et est mesurée en m8me
temps cue celle-ci pour veérifier cue les changements cbservés sont bien des
effete dtirradisticn. Au-dessus de 35C° les échantillors sont réchauffés cous
vide.

Par tragitement & 90C° la vitesse du son dens la baruette témoin non
irradiée chanze suffisamment pour rendre difficile une interpyrétasticn yuanti-
tative. Mais les variations observées ncus rermettent cerendant de conclure
oue v décroit constamment juscu'a 4500° . Pour pouveoir préciser numériquement,
une ¢tuce détaillée de v dans le graphite non irredié en fonction de son
histoire thermi-cue antérieure sers nécessaire.

La fir. 2 est 1'histoire d'une ruérison A diftérentes températures
suivie par ,2 et v .

La fize 3 compare les courtss de suérison de deux baguettes irnézalement

.i
irredides subiceant les mBres réchauffares, La fi-. 4 donne, pour ces nm8mes

~

échantillons, le rargrort @ 77° 2 293% .

Ly fice § monire la ruciiscr otservée yar la vitesse du son dans un
gobartillorn irradié % 2,2 . 101° y 1z neere étant foite sars scrtir 1'cchan-
+illor du four dont 1= temrdrature croissait & reu urés linésirement dans le
tours, dusgu'® 4000 en 5H noures.

-5 -



13. cntarpretaticn de gt se thermigue diitese

La fige 6 représente 1'snalyse thermique différentielle, clest & dire
la ditfirence de tempérai.re -ntre deux échuntillons de m8mes dimensions, 1'un
ire .0 3 2 . 4048, 1'autre non irradié, et réchauftés jusqu'd 475°C dans une
m8re enceinte en atmosphire dtazote.

Apres avoir obtenu la courie en tragit plein, par chauffage jusqu'd 4759,
nous avons lauis:€ refroidir le four, puis, sans rien modifier au montage, rcuc
avons fait subir % {'enusewble le mBme cycle thermigue (courbe en pointillé). La
comparaison de ces deux courbes mortre Ao ¢ hosses correspondant & un dégagement
de chaleur dane le praphite irradiss. 1tune vers 425°, 1'autre autowr de 225° .
Dane la deuxicme expérience le grapnite irradié est zuéri guant aux centres qui
disparaissent au descous de 4759, et les différencec de température ertre les
deux échantillons indiquent simplement 1'imperfection du montage.

Ayant déterminé gpproximativement la fuite *thermigue entre le zraphite et
1tenceinte (constante de temps 2 de 1'ordre de cing minutes), nous relevons sur
la fig. 6 1a durée moyenne t de chacue "bosse d'exothermie" et 1'écart moyen de
température ATqui la marifeste. Remrlacart 1'intd rale exacte par la surface
d'un rectangle, la quantité de chaleur A @ qui provoque une bosse est donnée
par : t

A ~ MC x AT x -
pt p >

M étant la masse de 1'échantillon. 3 4
Ainsi { U, variatior de 1'érergie interne par cm’, vaut environ 4 Q "

soit 0,5 cal/cm3 pour le phénoméne voisin de 125°C, |
et 0,3 cal/cmd pour la guérison qui s'effectus. vers 425°C.

Ces valeurs rcus dornrent en rrircipe les produits hiwi et AN des nombres
de certres par l'énergie que libere leur annihilatione

En_survosant wy =3 eV (12), soit 5 10-12 ergs on trouve nynvg . 4048

centres/cm’.

Chague cm’ de cet échantillon n'avait regu que 3 . 4048 neutrons ther-
miques, soit au maximum 6 . 4017 neutrons rapides dont 6 . 106 oy plus avaient
cogné un atome de carbone. Aprés 1'importance de 1'altération du module d'Young,
c'est une deuxiéme indication qu'un choc primaire peut modifier les positions
moy2nnes de nombreux atomes.

lious procedons actuellement & des applications plus précises de cette
méthode sur des échantillons plus irradiés du m@me graphite et de graphite naturel
et nous étendrons le domaire de température jusqu'ad 800° au moins, température i
laguelle la résistivité se met & croftre de nouveau (fig. 2 et 3).

14. Anglyses des courbes de guérison

En se rercrtant aux figures 2, 3 et 5, on constate gu'd pertir de 420°
« décroft rapidement et v lentement mais nettement ; & 220° clest le contraire
gqui se prcduite

Continuant & parler en termes de "centres" nous avons cherché & préciser
la cinétique de la disparition de ces deux especes de centres : la premiere qui
disparait avec une vitesse mesurable gutour de 420° et agzit begucoup sur la
résistivité et peu sur la vitesse du son ; la seconde disparaissant i 22C° et
agissant fortement sur v et peu sur ..

Si on suppose que les centres disparaissent suivant la l1oi différentielle

dn

-~ = K (T) £(n) t €tant le temps €* T la température,
dt _w
et que K(T) es> 1. . roiuit d'ure fonction e KT par une fouction \f(T)

- S S W G S D u o G e e o . e A o T T S R D S i U S Gy e S . G A . - o S T ———— S S G I W e D P TS O G S D W - — -

(12) la chaleur de vapcrisetion du carbone (graphite) est de 6,5 eV environe
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qui varie peu avec la température en comparaison de l'expcnentielle, la se le
quantité gue nous avons pu calculer & partir de nos courbes ~(t) et v(t)
est l'eénergie W .

En effet on ignore a priori la nature . £(n) et on ignore la correspon-
dance entre n et la variable mesurées Mais 81 on part de deux échantillons éga-
lement irraciés, or peut,avec les hypothises faites sur K(T), obtenir W en
comperant les tempe tq et to qu'il faut pour arriver, & deu: températures diffé-
rentes Ty et T2,au méme deord de ucriscr d'une nBme variable physique

’ : t
H ' %; - %.) = log e -E k étart 1s constante de Boltzmann
¥ i 2 to

Une autre méthode, en yratique moire précise, est de mesurer sur un seul échan-
tillon la variation de la pernte o de la courbe de guerison quand on passe
de T, 2 T :

12

\
E : 3.. - .1.'.. \ = loge ..2
k Ti T2 i mi

Aucune de ces ré€thodes appliquées entre 80° et 470° ne permet de définir correcte-
ment une énercie d*activaticen. On trouve peur W une gamme continue de valeurs allant
de 0,75 eV & 4,5 eV selon la tenpéreture & lacuelle on opére.

Au contraire, pour la zone de guériscun & vitesse mesuratble entre 240°¢ et
250°, on trouve par l'une ou l'autre méthode une valeur voisine de 2,1 €V .

Les valeurs expérimentales nécessaires ont €té obtenues de la fagon suivente:
une baguette irradiée & 4,6 . 1039 1 cw2 & été chauffée 20 heures & 460°, pour
éliminer les centres de la premi’re zone de guérison. Elle a ensuite €té coupée
en trois morceau. d'égalc longueur. Un des morcesux a €té chauffé & 242° pendant
des durées variables. Le deuxicme a été guéri & 232° pendant 400 minutes puis
chauffé & 254°, Le troisiéme a été guéri & 2549,

15, la vitesse du son a été mesurée, & 20°C, dans les intervalles des chauffes ;
les courtes des figures 7 et 8 revrésentent ces expériences.

La comparaisorn des vitesses au début des courtes II et III donne W = 2,46 eV ;
en comparant de mfme les courbes I et II, on trouve W = 2,02 eV ; la méthode du
changement de pente appliguée & la courbe II dorne W = 2,44 eV -

Nous avons pris la précaution de nous servir des trois morceaux d'une m8me
oaguette pour augmenter nos charces d'opérer sur trois échantillons identiques
avant et aprés irradistion.

En effet, des grarhites de progriétés ohysiques assez voicines avant irra-
diation, montrent parfois des différences profondes dans leur cinétique de guérison.

W

La fonction e kT intervenant dars K(T) étant ainsi “éfirie et valant
8 232°C environ 10~24, on peut tenter de chercher 1'ordre de la résction.

En eppelant v la vitesse du sor qu'on obtient par un réchauffage de
50 heures & 260° on peut poser
2 2
V—Vo n

—_— = o

2
S N

Les courtes de la figure T ne sont pas trés différentes de ccurbes d'équation

A} d \
I A 1 solutions de A /~y2
y Yo dt

1G. Indépendemment de toute théorie microscopique de ces effets, on peut faire les

-7~



Foeneln LB suivanles f

& 232° , sur le courbe II prise & l'origine

dn/d , - -
At 45, 4070 67
. - ' s . dn/dt
(La mesure de la viteese de gpérimor n'est matériellement possible que si
eet compris entre 10~% et 407" §-1) _ v n
d -t
a) Supposons E% =« K{T)n , avec K(T) = ¢ (T) e ﬂ, cela nous

dorne & 232°

y (1) . 0% 1,5, 107

$(1) ~ 1,5. 1016 51
valeur un peu élevée pour un facteur de fréquence "normalement" voisin de 1.013 .
I1 faut alors admettre gqu'un acte élémentaire que l'on peut supposer
exothermique, déclerche la guérison que l'on ggit exothermique dtun grand
nombre de centres, ou renoncer & une 1lci du premier ordre.
b) Surposons == = = I((T)n2 » on & alors une gutre interprétation de la va-
leur expérimentale :
dn/dt - - K(T)n y
n -
20 kT

Er supposant n 407" on trouve 4 (T) e

w (T) ~ 4,5. 807

Une loi de dispgrition du 2éme ordre peut s'interpréter en termes de
rencentres de deux tyves de centres mais 13 encore une théorie microscopique
nous mentue pour pouvoir juzer si cette valeur de b 1 (T) est acceptable.

o 1)5 . 10-29
4

Fcur le vrobleme évocué plus haut de savoir si 1l'effet de saturation
cbserve au voisinage de la température ordinaire sur la vitesse du son pour
des doses de 1'ordre de 5 . 1019 est d8 2 1a guérison thermique, on peut
conclure par la négative.

17 FLUORURE DE LITHIUM (43)

Des poudres et des monocristgux de LiF ont €té exposés mux neutrons ther-
miques & des dcses allant de 5 . 1016 a 10"9 n/cm2 (14).

- —— > - 4 T~ . - - —— " ———— - - — —— -

(43) Avec la collaboration de Mlle M. GANCE, Service de Protection contre les
Radigtions, Commissariat & 1'snergie Atomique.

(44) Le comparaison de nos résultats avec ceux de BIMEX et STURM (45) et de
K=ATING (46), semble indijuer que nos évaluations de flux sont deux & trois
fois supérieures & celles de ces auteurs. Cette discordance fait 1'objet
d'études.

(45) 3IXD=X D. et STURM W.J. - bguivelience of X rgy lattice paraneters gnd
de.sity car-es in neutrcs . rrgdigted LiF - Phys. Rev. 96 , 4519 (1954)

(40) KEATIIG D.T. - Effect of neutron irradigtion on LiF - Phys. Rev. 97
\

832 (4955).
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I - Variation du paramétre 8 in
L'ét.d= aux rayons X , sur pouare et cristaux, a permis de mettre en
évidence 3 stades dans l'évolution en cours dfirradiation

a) jusqu'a environ 3 . 1017 n/cm2, le réseau se dilate de fagon
sensiblement proportionnelle & la dose et sans distorsion détectable. La lar-
geur du pouvoir réflecteur ("rocking curve") reste inférieure 2 0,7'[? QJ ’
valeur comparable & la largeur instrumentale du spectrométre & double cristal
utilisd. L'accroissement maximum du paramétre agy atteint

fi? = 3,7 2 0,4 40 ?

b) de 3 . 1047 4 2, 1048 n/cmz, le pouvoir réflecteur sfa alyse en
une raie non élargie qui se détache sur un socle élargi, €issymétrique et
déplacé du c8té des grands angles, de largeur & mi-hauteur A peu prés constante
(20'). Ltintensité de ce socle augmente avec la dose. Dans les clichés de
poudre seuls ont été pointés les centres de gravité de l'ensemble raie fine
plus sozle élargi. Ils indiquent une contraction par rapport au stade de dila-
tation maximum atteint antérieurement ; on a

;A--: = (6 +4) 10'4 pour la dose de 1..1.0"8 n/cm2
c) Pour des doses encore supérieures, les raies élargies deviennent
sensiblement symétriques et la dilatation diminue encore :

pour 7 10"8 n/cm2: _aA_e; = (0,5 # 2) 1074
0

D'aprés ce schéma, les résultats de BINDER et STURM (45) correspondraient
au premier stade d'irradiation, et ceux rapportés par KEATING (46) pour une dose
de 7.1017, au troisieme, avec une réserve pour la faiblesse de la dilatation
indiquée par cet auteur.

II - Guérison thermigue
Au cours de la guérison thermique, le pouvoir réflecteur retrouve pro-

gressivement 8a finesse initiale : le cristal entiérement guéri par traitement
entre 470 et 500°C est aussi parfait qu'avant irradiation. Il n'y a aucune
trace de polygonisation des échantillons étudiés. Notons que pour des doses de
3 . 4047 & 1018 n/ cm? (zone b ci-dessus) le recuit A 350° améne d'abord la
fusion du pic et de son socle en une raie élargie ; avant de ramener la raie
& son aspect primitif, les diagrammes de poudre mettent en évidence deux stades
de guérison. Le premier est sensible dés 450°C . Sans évolution de la couleur
(cf. infra) on assiste & la restauration ¢u réseau accompagnée d'une cortraction
repide. Pour des doses supérieures & 3.4047 n/cm? le paramétre devient inférieur
& celul du produit initial, sans qu'il semble y avoir de relation entre le taux
d'irradistion et la contraction observée. Pour une dose de 2.4018 n/cm? , nous -
avons noté

A2 = (2,5+1) 207

8o
IL.e second stade de guerison ne se manifeste qu'pu-dessus de 2°0°. Le parametre
cristallin revient & sa valeur iritisle 2 mieux que 0,5 . 104 avec disparition
de la coloration (cf. infra).
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20.

II1 -~ Interprétgt.ons

Pour ‘e® doges inférieures & 2 ou 5 . 1017 le mécanisme prépondérant
de la guéricorn paraft 8tre l'annihilation mutuelle des lacunes et des intersti-
tiels.

Aux doses supérieures, les phénoménes semblent plus complexes. On peut
attribuer la contraction du réseau A une coalescence d'interstitiels, les
distorsions étant liées au gradient de concentration de ceux~ci autour des
centres de ocoalescence. Le guérison au-dessous de 350° correspond A la coales-
cence totale de ce type de défauts ponctuels et disparition consécutive de tout
gradient. La contraction du réseau & ce s*tade est attribuée aux lacunes qui
restent dispersées dans le cristal, un certain nombre d'entre elles ayant pu
déjA disparaitre par amwihnilation mutuelle avec les interstitiels en cours de
rassemblement. Le dernier stade de guérison caractérisé par le retour au para-
métre initial doit comporter des mécanismes plus compliqués faisant disparaltre
simultarément des agrégats et des lacunes et pourrait présenter des analogies
avec le phénoméne de régression dans les allisses A durcissement structurale

Cette interprétatior est conciliable avec les résultats de l'étude
de la diffusion centrale des RX effectude sur nos echantillons par GUINIER et
LAMBERT (47).

IV - Effets divers

le fluorure de lithium se colore par irradiation. Lea couleurs obtenues
semblent liées gux dimensions cristallines, les particules de plus de 50 p se
comportant comme les monocristaux de grande taille, qui prennent une couleur
rouge pure de plus en plus intense. Au—aessus de 2 . 4017 n/ca? 1a densité
optique des monocristaux de 0,3 mm d'epaisseur atteint 5 dans tout le domaine
de longueurs d'onde de 0,2 & 30 p , ce qui rend toute mesure impossibles

Pour des doses égales ou supérieures & 1018, 1e traitement thermique
au-dessous de 350°C n'a sucun effet détectable sur la couleur. Aux températures
supérieures, les échantillons évoluent &travers une gamme de couleurs Ae violet
3 jaune-vert non rencontrées en cours d'irradiation. Chaque coloration péraft
propre & un domaine de tempérsture, et la guérison totale n'est ortenue qu'au-
dessus de 470 ou 480°7 .

11 convient de noter également que les échentillons irradiés non
recuits présentent un pouvoir oxydant mis en éviderce par libération d'iode
avres nise en solution en vrésence de nitrate d'Alwrinium. Ce pouvoir oxydant
semble disparaftre dans le rremier stade de guériscn.

La réscrance varamagnétique n'a permis de pettre en évidence aucun
paramagnétisme de g = 2 qui agurait ru 8tre 1ié A la r»ésence de centres F .
Ceci n'a rien d'étonnant, les irrszdiations syant lieu sans refroidissement
alers cue %a puissance libérée sous un flux de 1012 n/cm? est de 1'ordre de
2 watts/cr

(17) GUINIER et LAMERY - communication personnelle.
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