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CHAPITRE |

GENERALITES SUR LA DIFFUSION DES NEUTRONS
SECTIONS  EFFICACES

L'objet de notre travail est 1'étude des fluctuations locales de 1'aimantation dans le f2r, au voisinage
de la température de Curie, Cette étude a été faite par diffusion des neutrons thermiques.

Rappelons que les neutrons issus des piles A neutrons thermiques ont des vitesses réparties dans
un spectre de Maxwell dont la température est celle du modérateur, c'est-a-dire de 1'ordre de 300° K,
la vitesse la plus probable est de 2 200 m/s, ce qui correspond a une énergie de 2,5.10°? eV. Les flux
que 1'on obtient couramment sont de 1'ordrza de 10” A 10’ neutrons par cn? et par seconde, 2 l'intérieur
de la pile.

Les longueurs d'onde des neutrons thermiques sont du méme ordre de grandeur que les distances
interatomiques. Les neutrons permettent donc d'effectuer des études cristallographiques comme les
rayons X,

Il existe deux différences importantes entre les études effectuées au moyen des neutrons et au moyen
des rayons X, qui permettent aux neutrons de fournir des renseignements que les rayons X sont incapa-
bles de fournir.

A - Le neutron posséde un moment magnétique de 1, 91 magnéton nucléaire.

Il interagit de ce fait avec les moments magnétiques dans les substances magnétiques. Le¢s sections
efficaces de diffusion magnétique des neutrons thermiques sont du méme ordre de grandeur que les sec-
tions efficaces nucléaires. Pour 1l'ion ferrique par exemple, dont le spin est de 5/2, la section efficace
par ion et par stéradian pour un angle de diffusion nul est de :

% = 1, 7 barn/ stéradian pour un ion isolé

La méme quantité pour la diffusion nucléaire par noyau de fer est :

g%= 1 barn/ stéradian

On peut donc effectuer des études sur les substances magnétiques i 1'aide des neutrons, par exem-
ple déterminer des structures magnétiques.

B - Contrairement aux Eotons. le neutron a une masse non nulle,

A longueur d'onde égale, 1l'énergie des neutrons est bien inférieure A celle des rayons X. Un neu-
tronde 1, 8A aune énergiede 2,5.10°? eV, un photon X de méme longueur d'onde a une énergie de 7 keV.
Lesneutrons permettent de ce fait de mesurer les niveaux d'énergie des solides. En effet, des neutrons
oudes rayons X peuvent étre diffusés avec changement d'énergie, ils peuvent soit perdre de 1'énergie en
excitant un niveau d'énergie, soit en gagner en empruntant de 1'énergie au diffuseur. Les changements
relatifs d'énergie des neutrons sont importants donc mesurables, dans le cas de la diffusion inélastique



des rayons X au contraire les changements relatifs d'énergie sont trop fajbles pour étre mesurés, Pour
que les changements d'énergie de radiations électromagnétiques soient mesurables, il faut utiliser des
radiations d'énergie bien inférieure, dans le domaine du visible. Mais alors les longueurs d'onde sont
si grandes que le vecteur d'onde associé a cette énergie est pratiquement nul, et les renseignements obte-
nus sont plus limités, '

Dans notre travail, nous avons exploité ces deux propriétés des neutrons.

SECTIONS EFFICACES.

Lorsque l'on veut calculer la section efficace de diffusion des neutrons par un ensemble d'unités
diffusantes, par exemple des noyaux ou des spins, deux problémes se posent,

Le premier est de savoir comment diffuse une unité isolée de l'ensemble. Ce probléme n'est pas
toujoursaisé. Dansle casd'un spin, ila été résolu par Halpern et Johnson qui ont montré quelles interac-
tions on doit considérer entre 1'ion magnétique et le neutron [1],

Le deuxidme probléme est le calcul de 1'intensité totale diffusée. L'onde totale diffusée par l'en-
semble est 1a superposition des ondes diffusées par les différentes unités. Il peut apparaftre des termes
d'interférence yui, dans certains cas, annulent la section efficace de diffusion,

On peut effectuer le calcul de 1'amplitude de 1'onde totale diffusée si on connaft le comportement
individuel des unités difiusantes. C'est le cas par exemple dans les solides ol 1'on peut décrire les mou-
vements des noyaux diffuseurs comme superpositions d'ondes planes. Maig il est des cas ol il n'en est
pas ainsi etoli1'on connaft seulement un comportement statistique des unités diffusantes. C'est le cas par
exemple, des liquides ol 1'on peut seulement définir des probabilités de présence des noyaux diffuseurs.

Van Hove a développé un formalisme qui permet de calculer la section efficace de diffusion des
neutronsa partir de prop.-iétés statistiques. Il introduit une fonction de corrélation de paires, dépendant
du temps [ 2, 3].

Nous narlerons de la théorie de Van Hove dans le cas de la diffusion des neutrons par un ersemble
d'atomes .nagnétiques. On suppose le moment orbital bloqué et les neutrons incidents non polarisés.

Van Hove transforme la formule donnée par Halpern et Johnson en introduisant la fonction de cor-
rélation L£3 (t) entre deux spins.

ri®=<§ @8, ®>

>
y:(t) est le produit scalaire d'un spin de référence & l'instant O et d'un spin situé & une distance R du
i 1tH

% 2

premier et considéré a 1'instant t, S est un opérateur. La notation S(t) signifie : e SeV , Hest 1'ha-

miltonien du systéme.

Le symbole <A > signifie que 1'on prend la valeur moyenne de l'opérateur A.

La section efficace différentielle
fusés est égale 4 :

2
_'_ddg:, par unité d'angle solide et unité d'énergie des neutrons dif-

d? 2\? ' .
e =(n'xgg€1) e % toar 2y fer FH-my e o

dans laquelle :

g = 1,91 estle moment magnétique du neutron, mesuré en magnétons nucléaires ;
e’/m,? le rayon classique de 1'électron ;

e 1'énergie des neutrons diffusés, k'leur vecteur d'onde ;

' le vecteur d'onde des neutrons incidents ;

R=K-Kk le vecteur diffusion, K = [Kj ;

he le changement d'énergie des neutrons lors de la diffusion ;
f (K) le facteur de forme, égal d 1 pour K = 0.

La somme 2-‘ est étendue A tous les atomes magnétiques du réseau.

I.a section efficace différentielle est proportionnelle a la transformée de Fourier & 4 dimensions
de la fonction de corrélation.




Remar ~ues.

1) Conditions pour que la diffusion soit élastique.
On constate sur cette formule que 8i la fonction ue corrélation ne dépend pas du temps, l'intégration
par rapport au temps donne une fonction §(«), la diffusion est purement élastique.

Un ensemble rigide de spins diffuse élastiquement les neutrons. L'existence de changements d'é-
nergie est liée 4 une évolution dans le temps de la fonction de corrélation.

2) Section efficace intégrée sur les énergies finales.
Dans le cas ol les changements d'énergie sont trés petits devant 1'énergie initiale des neutrons,
K a une valeur unique pour chaque direction de diffusion g,indépendante des changements d'énergie :

La section efficace intégrée par rapport aux énergies des neutrons diffusés est alors égale A :

do * 42 2\2 \ LR
Q =./ deag de =(5£c2) %[f(K)]2 2‘3 e " " rs(0)

Elle ne dépend que de la fonction de corrélation instantanée.

Dans ce chapitre, nous utiliserons cette formule. Elle permet de se rendre compte de 1'allure qua-
litative de la distribution angulaire des neutrons par des arguments trés simples. En cas d'application
numérique, i1 faut naturellement s'assurer la validité de 1'hypothese faite.

DIFFUSION CRITIQUE,

Auvoisinage de la température de Curie d'un corps ferromagnétique, il existe des fluctaations lo-
cale d'aimantation, ainsi que 1'a montré Néel [4].

Ces fluctuations sont responsables d'une augmentation de la section efficace de diffusion des neu-
trons lents, quand la température est voisine de la température de Curie.

Ce phénomene a été découvert expérimentalement par Palevsky-Hughes [5] dans le fer et Squires
[6] dansle fer et le nickel. Il a été expliqué par Van Hove qui 1'a appelé diffusion critique, par analogie
avecl'opalescence critique de la lumi2re par les fluides au point critique. Les fluctuations d'aimantation
jouent le méme roéle que les fluctuations de densité dans les fluides.

Le formalisme de Van Hove est trés bien adapté dans ce cas puisque nous ne connaissons que des
propriétés macroscopiques du systéme des pins.

Considérons une région du cristal contenant un grandnombre de spins N. Soit M le moment magné-
tique total de cette région :

>

2 b 2
<M‘> =« <M> =3k TxN

ou X est la susceptibilité par spin.

A la température de Curie, la susceptibilité est infinie, les fluctuations sont donc également infi-
nies. La section efficace de diffusion est maximum a la température de Curie,.

Allure de la diffusion critique.

A latempérature de Curie, un spin donné étend son influence sur des voisins méme treés éloignés,
il existe dans le cristal des "amas", c'est-a-dire des régions dans lesquelles les spins sont alignés, de
dimensions grandes devant les distances atomiques. La fonction de corrélation y: (o) décroit lentement
vers 0 quand la distance R augmente,

D'aprés les propriétés des transformées de Fourier, la section efficace est alors importante pour
les petits angles de diffusion et vers les noeuds du réseau réciproque.

A la température de Curie, la d.ffusion est concentrée vers l'avant et vers les pics de Bragg.

Lorsque la température augmente, la fonction de corrélation décroit de plus en plus rapidement
vers 0, Un spin n'influence que ses voisins de plus en plus proches.

Dans la limite des hautes températures, iln'ya plus de corrélation instantanée entre deux spins
différents. La fonction de corrélation rp {0) se réduit & une fonction S(S + 1} 5(R).

S
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Au facteur de forme prés, la diffusion paramagnétique ¢st donc isotrope.

Lorsque la température augmente 3 partir de la température de Curie, la diffusion qui était con-
centrée autour de certaines directions de l'espace se répartit dans des régions de plus en plus larges
Jusqu'a devenir isotrope.

Section efficace,
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La sommation par rapport 2 R introduit une fonction 2* P - 2::),-? est un vecteur du réseau

réciproque,
z 2 s A R
% ;(f;:_) [fS,K)] 2: f y*(o)e'”"'"" a8

v, est le volume occupé par un atome magnétique.

(1] X

Sion opere sur un corps polycristallin, il faut moyenner sur toutes les directions du vecteur R par
rapport aux axes du réseau réciproque.

Forme asymptotique de la fonction de corrélation.
Van Hove a montré qua pour les grandes distances, la fonction de corrélation instantanée était re-
présentée par la formule :

_ v, 5(S+1) e 1
Y.(o)- 2 der? )3
1

Cette formule est valable au voisinage de la température de Curie.

T_-'l_"_l" << 1
[4
r, alesdimensions d'une longueur et K, del'inverse d'une longueur ; r, et X, permettent de calculer res-

pectivement 1'intensité et la portée des corrélations .

Cette formule est analogue 3 la formule donnée par Ornstein et Zernike pour la fonction de distri-
bution de paires pour les fluides prés du point critique (7].

Si on remplace la fonction de corrélation par cette expression dans la formule donnant la section
efficace, on trouve :

»

do_2 (ge\'sE+1) Y 1
3 r,? u ]R-Zw?lz«f xlz

Remarques sur les parametres K, et r,. Les paramdtres K, et r, sont liés par la relation :

X
X rys=-—2
®n) =
n2
dans laquelle x | est la susceptibilité d'un atome isolé, (x, = 3T " est le moment magnétique de 1'ato-
me), x ia susceptibilité effective par atome.

On peut démontrer cette relation en écrivant l'expression du moment magnétique total :
ﬁ =2 g 2[ gi
6



p est le magnéton de Bohr,

On calcule alors :
<M> - <B1>? =N4B? 2, v, (0)= 3k Tx
R R
On remplace la sommation par une intégration et Ya (o) par son expression asympiotique et on trouve la

relation donnée (1).

A latempérature de Curie, la fonction de corrélation s'étend trés loin dans l'espace, le parametre
K, est nul,

Le parameétre r, au contraire varie peu avec la température. L'étude de la forction v} (0) a été ef-
fectuée par De Gennes [ 8], et Elliott-Marstall [8]qui ont calculé les parametres , et r;.

Ces calculs ont été effectués dans l'approximation du champ moléculaire par De Gennes, par la
méthode de Bethe-Peierls pour des spins classiques par De Gennes et pour des spins 1/2 et 1 par Elliott-
Marshall.

Les résultats de ces calculs sont peu différents.

Avec l'approximation du champ moléculaire, De Gennes trouve :

6

b est la distance entre voisins magnétiques.
Dang cette approximation, r, est indépendant de la température. L'approximation de Bethe donne pour
(rzl)T dans le cas des spins classiques :

<

b? z -1
2 S o e—
v % z=2

z est le nombre des voising magnétiques.

Evolution dans le temps de la fonction de corrélation.
Van Hove a suggéré qu'une fluctuation d'aimantation évolue dans le temps suivant une équation de
diffusion :

M
—-t-' = szlvl

2
Une onde plane d'aimantation de vecteur d'onde K décroit suivant une loi en e®* . Le paramétreA varie

avec la température. La formule donnant la section efficace différentielle g est alors :

dade
die 2y 2 S5(5+1) 29 1 A li.( - 2'?Jf
Sade - (ﬁ-’) 3+h —rlz—' [{(K))] )4_: I?(i'z"?lz"'xlz w?+ Azlﬁ - 2!?'4

Ala température de Curie, Van Hove et De Gennes ont montré que le temps de relaxation des fluctuations
est infini. La diffusion est alors élastique.

De Gennes a calculé les valeurs du parameéetre A qui intervient dans 1'équation de diffusion. Il a
montré que les temps de relaxation sont grands donc la diffusion faiblement inélastique { 8],

La section efficace est une fonction de 1'énergie des neutrons diffusés, elle varie de la fagon re-
présentée dans la figure ci-apreés.

Le maximum de la courbe correspond & un changement d'énergie nul, Pour un petit angle de diffusion 0,
1'or dJonnée A mi-hauteur de cette courbe correspond & un changement d'énergie approximativement égal A :

(1) Cette démonstration implique deax approximations. De Gennes a montré que ceite relation est rigourcuse.

7
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Dansle casde la diffusion par le fer, pour des neu-
trois incidents de 4.10°% eV, une température supérieure
de 50°C A la température de Curie, et un angle de diffusion
d: 3°, cette quantité variede 2, 10" 2 10"* eV suivant I'hy-
yothése faite dans le calcul de A,

Les changements d'énergie prévus sont donc trés
faibles et difficiles & détecter.

= Le but de notre travail éiait 1'étude de la fonction
de corrélation entre les spinsg Y (t) dans le fer au voisi-
Energie des neutrons diffusés nage de la température de Curie,

Nous avong étudié la dépendance spatiale de la fonc-
tion de corrélation et scn évolution dans le temps.

Le choix du fer s'explique aisément. C'est un métal usuel, facile & obtenir dans un état de pureté
suffisant. Le moment magnétique par atome est élevé, 2,2 magnétons de Bohr. La section efficace de
diffusion magnétique qui varie comme S(S + 1) est donc importante.

Le choix du fer a un autre intérét. On sait que les électrons porteurs de magnétisme dans les mé-
taux sont considérés suivant deux modeles :

- le modéle de Heisenberg, non polaire,

Dans ce modéle, on suppose qu'iln'existe pas de configurations dans laquelle le nombre d'électrons
magnétiques par cellule de Wigner-Seitz est plus grand que le nombre moyen d'électrons magnétiques
par atome. Le ferromagnétisme provient alors de 1'échange entre l¢ atomes.

- le modéle des bandes de Stoner, polaire.

Dans ce modéle, les électrons magnétiques sont itinérants et participent & 1la conduction. Le fer-
romagnétisme provient alors de 1'échange intra-atomique.

Les mécanismes de relaxation sont diffévents dans ces deux modéles. L'étude expérimentale de
cette relaxation est alors intéressante pour la compréhension du magnétieme des métaux.

Les expériences ont été effectuées au moyen des neutrons issus de la pile & eau lourde EL2 de
Saclay.
REMARQUE 1.

Si la température reste voisine de la température de Curie, nous avons vu que la diffusion est con-
centrée vers l'avant et les pics de Bragg.

1 . .
R -2+7 |'+K,' décroit rapi
dement lorsque le vecteur diffusion s'écarte du vecteur 2 »¥ correspondant. Autour de chaque pic de Bragg,

Mathématiquement, ceci signifie que K, est petit et que chaque terme

la contribution des termes autres que le terme — =T, correspondant & ce pic de Bragg est
négligeable. IK - 2031+,

Dans nos expériences, nous avons utilisé de petits angles de diffusion, nous négligeons alors tous
les termes en :

1 *
K -2eil+g (FFO)

Cette approximation est légitime car nous sommes restés au Tnnage de la température de Curie
T - T.| <, 80° C etla valeur maximum du vecteur diffasion est 0, 17 (A)~! ce qui est bien inférieur A la va-
leur 3,1 (A)“ qui correspond au premier pic de Bragg.

Donc par la suite nous écrirons la formule de Van Hove sous la forme

fo (g} 2 SE+nK 1 WK
dade \m,c? 3vh TPk K+K &K




étant entendu que cette formule n'est applicable qu'aux petits angles de diffusion.
Nous avons posé {(K) = 1, puisque K est petit.

REMARQUE 11,

On sait qu'on peut cas»ctériser 1'énergie d'un neutron par son énergie, sa vitesse, sa longueur
d‘onde, son vecteurd‘onde, ouleten:paqu'il met A parcourir une distance donnée qu'on appelle son temps
de vol. Nous donnons ici quelques relation: @entre ces quaitités (dans le cas non relativiste).

E énergie ; & vecteur d'onde ; ) longueur d'onde ; t teug= de vol.

h? 2«

= 2 E w—
E 2m k2, k=3
t = 253\ (sitest mesuré enus/m et A en A)
E=§% (8itest mesuré enus/m et E eneV)

Ainsiunneutron dont1'énergieest 2,5.10-2 eV a une vitesse égale 3 2 200 m/s, une longueur d'onde
de 1,8 A, un vecteur d'onde de 3,5 (A)" et un temps de vol de 457 us/m.



CHAPITRE I
ETUDE DE LA DEPENDANCE SPATIALE
DE LA FONCTION DE CORRELATION

Dans toute cette étude, nous négligeons la variation de 1a fonction de corrélation avec le temps ;
nous supposons qu'a toutes les températures étudiées, le temps de relaxation des fluctuations d'aiman-
tation est infiniment long, donc la diffusion parfaitement élastique. L'effet de l'existence de changements
d'énergie dans la diffusion s'introduit comme une correction que nous pouvons effectuer, puisque nous
avons, dans une deuxidme série d'expériences, mesuré ces changements d'énergie.

Si on suppose la diffusion parfaitement élastique, la formule de Van Hove devient :

da_C 1
d2 " r? K +k}
2 [ get\? 2 4x’¢’
c=={LE5) ss+1), K
3(m°c) ( ) A?

ou © est 1'angle de diffusion supposé petit.
L'étude de la section efficace différentielle g—;permet la iétermination des parametres K, et r, qui
définissent le comportement spatial de la fonction de corrélation.

Cette étude de %;—peut se faire :
- soiten envoyant sur 1'échantillon de fer des r.eutrons de longueur d'onde fixe et en étudiant
la distribution angulaire des neutrons diffusés. On fait alors varier K en faisant varier 0.
Cette mé&thode est celle utilisée par Wilkinson-Shull-Gersh (10, 117 ;
- soit en étudiant la section efficace de diffusion 2 un angle constant pour différentes longueurs
d'onde des neutrons. On fait alors varier K par l'intermédiaire de A. Nous avons utilisé
cette méthode dans nos expériences [12°.

Comme l'angle de diffusion reste fixe pendant nos mesures, nous remplacerons par la suite le
do "
symboleaz paro-,
Principes de nos expériences.
Un faisceau pulsé de neutrons de diverses vitesses comprises entre J et y, tombe sur un échantil-
ion de fer chauffé A des températures voisines de la température de Curie.

Les neutrons sont diffusés par le fer 2 un petit angle fixe. On étudie par une méthode de temps de
vol l'intensité des neutrons diffusés, en fonction de leur longueur d'onde,

i) Etude i la température de Curie,

. . C a
A la température de Curie, la théorie prévoit que K, = 0. La section efficace estalors 09=—24'2 e
0
1

Elle est proportionnelle au carré de la longueur d'onde. Nous l'avons vérifié en étudiant 1'intensité des
neutrons diffusés en fonction de la longueur d'onde, ramenée 3 un néme nombre de neutrons incidents .

D'autre part, la me sure de la valeur absolue de la section efficace permet la détermination de (r
Nous avons fait une détermination de ce parametre,

I)Tc *
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2) Etude 4 une température T voigine de T, ,

0., C 1

o 2

rk K+ K/
Lamesure de la section efficace A différentes longueurs d'onde permet de vérifier cette loi de va-

riation avec la longueur d'onde et de déterminer les parametres K, et r; qui interviennent dans la formule
Nous n'avons pas procédé cependant exactement de cette fagon,

En effet, la mesure de la valeur absolue de la section efficace est asgsez imprécise., Par coitre,
nous pouvons déterminer avec une trés bonne précision les variations relatives de la section efficace avec
la longueur d'oade ou avec la température, Il est donc préférable d'utiliser, dans la mesure du possible,
des variations relatives,

Nous pouvons déterminer ainsi :

- la valeur de (K.)
- la variation reiatwe de r, avec la température.

Formonsen effet, le rapport des intensités des neutrons de longueur d'onde A donnée, diffusés pen-
dant le méme temps A la température de Curie et & une température T.

2 2
L) o ) (Dp o, K

L) #m (), | 47¢

Ce rapport a une variation linéaire en fonction du carré de la longueur d'onde. Nous 1l'avons vérifié.

L'ordonnée a 1'origine de la droite représentant cette variation est égale a (r7) /(r?) et la pente de
cette droite permet de déterminer la valeur deK, a la température T.

Nous évitons donc d'introduire dans la mesure de ces deux quantités l'erreur sur la mesure de la
valeur absolue de la section efficace.
DESCRIPTION DE L'APPAREILLAGE EXPERIMENTAL.
Schéma général (fig. 1).

Un faisceau pulsé de neutrons issus d'un spectromeétre mécanique tombe sur un échantillon de fer

chauffé. Les neutrons diffusés par le fer A un angle de quelques degrés sont détectés dans un ensemble
de compteurs.

Compteurs & BF 3,

Fitre Diphragme
Colimateur mecanigue de BgC

Protection
Bg C v+ peraffine

Protection

Reducteur
de vitesses

Fig.1 - Schéma général du dispositif expérimental.
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Un systéme él° ~tronique permet de mesurer le nombre de neutrons ayant un temps de vol donné,
c'est-a-dire de mesurser 1l'intensité des neutrons diffusés en fonction de leur longueur d'onde.

A - Description du spectrométre 4 temps de voi,

Principe de la spectrométrie A temps de vol,

Un fajsceau collimaté de neutrons tombe sur la partie périphérique d'une roue tournante faite d'un
matériau absorbant les neutrons. La partie périphérique de la roue est percée d'une fente. Les neutrons
ne peuvent donc traverser la roue qu'au moment ol la fente passe A 1'endroit du faisceau. L'instant de
passage de la fente mobile devant le faisceau est repéré par un signal optique. On laisse aux neutrons
une base de parcours suffisante pour que, partis tous de la fente au méme instant; ils arrivent sur le dé-
tecteur i des instants différents suivant leur vitesse, Un sélecteur en temps classe les neutrons dans des
canaux correspondant aux divers temps de vol.

Description de la partie mécanique. [13],
Sa conception est due 3 Monsieur Netter.

Larouea 1 m de diametre ; elle est en acier, Elle porte une couronne périphérique faite d'un mé-
lange de carbure de bore et d'araldite polymérisée 3 froid. Ce mélange a l'avantage d'arréter tous les
neutrons dont 1'énergie est inférieure A environ 1 000 eV,

La roue tourne A une vitesse de 3 000 tours par minute. La roue porte un petit miroir sur le me-
me rayon que la fente. Lorsque la fente passe A l'endroit du faisceau, le miroir réfléchit un pinceau lu-
mineux dans un photomultiplicateur. On a donc un signal électrique A chaque passage de la fente devant
le faisceau.

Résolution,
L'émission des neutrons du spectrométre n'est pas instantanée, La roue laisse passer partiellement
le faisceau pendant un intervalle de temps i t.

L'intensité des neutrons émis en fonction du temps est la figure de résolution, Suivant les dimen-
sions comparées de la fente et du faisceau, on a différentes figures de résolution. Dans nos expériences,
la figure de résolution est un triangle dont la largeur 2 mi-hauteur est 100 p 8.

Filtre mécanique. [14]
Nous avons adjoint au spectrométre mécanique un dispositif qui élimine du faisceau les neutrons
dont la vitesse est supérieure a une valeur réglable v, .

Le filtre mécanique est composé d'un disque situé dans un plan frontal, A 80 cm en avant de laroue,
et tournant A une vitesse moitié de la vitesse de la roue. Ce disque porte deux secteurs de cadmium op-
posés par le sommet. Les neutrons qui rencontrent du cadmium sur leur trajet sont éliminés du fais-
ceau (1); parmi ceuxquitraversentle filtre, une fraction est absorbée par le bore de la roue. Finalement-
ne traversent 1'ensemble que ceux dont le temps de vol est supérieur A une valeur t_, donc la vitesse in-
férieure A une valeur v,. On choisit la valeur de v,, en réglant la position angulaire des secteurs de
cadmium,

B - Description du sélecteur en temps électronique 3 100 canaux.

Il est du & Messieurs Guillon et Thenard [15], avec la collaboration de Monsieur Katjard.

Le sélecteur élecwronique compte le nombre de neutrons dont le temps de vol est comprie entre
(n-1)tetnn,

v est la largeur d'un canal, (2)
n est un entier compris entre 1 et 100.

Le sélecteur fonctionne par cycles de durée 100 v, le départ de chaque cycle étant commandé par
1'impulsion qui repéere le passage cde la fente devant le faisceau.

Le sélecteur est composé essentiellement d'un ensemble de bascules. Une bascule est un systdme
susceptible de deux états d'équilibre a et b. Elle comprend trois bornes, 1, 2 et 3, Toute impulsion sur
la borne 1 fait passerla bascule 2 1'état a, toute impulsion sur la borne 2 fait passer la bascule a 1'état b
et fournit une impulsion sur la borne 3,

ercoceescecew - - -

(1) Rappelona que la sectior: efficace d'absorption des neutrons par le cadmium présente un maximum pour une énergie
desneutronsde 0, 176 eV, Cette section efficace est supérieured 1 000 barns pour des neutrons d'énergie inférieure
4 0,3 eV et décroit rapidement lorsque 1'énergie des neutrons croit au-deld de cette valeur. Une faible épaisseur
de cadmium arréte donc tous les neutrons d'énergie inférieure & quelques dixidmes d'eV.

(2) Dans notre appareil, v peut prendre des valeurs comprises entre 10 et 160 ys.
12



Anneau rapide.
L'anneau rapide
comprend 10 bascules

, dont les bornes sont re-
Genéroteur liéesentre elles de la fa-
d'impulsions ¢on indiquée dans la fi-
gure 2,

Signal de depert Toutes les bornes
o -~ — > 2 . 1 2 sont reliées 2 un gé-
1 nérateur d'impulsions de

-4 T H-HTP-HEP—vE— v R mE—m— I_}]ﬁ période .
Bote de commutation anneau repide A l'ingtant 0, une

’ ® " . . g des bascules que nous
appellerons bascule I est
al'état a, toutes les au-
tres A 1'état b.

L'arrivée autemps
vd'une impulsion du gé-
nérateur fait passer la
basculelal'étatb. L'im-
pulsion qui en résulte
sur laborne 3 de la bas-
cule Ifait passer la bas-
Fig.2 - Schéma du sélecteur en temps, cule suivante I1 A 1'état A,

L'arrivéede 1'im-
pulsion suivante du gé-
nérateur au temps 2+ fait passer la bascule III A 1'état a et la bascule II revient A 1'état b. etc.

Anneau lent.
C'2st un ensemble de bascules identique au précédent, mais les bornes 2 sont reliées 2 la borne 3
de la bascule X de 1'anneau rapide, borne qui fournit une impulsion de période 10T.

On peut donc repérer un canal par le numéro de la bascule de 1'anneau lent et le numéro de la bas-
cule de l'anneau rapide qui sont dars 1'état a.

Arrét et départ des cycles,

On arréte les anneaux apreés la fin d'un cycle : la borne 3 de la bascule X de l'anneau lent est re-
liée & un dispositif qui arréte le générateur d'impulsions et remet toutes les bascules a 1'état a chaque
fois que labascule X de 1'anneau lent revient & 1'état a. Le lancement des cycles est commandé par 1'im-
pulsion du photomulitiplicateur. Un signalen corrélationavec cette impulsion met en marche le générateur
4 impulsions et fait passer A 1'état b les bascules I des deux anneaux.

Comptage des neutrons.

Chaque neutron dont le temps de vol est situé A 1'iatérieur d'un canal donné, est compté sur un nu-
mérateur correspondant a4 ce canal. Le numérateur est attaqué par un systéme 2 triples coincidences ;
grice a ce systdme, un coup n'est enregistré dans un canal que lorsque les bascules de 1'anneau lent et
de 1'anneau rapide correspondant A ce canal sont dans 1'état a.

C - Faisceau de neutrons.

Les neutrons proviennent de la cuve contenant l'eau lourde de la pile 2 travers un collimateur
prismatique,

Le collimateur est en béton barytiné. Il a 250 cm de longueur. Le canal par lequel passent les neu-
trons a les dimensions suivantes : 110 x 50 mm sur la face du collimateur la plus proche de ‘a pile;
28 x 50 mm sur l'autre face.

De plus, un bloc de carbure fait d'un mélange de carbure de bore et d'araldite percé d'une fente de
15 x 50 mm limite les dimensijons du faisceau A 1'endroit de la roue du spectromatre mécanique.

D - Détecteurs.

Lesadétecteurs sont des compteurs proportionnels remplis de trifluorure de bore gazeux, sous une
pression de 660 mm de mercure.

Le boredes compteurs est enrichi & 95 pour cent en isotope de masse 10. Les neutrons y sont dé-



tectés grace i la réac-
tion B (n, a). L'énergle
90 libérée dans cette réac-
tion est 2,5 MeV, La
section efficace de B

80 pour cette réaction est
7 N 4 010 barns pour des
\\ neutrons de vitesse 2 200
N m/s, et elle est inver-
50 sement proportionnelle
NN 4 la vitesse des neu-

50\ — Efficscts en % » trons,

\ Les compteurs sont
40 cylindriques, leur paroi

est en laiton de 0, 5 mm
) d'épaisseur. Nous avons

utilisé un ensemble com-
pactde 8 compteurs. Les

20 neutrons les traversent
perpendiculairement 2

10 1'axe des cylindres.

0 Un tel ensemble

a une efficacité voisine

0% 2 3 456789072 2 3 4 567890 de 70 pour cent pour des

Enerqie en ev neutrons de quelques

de longueur d'onde. L'ef-
ficacité varie peu avec
Fig.3 - Efficacité calculée de l'ensemble des compteurs en fonction de 1'énergie 1'énergie des neutrons
des neutrons, (fig. 3).

Toutes les coques
des compteurs sont reliées entre elles et portées a
une haute tensionnégativede - 2 500 V. Les fils cen-
traux sont mise A la masse par l'int~rmédiaire d‘une
résistance de 50 k0. Les électrons libérés par 1'io-
nisation dans le fluorure de bore sont recueillis sur
ces fils centraux,

i
=30 Les impulsions ainsi produites sont transmises
a un pré-amplificateur, puis & un amplificateur a
bande passante de 2 méga-cycles. Elles sont ensuite
. discriminées, et analysées par le sélecteur en temps.
——

Les amplificateurs, discriminateurs, alimen-
tation haute tension et les échelles sont de type stan-

dard C.E.A.

E - Protection des compteurs.

Les compteurs doivent &tre soigneusement protégés des neutrons autres que ceux provenant du dif-
fuseur. Ils sont pour cela placés dans un manchon de 4 cm d'épaisseur empli de carbure de bore et en-
touré d'une chemise de paraffine de 15 cm d'épaisseur. Le manchon de carbure et la paraffine sontpercés
d'une fenétre pour l'entrée des neutrons. La paraffine a pour but de ralentir les neutrons rapides. Le
bore du carbure les absorbe ensuite. De plus, un tuyau protége des neutrons parasites l'espace compris
entre les compteurset le diffuseur, Ce tuyau contient une épaisseur de paraffine de 5 cm 2 I'extérieur et
de 3 cm de carbure de bore A l'intérieur,

F - Echantillon de fer et four, (fig. 4)

L'échantillon est en fer Armco polycristallin. Nous I'avons chauffé sous vide pour éviter son oxy-
dation.

L'échantillon de fer est un cylindre de 11 cm de longueur et 2, 3 »:m de diamatre. Sa partie centrale,
soumise au flux, est amincie jusqu'd 1'épaisseur voulue, 5 - 3,5 - ou 2, 5 mm suivant les expériences.
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Fig. 4 - Echuntillon de fer et four,

L'échantillon de fer cst chauffé essentiellement par ses extrémités, par le rayonnement d'un fil
enroulé sur des perles de r 4atite. L'ensemble repose sur un berceau de lave. Le tout est placé dans un
cylindre d'acier inoxydable dans lequel régne un vide dynamique de 10°? mm de mercure. Les parois du
cylindre ont 5 mm d'épaisseur ; elles sont amincies 3 5/10 mm dans les parties traversées par les
neutrons.

Un écran de tantale protége le cylindre extérieur du rayonnement du fil de chauffage.

Nous avons adopté comme filde chauffage un fil de tungsténe, qui s'est avéré, de diverses substan-
ces essayées, résister le mieuxades temps de chauffage prolongés. Le fil utilisé 3 5/10 mm de diametre.

Un couvercle de laiton ferme l'enveloppe cylindrique. Sur ce couvercle sont soudés a 1'étain des
passages pour les thermocouples et les fils d'amenée du courant de chauffage. Un joint plat de caoutchouc
assure 1'étanchéité, Le couvercle est refroidi par un serpentin de cuivre dans lequel circule de 1'eau.

La température est mesurée par des thermocouples chromel alumel de 5/10 mm de diametre.

Le courant de chauffage est du courant alternatif & 50 périodes. La tension 119 V du secteur est
d'abord stabilisée, puis rendue réglable par un autotransformateur, et enfic réduite d'un facteur 5 par
un transformateur. L.a puissance maximum dépensée dans le four cst de 250 W, pourlatempérature de
850 °C.

Nous avonsau préalable, étudié 1'homogénéité de la température dans la partie de 1'échantillon sou-
mise au flux. Nous avons soudé électriquement 4 fils de constantan en divers points de la partie amincie
de 1'échantillon. Chacune de ces soudures forme un thermocouple. La différence de potentiel qui apparaft
entre deux fils de constantan permet la mesure directe de la différence de température qui existe entre
les deux soudures correspondantes. La plus grande différence de température était égale a 2 degrés 2 la
température de 750°C.

G - Valeurs des paramétres réglables de l'appareillagg dans ces expériences.

Base de parcours des neutrons : 282 cm

Angle de diffusion : 3°

Largeur des canaux du sélecteur en temps : 80 us

Vitesse maximum des neutrons Ve =150 m/s

RESULTATS.

Remarques générales. Nous mesurons expérimentalement le nombre de neutrons détectés par les com-
pteurs pendant un intervalle de temps donné, dont les temps de vol sont compris entre (n - i)vet nr,
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Neutrons &alitel.

Parm{ les neutrons détec-
f i tés, certains sont dus A d'autres
3 ‘ causes que la diffusion critique
| dangle fer. Ces neutrons parasi-

Unités tes comprennent :
srbitrares \

- desneutrons rapides qui traver-
sent la protection des com-
25 pteurs. Cesneutronsne sontpas
pulsés et se répartissent égale-
ment dans tous les canaux du sé-
lecteur en temps.
2 / - desneutrons lents pulsés par le
j spectrometre,Ces neutrons sont
dus a la diffusion par les parois
du four, par l'air, ou A la dif-
fusionincohérente dans1'échan-
15 tillon de fer lui-méme.

On doitretrancher du spec-
tre mesuré la contribution des
P neutrons parasites. Cette sépara-

— tion est aisée, On constate que le
600 650 700 750 800 T°C nombre total de neutrons détectés
par les compteurs pendant un in-
tervalle de temps donné, varie
tréspeuavec la température entre
latempérature ambjante et 730°C

Pour séparer la contribution des neutrons parasites, on retranche alors du nombre de neutronsg dif-
fusés & la température T le nombre de neutrons diffuséc 3 une température de 1'ordre de 700°C, avant
1'apparition de la diffusion critique. On néglige en faisant cela, la variation du nombre de neutrons para-
sites entre 700°C et la température T, ce qu'on peut faire puisque ce nombre varie trés peu avec la
température. '

Fig.5 - Variation en fonction de la température du nombre de neutrons
détectés par les compteurs.

Normalisation,
Nousavons dit que notre méthode consiste & comparer les intensités des neutrons aiffusés pendant
le méme temps, 2 la température de Curie et & la température T,

Il est légitime d'utiliser le temps comme facteur de normalisation & deux conditions :

- que la puissance de la pile reste constante pendant la durée des mesures ;
- que l'efficacité de i'ensemble de comptage reste également constante.

Le mouvement propre df aux neutrons rapides est un moyen de contr8ler la constance de ces ter-
mes, car il est proportionnel au produit (puissance de la pile) x (efficacité de 1'ensemble de comptage).

On a une mesure du mouvement propre dft aux neutrons rapides dans les canaux qui correspondent
aux vitesses de neutroas v v, puisque le filtre mécanique élimine du faisceau incident les neutrons de
vitesse v>v, . Par la suite, lorsque nous parlerons de comparaison d'intensités diffusées pendant des
temps égaux, il sera sous-entendu quenous nous ramenons en fait 3 un méme nombre de neutrons rapides

comptés.
A - Etudes effectuées 3 la température de Curie.

Cette étude nous a permis de montrer que la section efficace 4 cette température est proportion-
nelle au carré de la longueur d'onde, donc (K), nul.

La figure 6 représente 1e spectrel (A) desneutrons diffusés par 1'échantillon de 5 mm d'épaisseur.
en fonction de la longueur d'onde. La contribution des neutrons parasites est retranchée.

On remarque une brusque augmentation de l'intensité au-dela de 4 A environ, Cette augmentation
estdue a un effet de filtre dans 1'échantillon de fer. La section efficace du fer dé=roit brusquement pour
les longueurs d'onde supérieures 2 4,05 A. Nous parlerons des effets de fiitre A propos du filtre de
bérylium, -
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Fig.6 - Spectre des neutrons diffusés par le fer A la température de Curie.

Diffusion multiple.

Des neutrons peuvent 8tre diffusés plus d'une fois dans 1'échantillon. On peut étudier le spectre des
neutronsdiffusés une seule fois ; on doit donc choisir 1'épaisseur 1 de 1'échantillon assez petite pour que
la diffusion multiple ne perturbe pas la forme du spectre,

On peut avoir une estimation du nombre de neutrons diffusés plusieurs fois. On admet que tous les
neutrons, diffusés ounon, traversent la méme épaisseur ] de fer. Il est possible de faire cette hypothese
car la diffusion critique est une diffusion en avant.

Soit o, la section efficace totale de diffusion critique.

Le nombre N, de neutrons diffusés deux fois ou plus est :

dx
b
— N, = Nonat./ e [1-em™'-1] dx =N, [1-e"%" (1 +no,L)]
— X °
17—0

N, est le nombre de neutrons incidents ;
n le nombre d'atomes de fer par cm?3,

Le nombre total de neutrons diffusés est :
N, =N, [1-e"")

Les expériences de Squires donnent o, = 5 barns, pour unspectrede neutronsdcnt la longueur
d'onde moyenne est de 7 A. En utilisant cette valeur, on trouve :

sih N . 0,1 pour 1l =5mm
N, °

Ce calculnous a indiqué le ~hoix d'une premiére valeur de 5 mm pour 1'épaisseur de 1'échantillon, Mais
il ne nous donne que la proportion des processus multiples moyennée sur tous les angles de diffusion.
Aunangle de diffusion donné, nous ne savons quelle est cette proportion. Aussi avons-nous tait une étude
expérimentale de la diffusion multiple., Nous avons comparé les formes des spectres des neutrons dif-
fusés par deux échantillons de fer portés A la température de Curie, 1'un de 5 mm, l'autre de 2, 5 mm
d'épaisseur. Nous avons tenu compte de la différence entre les transmissions des neutrons par les deux
échantillons,

Les deu{ spectres ont la méme variation avec la longueur d'onde pour les longueurs d'onde infé-
rieures 4 5,5 A. Leur forme différe progressivement au-deld de cette longueur d'onde. Nous attribuons
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Fig.7 --’-;;i)-)—’ en fonction du carré de la longueur d'onde (échantillon de 2 mm, 5).
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cette différence a la diffusion multiple. 11 est normal que 1'effet de celle-ci ne se manifeste qu‘au-dela
d‘une certaine longueur d'onde puisque la section efficace croit avec la longueur d'onde.

Mesure du spectre des neutrons incidents.
Pour mesurer le spectre des neutrons incidents, on place les compteurs dans le faisceau incident,
de fagon que la base de parcours des neutrons reste la méme.

L'ntensité esttrop forte lorsque la pile est 2 pleine puissance, A 2 000 kW, les pertes de comptage
sont prohibitives. Nous avons mesuré le spectre des neutrons incidents en profitant d'une marche de
la pile 4 une puissance de 60 kW,

Nous mesurons le spectre des neutrons incidents S(1A) en fonction de la longueur d'onde, et nous le
comparons au spectre des neutrons diffusés par le fer chauffé A la température de Curie. Nous évitons
d'avoir 2 tenir compte, dans cette comparaison, de la transmission des neutrons A travers 1'échantillon
et le four, en mesurant le spectre des neutrons incidents avec le four en place.

L. (A 2
Résultats. Nous formons le rapport : s—(;—;-x)—x'? . Cette quantité est proportionnelle a : OL,(—)

Pour l'échantillon de 5 mm, cette quantité est constante pour les longueurs d'onde inférieures 4 5, 5 A.
Pour 1'échantillon de 2, 5 mm, cette const~nce se prolonge jusqu'a 6,5 A au moins (fig. 7).

Nous vérifions donc qu'a la température de Curie. la section efficace est proportionnelle au carré
de la longueur d'onde.

Nous pouvons assigner une limite supérieure au parametre (K1):c-
(), < (2x10™") (&)~
ce qui conduit & des portées au moins égales A 70 A.

Valeur de (r; ),..
Nous avons fait une estimation de 1a valeur absolue de la szection efficace c,? . On peut en tirer(r,),

d'apres :
2
2) S(S+1)

Le spectre des neutrons incidents est un spectre étroit obtenu ﬂ-aee au sélecteur mécanique décrit
dans le chapitre III. La longueur d'onde incidente moyenne est 4, 92 A.

C A2 2 [ ge?
Q - e— — = amem
GTC !_2 4'2 ez . C 3 (

(r1 e m, C

Nous avons mesuré la section efficace différentielle %pour 2 angles de diffusion :

o, =3° 6,= 4°15° (90;= 29?

On trouve, pour des neutrons de 5 A.
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Fig.8 - Variation en fonction du carré de la longueur d'onde du rapport lT-‘(—)-]:tour T = 800°C.

L ()
%g = 40,3 barn/stéradian pour o = 3° ;:—§= 19 barn/ stéradian pour 9,= 4°15',

Le rapport de ces deux quantités est 2,12, en bon accord avec la valeur théorique 2 prévue d'apres
la formule écrite ci-dessus.

On en déduit :
(f,)y = 1,46 + 0,17 A
B - Etudes effectuées a des températures T > T,
On mesure le spectre | (A\) des neutrons diffusés par le fer A une température T> T,.

On forme le rapport :

I,.(x)
()

I,.(2) est le spectre des neutrons diffusés pendant le méme temps par le fer a la température de Curie.

L) o) _ D [, , xix’J
L) ofR) (), 4r?p?

La figure 8 représente la variation de ce rapport en fonction du carré de la longueur d'onde pour
une température T égale & 800°C.

On constate que :
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1) 1a variation de ce rapport est bien linfaire, coume le prévoit la théorie, pour les longueurs
d'onde supérieure 3 3 A ;

2) 1'ordonnée A l'origine de la droite est trés voisine de 1, donc r, varie lentement avec la tem-
pérature.

Calcul de K ..
La pente de la droite, p, est reliée 4 K par la relation :

2
p: (r12)7 Kl

), ¢

Pour calculer K, nousavonsadmis que r! est inversement proportionnel 2 la température absolue .
La variation de r, étant petite, cette hypoth¢se n'affecte pas les résultats obtenus pour K,:

T, ¥
-T—41202

P

On obtient ainsi les valeurs de K, A différentes températures, la température maximum étudiée est
820°C(T - T, = 50°C).

Corrections 3 effectuer.

1) Correction due 2 1'étendue des compteurs.

Les compteurs représentent un angle solide qui n‘est pas infiniment petit. On mesure donc une sec-
tion efficace moyennée sur 1'angle solide. Nous calculons dans 1'appendice I la fagon d'effectuer cette cor-
rection. Nous donnons ici le résultat des calculs,

Yo
2.2 Arctg

2 K A —
I.(a) _ (r)), V" ~ e+ 7 . L V 82- (a8)?
L) () v 8% - (a0 Arc tg Yo

LV o - (a8) +
2 y, est la dimension horizontale de la fenétre d'entrée des compteurs ;
2 x, la dimension verticale ;
L la distance du diffuseur aux compteurs ;
X°

'] N
A L

r SRR 4

Ky A
4"

On op2re alors par approximations successives. On détermine une premiére valeur de K, par la
simple formule :

Le(D) _ (57 | WL
L) @k 4
On calcule alors la valeur du rapport I, (A) / I,(A) d*apres la formule compléte et on la compare 2

la valeur expérimentale. On en déduit une nouvelle valeur de K,. En principe on recommence, mais il
est suffisant de s'arréter A ce stade.

2) Correction due 3 1'élasticité de la diffusion.
Nous avons négligé complétement le caractire inélastique de la diffusion.

Nous calculons la correction 3 effectuer sur K, dans une approximation semi-statique : nous in-
troduisons les changements d'énergie, mais nous supposons que pour chague longueur d'onde, l'intensité
L (2) est proportionnelle a la section efficace intégrée sur les changements d'énergie.

Ceci est une bonne approximation, dans les régions de longueurs d'onde ol le spectre varie lente-
ment avec la longueur d'onde.

Q
Nous calculons dans 1'appendice- f g—‘-:—de en tenant compte de la variation de K avec ». On trouve :
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Fig.9 - Valeurs de k..
o valeurs déterminées avec un spectre large (chap.I).
¢ valeurs déterminées avec un spectre étroit (chap. ITI).
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dans laquelle :

Nous avons mesuré u dans une autre série d'expérience.

Connaissant alors la valeur de u et la valeur de K, obtenue dans 1'approximation élastique, on cal-
cule la valeur de I, () / L () en fonction de la longueur d'onde.

On trouve que I, () / I (}) aencore une variatioa linéaire en fonction du carré de la longueur d'onde,
mais la pente et 1'ordonnée 2 1'origine de la droite, sont légérement modifiées par rapport & leur valeur
dans 1'approximation élastique. Onadoncla correction 2 apporter a la valeur trouvée pour K, . Cette cor-
rection atteint 3 pour cent au plus.

Résultats. Lafigure 9 représente les valeurs obtenues pour K: en fonction de la température, une fois ef-
fectuées ces corrections.

Erreur sur la détermination de X,.
La principale erreur sur K, provientde l'incertitude sur 1'angle de diffusion qui est connu A 20' pres.
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Le reste de l'erreur provient de 1'erreur statistique sur le fac-
teur de normalisation et de 1'incertitude sur le tracé de la droite. Au
total, les valeursdeK, sontdéterminéesavec une précision de 15 pour

0s A_ o . cent,
. Résultats obtenus sur r, .
“’Z ’ ‘° ) 2 ]

1) 1'ordonnée nous fournit la variation. de rf avec la température,
Nou3 avons effectué les mémes c orrections que pourk, .

% . L'erreur provient de 1l'incertitude sur le tracé de la droite et de
OO l'erreur s:atistique sur la normalisation.
2) On peut d'autre part calculer r/ d'aprés la relation :
o 2 Xo
Kmy) = —
X
» Connaissant K t calcul

Les mesures de la susceptibilité du fer au-dessus de la tem-
pérature de Curie ont été effectuées par Neel [16), Potter [17] et
Sucksmith-Pearce [18).

Fig. 10 - Comparaison des valeurs
de K] obtenues par lesdifférentsex-
périmenteurs.

+ Wilkinson
O Lowde

- Valeurs obtenues a Saclay.

Les trois séries de mesures ne sont pas parfaitement concor-
dantes. De plus, Néel trouve que la susceptibilité d'un méme échantil-

lon n'a pas une valeur reproductible.

11 est tout de méme intéressant de comparer la variation de r, avec la température obtenue par cette
méthode et par la méthode précédente.

Les résultats sont résumés dans le tableau suivant.

Colonne 1 : valeurs calculées d'aprés 1'ordonnée i 1'origine des droites ;
Colonne 2 : valeurs calculées d'aprés la relation (Klt‘l)z = -%’
(on calcule les valeurs de r? A différentes températures, on trace la courbe représentant la variation de

r; avec la température, on extrapole cette courbe & T = T,, pour obtenir (rl2 ),.)-

T °C (i)'.(l) (.i’_'.(z)
(r-lz)h (qz)!r.
780 1 0,92
790 ©,99 0.97
800 0.95 0 94
810 0,91 0,92
821 0, 88 0,89
850 (3) 0.89

On constate sur ce tableau le bon accord ertre les valeurs obtenues par ces deux méthodes.

Comparaison avec les résultats obtenus par d'autres expérimenteurs.
L'étude du comportement gpatial de la fonction de corrélation a été également effectué par Wilkinson-
Shull-Gersch [11] et Lowde [19].

Les valeurs que nous obtenons pour K, sont en désaccord avec celles trouvées par ces expérimen-
teurs (fig. 10)

(1) Les valeurs de la colonne 1 sont domnees avec une précision de 8 pour cent.

(2) L'erreur sur les valeurs doomées dans la colonne 2 est difficile A évaluer, étant donnée l’incertitude sur la sus-
ceptibilité,

(3) Cette température a été étudiée seulement de la manidre décrite dans le chapitre III, en utiligant un snectre étroit
C'est pourquos nous a'avons que la valeur caiculée d'apris la relation “xr;)' =.“_.
X



Wilkinson et al, mesurent la distribution angulaire des neutrons diffusés et obtiennent, par trans-
formée de Fourier, la fonction de ccrrélation, Il nous semble que ceite méthode, plus satisfaisante en
principe, est plus difficile & mettre en oeuvre:

En effet, le calcul de la transformée de Fourier exige la connaissance compléte de la distribution
angulaire, dans des régions en particulier ou l'intensité est trés faible. On est alors amené A utiliser de
grandes ouvertures angulaires et la correction qui en résulte devient trés grande, surtout aux faibles
angles de diffusion.

Notre méthode par contre, nous permet de vérifier la nullité de K, & la température de Curie, in-
dépendamment de toute correction d'ouverture angulaire. Ayant alors vérifié que, i cette température,

la section efficace est en Elz , on peut effectuer sans peine la correction d'ouverture angulaire.
‘ Lowc!e utilise une méthode qui serait semblable A 1a notre, il étudie la variation avec la température
de l'intensité des neutrons diffusés a ur angle donné, inais les neutrons incidents ne sont pas monociné-

tiques et il n'analyse pas en énergie le spectre des neutrons diffusés, ce qui rend l'interprétation de ses
mesures plus délicatee.

La faible variation de r, avec la température que nous trouvons est également en désaccord avec-
celle, beaucoup plus rapide. trouvée par Wilkinson (fig. 11).

Comparaison avec les prévisions théoriques,

1) Valeur de (r ) .

Te

Nous avons porté dans le tableau suivant les prévisions théoriques pour (r,),, dans les différentes
approximations,

Les résultats obtenus dans le calcul de (r, ). difféerent suivant que l'on considére comme voisins
magnétiques les premiers ou les seconds voisins d'un atome de fer. La structure cristalline du fer est
une structure cubique centrée. Les premiers voisins d'un atome de fer sont au nombre de 8, ils sont si-
tués 2 une distance de 2. 48 A. Les seconds voisins sont au nombre de 6, ils sont légérement plus éloignés,
ils sont situés a 2, 86 A, L'hypothese que les premiers voisins ont une intégrale d'échange nulle et que ce
sont les seconds voisins qui contribuent au magnétisme du fer a été faite par Neel [20].

Valeurs de (r; )n
premiers seconds
voisins voisins
Champ moléculaire 1, 01 A 1,17 A
Bethe classique 1,09 :\ 1, 31 ;\
No-malisation a 1,18 1, 40
1'o:-igine

Les valeurs de (r,),, calculées dans 1'approximation du champ moléculaire et de Bethe-Peierls ne
donnent pas A la fonction de corrélation la valeur S(S + 1) qu'elle doit avoir A 1'origine. De Gennes et
Grandidier [21] ont calculé les valeurs de (r,;),. qui assurent la condition de normalisation 2 1'origine,
Les résultats sont portésdinsla 3é¢me ligne du tableau précédent. Notre valeur expérimentale est (r,), =
1,46 A d'aprés 1la mesure directe ; 1,33 LY d'apr2s la relation entre K, et r;, Ces valeurs sont en trés
bon accord avec les valeurs calculées en supposant les seconds voising magnétiquement actifs. Mais les
calculsne sont pas assez srs pour permettre de tirer une conclusion. Les approximations utilisées ne
rendent pas compte de la valeur expérimentale de la susceptibilité au-dessus de la température de Curie.
L'approximation du champ moléculaire donne une valeur de la susceptibilité environ deux fois et demi
trop faible ; avec l'approximation du champ moléculaire 1'écart est réduit 3 un facteur deux mais il de-
meure encore trés important.

On peut alors penser qu'une meilleure approximation qui rendrait compte de la valeur expérimen-

tale de la susceptibilité rendrait également compte de la valeur expérimentale de (r,), sans qu'il soit
nécessaire d'attribuer le magnétisme du fer A 1'échange entre seconds voisins.
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Fig. 11 - Variation avec la température du rapport :1;— :
b o
o d'aprés l'ordonnée de !'origine ; 1re
x d'aprés la relation (K,r,) = -%
+ variation obtenue par Wilkinson,
A 2) Variation de r, avec la température.
g Une estimation de cette variation a été faite par de Gennes
2 et Grandidier [ 21]. Elliott et Marshall ont également calculé
r, en fonction de la température [9]). Les deux théories pré-
voient une faible variation de r, avec la température, ce qui
estenaccordavecnos expériences (fig. 11). La variation pré-
1 ”L_ vue differe légérement suivant que les interactions magnéti-
) u‘,O' ques sont considérées entre premiers ou seconds voisins, mais
nos expériences ne sont pas suffisamment précises pour dis-
tinguer entre ces deux variations,
q Iye ()L Tre (A)

0 2 4 68 0 2 A%

A
Fig. 12 - Variation du rapport ih:x:
T

tion du carré de la longueur d'onde, T=800°C .
o0 points expérimentaux ;

~ courbe calculée en admettant une forme en

e“l'

r
tion, a = 0,17 (A)-L

en fonc-

(1 - e**") pour la fonction de corréla-

Etude du rapport i_(-) aux faibles longueurs d'onde.
A

La figure 8T montre, que pour les faibles longueurs
d'onde, lavariationde I,.(}A) / I,(A)n'est plus linéaire en fonc-
tion du carré de 1a longueur d'onde, et que l'intensité des neu-
trons diffusés A la température de Curie devient inférieure 2
l'intensité des neutrons diffusés & une température supérieure ,

Nous attribuons ces phénomeénes au comportement de la
fonction de corrélation av voisinage de l'origine. En effet, la

formule en pour la sectionefficace est obtenue enrem-

Kz + 2
plagant la fonction de corrélation par sa forme asymptotique
e-Klv

en . La forme asymptotique n'est plus applicable auvoi-

sinage de l'origine, ol elle donne a la fonction de corrélation
une valeur infiniment plus grande. Donc la section efficace

s8'écarte de la forme en ?1—3 d'autant plus que K est plus
grand, donc la longueur d'onde |§lus petite,



-Kr K r

par une expression en r—(l - e-") qui reste

On peut essayer de remplacer l'expression en
finie & l'origine. Onrend alors compte des courbes expérimentales pour une valeur de a égale 4 0,17 (A)*!
(fig. 12).

Cependant, cette expression ne représente pas la véritable forme de corrélation, car elle ne don-
ne pas & celle-ci la valeur S(S + 1)qu'elle doit avoir a l'origine,

Ceci n'a d'autre but que de montre:" qu'il est possible d'obtenir pour le rapportI . (A) / I,(}) sem-
blable A celle trouvée expérimentalement,

C - Etudes effectuées 4 des températures T < T

e

Nous avons analysé les résultats de la méme fagon que ceux obtenus A des températures supérieu-
res 4 la température de Curie,

Nous portons le rapport I,.(A) / I, (1) en fonction du carré de la longueur d'onde.
La figure 13 représente la variation de ce rapport pour une température de 756°C.

On constate que la courbe extrapolée vers les petites longueurs d'onde passe par une valeur bien
supérieure 2 1 pour A= 0,

Nous en concluons que r, varie beaucoup plus rapidement au-dessous de la température de Curie
qu'au-dessus.

2
+ M b to—t + —
M R ‘
i T-75°c
*’f Irc (A)
Ir (2)
1r
-]
32{‘)2
1 4 | .
0 10 20 K /]
Fig. 13 - Variation en fonction du carré de la longueur d'onde du rapport% pour T = 756°C.
(r?)
On trouve pour le rapport : #
1

Te

756°C (r?) = 1,86
1

us'c W -2,
Comparaison avec ies prévisions théoriques.
%s traitements théoriques sont eomf:ﬁqués par le fait que 1'on doit consgidérer les fluctuations lon-

gitudinales dirigées suivant la direction de l'aimantation spontanée et les fluctuations transversales.
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La section efficace, en l'absence de champ magnétique tient compte des trois directions des fluc-
tuations d'aimantation,

o 2s c[z 1 1,11 1 ]
- 2 72 Warn? w2 Karki

33 K+k' o 31 K +Kj

Les prévisions théoriques des différents auteurs sont en désaccord ; selon De Gennes, les cor-
rélations transversalesont une portée infinie, K,, = 0, car, en l'absence de forces d'anisotropie. la sus-

ceptibilité transversale est infinie. Or, les forces d'anisotropie tendent vers v comme (T, - T)*. Elliott,
au contraire, trouve pour K,,une valeur non nulle, peu différente de celle de K,,.

Les deux auteurs trouvent la méme valeur pour K, Es trouvent que K, varie deux fois plus ra-
pidement au-dessous de la température de Curie qu'au-dessus,

La variation de l'intensité avec la température, & une longueur d'onde donnée, n'est pas la méme
suivant les deux théories.

Si la température décroit 2 partir de la température de Curie, indépendamment de 1'effet da a la
variationde r, avec la température : selon De Gennes, l'intensité décroit lentement car seule l'augmen-
tation de K ,contribue aladiminution de la section efficace, selon Elliott, K, et K ¢croissent simultané-
ment et 1'intensité décroit donc rapidement.

Nous avons éliminé 1l'influ-
1 ence de la variation de r, avec la
I 2 température en formant le rap-

r

"1T o port :
[~ x 7 315,5A
/ Irc rirc I (A) (),
06 \ L. ) )

17Te

\ La figure 14 représente la
06 variation de ce rapport avec la
température, pour la longueur
= d'onde de 5,5 A.

04 On constate que cette quan-
tité décroit d'abord lentement pour
T, - T <15°, puisplus rapidement .

02 Ceci peut s'interpréter se-
lon De Gennes, la variation d'a-
- bord lente devient plus rapide
lorsque 1'apparition des forces
d'anisotropie rend K, # O.

0 1 1 1 1 1 1 ]
720 740 760 760 800 820 840 860
Tern°C Enfin, la variation rapide de

. I, &, r, avec latempérature au-dessous
Fig. 14 - Variation avec la température du rapport 177 pour des de T, n'est prévue par aucun des

Te

neutrons de 5,5 A. Te deux auteurs.

il) Ceci suppose en f2it que r,, et r,, sont égaux. En l'absence d'application d'un champ magnétique on ne peut séparer
expérimentalement les composantes transversaies et longitudiraies des fluctuations.



CHAPITRE Il

ETUDE DE LA CINETIQUE DES FLUCTUATIONS
D'AIMANTATION

Lesmesures précédentes effectuées 2 1'aide de neutrons incidents dont les énergies étaient répar-
tiesdansun spectre large n'ont fourni de renseignements que sur la partie spatiale de la fonction de cor-
rélationentre les spins. Mais de telles mesures ne pouvaient donner aucune information sur le caractére
inélastique de la diffusion car l'énergie des neutrons incidents était insuffisamment définie, De ce fait,
ces mesures ne permettent pas d'étudier la dépendance temporelle de la fonction de corrélation.

Pour étudier cette dépendance temporelle, l'expérience idéale consisterait & envover sur 1'échantil-
lon de fer des neutrons ayant tous la méme vitesse, et 4 analyser en énergie le spectre diffusé. On ob-
tiendrait directement la section efficace différentielle :—:-et donc la valeur du parametre A qui, rappelons-
le, est le coefficient qui intervient dans 1'équation de diffusion qui régit 1'évolution dans le temps des
fluctuations d'aimaatation, '
oM

2 »
3T AV M

Cette expérience est impossible A réaliser. On ne peut obtenir des neutrons monocinétiques en nom-
bre raisonnable.

Nous avonsdonc cherché & utiliser des neutrons incidents dont les énergies se répartissent dans un
spectre suffisamment étroit pour que l'élargissement du spectre des neutrons diffusés par rapport au
spectre des neutrons incidents soit mesurable. Une méthode appropriée d'analyse de cet élargissement
permet de mesurer indirectement A [221].

DESCRIPTION DE L'APPAREILLAGE EXPERIMENTAL.

Principe de la réalisation d'un faisceau de neutrons monocinétiques.

On sélectionne des neutrons de méme vitesse par une méthode de temps de vol. Ceux disques de
cadmium de méme axe, situés A une certaine distance L ]'un de l'autre tournent a la mé&me vitesse. Cha-
cun de ces disques est percé d'une fente dans sa partie périphérique. Leur axe est paralltle i la direction
d'un faisceau collimaté de neutrons.

Nous supposong d'abord :

- que le faisceau de neutrons est un faisceau rigoureusement paralléle ;
- que les dimensions des fentes dans la direction perpendiculaire au rayon sont infiniment
petites,

Considérons alors un neutron du faisceau. Soient A et B les points d'intersection de sa trajectoire
avec les plans des deux roues. Ce neutron ne peut traverser la roue la plus proche de la pile (que nous
appelons premigre roue) que g'il ne trouve pas de cadmium en A, c'est-a-dire A un instant ¢, ol la fente
de la premi2re roue se trouve en A. S'il a pu traverser la premidre roue, il esten général arrété parle
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cadmium de la deuxiéme, sauf 811 2 une vitesse telle qu'il arrive en B A un moment ol la fente de la deu-

xiéme roue passe en ce point, Appelons t le temps minimum qui 8épare le passage des fentes des roues

en B et A respectivement, Parmi les neutrons qui sont passés en A, peuvent passer en B ceux dont la
L

t+nT"’

vitesse est égale A v =

T est la durcie de révolution des roues, n est un nombre entier,

Leterme en nT g'introduit car les neutrons qui sont passés en A A l'instant t, peuvent passer en 3
lorsque la fente de la deuxiéme roue passe pour la (n + 1)éme fois en B aprés l'insuunt t |

Les v, forment une suite de valeurs discrétes décroissantes. Dans nos conditions d'utilisation de la

machine T > t (1). Le nombre des neutrons de vitesse v, = L

L .
rarary v, = T 2T etc. est extrémement petit

devant le nombre des neutrons de vitesse v = :—“- En effet, le spectre des neutrons issus de la pile est un

spectre de Maxwell dont la température d'équilibre est 300°K. Tous les termes successifs v, 8e situent
dans une région de la courbe de Maxwell ol l'intensité des neutrons est une fonction rapidement croissante
e leur vitesse. avec les valeurs que nous avons utilisées pour t, T et L.

On peut donc =égliger la contamination par les grandes longueurs d'onde et ne considérer que le

L
cerme v = .

Le temps t ne dépend pas de la trajectoire particuliére choisie, si toutes les trajectoires sont paral-
i2les, Dunc, avecles conditions supposées, faisceau de neutrons paralleles et fentes infiniment fines, on
obtient & la sortie du sélecteur un faisceau de neutrons parfaitement monocinétiques,

D'autre part, les neutrons sortent du sélecteur par paquets. Ce faisceau est donc pulsé, condition
ies méthodes de temps de vol.

Zauses d'élarg}'ssement en énergie de la raie,

1) Influence de la largeur des fentes :

Du fait de sa largeur, la fente de la premiére roue met un certain temps 4 défiler en A et celle de
la deuxiéme en B. Appelons t,et t,+ t les instants ol les milieux des fentes passent respectivement en
AetB, et 24 t le temps que mettent les fentes & défiler en un point,

Un neutron qui a pu traverser la premiére roue en A a l'instant t_- At peut encore passer en B A
I'instant t ;+t +4t, ce qui correspond & une vitesse tTLi’A_t .
De méme s'il a passé en A autempst, +4t, il peut passer en Bautempst +t -4t.

La raie est donc élargie en énergie. Les vite:ises extrémes possibles sont :

L L
tT 25t St T 2at

2) Influence de la divergence angulaire du faisceau :

Lesdifférentes trajectoires ne sont pas rigoureusement paralléles. C'est une autre cause d'élargis-
sement de la raie,

Considérons en effet, deux neutrons ayant traversé la premiére roue en A ; 1'un a une traiactoire
parallele a1'axe des roues, l'autre a une trajectoire légérement inclinée. Le premier arrive sur la deu-
xidme roue en B, le second en B'. La fente de la deuxiéme roue que nous supposons encore infiniment
fine met un certain tenps v a aller de B en B'. Le premier neutron peut traverser le sélecteur s8'il a une

vitesse—lt"-, le second s'il a une vitesse e

Si B et B! sont sur un méme rayon le temps v est nul. Les dimensions du faisceau dans le sens du
rayon sont donc sans influence sur la largeur de la raie.

{1) En pratique, chacun des disques porte plusieurs fentes, ce qui ne change rien au principe exposé. T est alors le
temps qui sépare le passage de deux fentes successives en un méme point.



Ces deux effets élargissent d'autant moins la raie que les disques tournent plus vite. Le choix de
la largeur des fentes et de la divergence angulaire du faisceau résulte de la nécessité d'obtenir un fajs~
ceau suffisamment intense de neutrons approximativement monocinétiques.

Description du sélecteur mécanique,
Le sélecteur mécanique a été concgu et réalisé par Messieurs Jacrot et Gobert [23].

Les deux roues de 1 m de diameétre sont faites d'un alliage d'aluminium, Elles tournent dans un
vide de quelque smillimeétres de mercure A une vitesge qui peut varier entre 0 et 6 000 tours par minute ;
le vide a pour but d'éviter une consommation excessive de puissance. Elles sont entrafnées par un imo-
teur & courant continu de 6 chevaux,

Elles portent sur leur partie périphérique une couronne de cadmium. Les fentes de 1,5 cm de lar-
geur et 5 cm de longueur sont au nombre de 8 sur chague rove. Elles sont obturables par du cadmium ;
le nombre de paquets de neutrone sortant du sélecteur par tour des disques peut &tre aingi réduit 4 vo-
lonté de 8 & 4 ou 2.

Les deux roues sont & 1 m de distance 1'une de l'autre. Elles sont reliées par une bofte de vitesse
derapport1 ;la bofte comporte des trains d'engrenage épicycloidaux et permet de faire tourner une roue
par rapport 2 1'autre pendant la marche de la machine, par manoeuvre d'un moteur auxiliaire,

La deuxié¢me roue comporte, sur les mémes rayons que les fentes qui servent au passage des neu-
trons, et & 25 cm du centre, des fentes de 2/10 mm que nous appellerons fentes optiques. Ces fentes
servent & définir optiquement 1'instant ol le paquet de neutrons sort du sélecteur, A cet effet, un sys-
téme optique collimateur donne un fin pinceau lumineux qui tombe sur la roue et ne peut la traverser que
lorsque la fente optique passe devantle pinceau. Un nhotomultiplicateur recueille le signal lumineux aprés
traversée de la roue et le transforme en impulsion électrique.

Stabilisation du temps t qui sépare le passage des fentes des deux rcues devant le faisceau.

Ce temps définit la longueur d'onde moyenne des neutrons qui sortent du sélecteur. Il est important
qe cette longueur d'onde reste constante pendant la durée d'une expérience. Elle dépend de la vitesse de
rotation des roues qui varie légérement au cours du temps. On compense les fluctuations de vitesse en
faisant tourner légérement une roue par rapport i l'autre, de fagon A maintenir le temps t constant.

Pour cela, la premiére roue comporte également une fente optique. Cette fente sert, associée A
1'une des fentes de la deuxid®me roue, 2 définir le temps t qui sépare le passage des fentes des deuxroues
devant le faisceau comme intervalle de temps qui sépare deux impulsions électriques. Cii ic compare
alors d untemps de référence 9. Si le temps t s'écarte de §, on envoie sur le moteur de la bofte de vites-
se une impulsion de fagon & retrouver 8. Le temps t est ainsi stabiiisé 4 + 2us.

Dans nos expériences, nous avons choisi les conditions de fagon & obienir un faisceau de neutrons
de longueur d'onde moyenne 4, 5 A La largeur 3 mi-hauteur e la raie incidente est 0, 45 A, soit 10 pour
cent en longueur d'onde.

Modifications apportées au systdme expérimental utilisé dans les expériences précédentes.

1) Réduction du mouvement propre.

L'étude des changements d'énergie dans la diffusion exige un mouvement propre trés réduit, les
effets des changements d'énergie se faisant surtout dans les régions du spectre en énergie ol 1'intensité
des neutrons incidents est petite. A cet effet, le chemin suivi par les neutrons depuis la sortie du canal
jusqu'dla premiére roue etentre les deux roues est protégé des neutrons parasites par untuyau contenant
une épaisseur de 4 cm de carbure de bore.

Maisg, il 8'introduitavec le rou.eau sélecteur mécanique une nouvelle cause de mouvement propre :
lesmatériaux constituantlesroues, aluminium et cadmium, laissent passer une grande fraction des neu-
trons rapides issus du canal de la pile. L'échantillon de fer regoit donc, outre les neutrons lents qui ar-
rivent par paquets du sélecteur, des neutrons rapides qui arrivent continuellement. Il les diffuse partiel-
lement, provoquant #insi une augmentation du mouvement propre. Nous avons donc éliminé les neutrons
rapides du faisceau incident par un filtre de béryllium : la section efficace de diffusion des neutrons par
le béryllium polycristallin décroit brusquement lorsque la longueur d'onde des neutrons devient supérieure
a 3,96 A, Cette discontinuitéest due 2 1'impossibilité de satisfaire au-deld d'une longueur d'onde A, ap-
pelée longueur d'onde critique, & la condition de Bragg de diffusion cohérente.

A =2dginb

20 est 1'angle de diffusion ;
d est la distance réticulaire du plan considéré.



Si d, est la distance réticulaire de la substance :

A, = 2d,

La section efficace résiduelle pour des substances non magnétiques est due A : la capture, la diffusion
incohérente et la diffusion par agitation thermique.

Le béryllium est une substance tres favorable :

section efficace de diffusion cohérente : 7,5 barns
gection efficace de capture : 9 millibarns
gectionefficace de diffusion incohérente : < 5 millibarns

La section efficace due & l'agitation thermique dépend de la température., On peut la réduire en re-
froidissant le filtre a la température de 1'azote liquide (fig. 15).

Description du filtre de bé-

ryllium,
= Tin bloc parallélépipé-
dique de béryllium est placé
ala sortie ducanalde la pile,
avant l'entrée du sélecteur
s s i i mécanique. Ses dimensions
sont 60 x 40 x 150 mm ; les
neutrons le traversent dans
sa plus grande dimension,
Il est placé dans un canal de
cuivre entouré d'une épais-
seur de 6 cm d'un mélange
de carbure de bore et paraf-
fine. Le tout est placé dans
un récipient contenant de 1'a-
zote liquide. Ce récipient est
isolé thermiquement par une
couche de 8 cm d'épaisseur
de polystyréne soufflé, sauf
sur le trajet des neutrons ol
= l'isolement thermique est
assuré par un ensemble de
8 écrans d'aluminjum de
5/100 mm, distants de 5mm
les uns des autres. Ces é-
crans suffizent a éviter la
présence de givre sur le tra-
2 3 4 56783001 2 jetdesneutrons. Le mélange
de carbure de bore et paraf-
[ -Qv fine qui entoure le béryl-
lium a pour but de ralentir
et absorber les neutrons ra-
Fig. 15 - Section efficace totale de béryllium en fonction de 1'énergie des pides éliminés du faisceau
neutrons d'aprés BNL 335. incident par diffusion par le
béryllium. L'épaisseur de ce
mélange s'est avérée insuf-
fisante et nous avons mis

autour du récipient contenant 1'azote, une épaisseur supplémentaire de 10 cm.
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Le niveau d'azote dans le récipient est maintenu constant grice a un bulbe rempli d'oxygene sous
une pression de 3 kg. Lorsque le niveaun d'azote monte jusqu' toucher le bulbe, 1'oxygene se liquéfie ;
la chute de prossion qui en résulte entrafne la fermeture d'une vanne qui commande la circulation d'azote .
Cette circulation se fait 2 partir d'un dewar de 100litres dans lequel régne une surpression de 200 g.
La consommation d'azote est d'environ 2 litres par heure.

Résultats obtenus. Le nombre de neutrons qui arrivent sur 1'échantillon est multiplié par un facteur 1, 8
quand le béryllium est refroidi.

Le mouvement propre dd aux neutrons rapides est réduit & environ 10 coups par minute par la pré-
sence du filtre de béryllium.



2) Choix du nombre de fentes et introduction d'une ligne & retara,

On a intérét A utiliser l» plus grand nombre de fentes possibles pour obtenir 1'intensité maximum,
Ce nombre est fixé par la condition suivante : l'intervalle de temps qui sépare deux signaux lumineux doit
étre plus grand que le temps d'exploration du sélecteur électronique. Ce dernier temps est lui mé&me fixé
par l'intervalle de longueur d'onde qu'on veut étudier autour de la longueur d'onde moyenne incidente. Par
exemple, nous voulions étudier ici un intervalle d'au moins 2, 5 A autour de 1a longueur d'onde de 4,5 R.
Un intervalle de 2,5 A correspond 4 un tempe d'exploration de 2,5 x 253 x 2, 8 us (la base de parcours
des neutrons est de 2, 8 m) soit 1 800 « 8 environ. Ceci fixe la largeur d'un canal 4 204 s,

La condition pour le nombre N de fentes A la vitesse de 4 400 toursg/mn est alors :

10}
(4 400/60) x N

> 2000

Cette condition limite le nombre de fentes A 4.

La longueur d'onde incidente moyenne de 4, 5 A correspond i un temps de vol de 3 200-us8, 5i l'on
veut que cette longueur d'onde corresponde au milieu de 1a zone d'exploration du spectrometre électro-
nique, il faut retarder le signal de déclenchement du sélecteur électronique de 2 200 us. Il suffit d'in-
terposer entre le signal fourni par le photomultiplicateur et 1'entrée du sélecteur électronique une ligne
A retard, Nous avons utilisé la plupart du temps des lignes 4 retard & magnétostriction [24].

ler signal 2éme signal
optique optique

5 ] L - Iy Il

0 1000 2000; 3000 400Q temips en us
E i
VAt

retard au
déclenchement

zone d'exploration
du sélecteur en temps

Récapitulation du choix des paramatres réglables de 1'appareillage.
La température de 850 C a été étudiée dans une expérience distincte. dans des conditions un peu
différentes. Nous précisons les conditions de cette érude lorsqu'elles sont différentes des autres.

Vitesse de rotation des roues 4 400 tours par minute
Longueur d'onde moyenne incidente 4,5
Base de parcours des neutrons 280 cm
20 us
1

Largeur d'un canal 25 us (850°C)

2 200 us
Retard au déclenchement 2 000 us (850°C)
Nombre de fentes 4

3° 46"

Angle de diffusion 4° 46" (850;’0)

PRINCIPE DES MESURES.

L'échantillon de fer chauffé dans le four est placé aussi prés que possible de la deuxidme roue du
sélecteur mécanique. Nous avons utilisé pour ces expériences un échantillon de 3, 5 mm d'épaisseur.

Les neutrons approximativement monocinétiques du faisceau incident sont diffusés par le fer & un
angle de quelques degrés. angle qu'on peut choisir mais qui reste fixe pendant la durée d'une mesure.

Nous étudions, en fonction de 1la longueur d'onde, le spectre des neutrons diffusés par le fer porté
3 la température de Curie et 3 des températures voisines.

La soustraction de la contribution des neutrons parasites se fait, comme dans les expériences pré-
cédentes, en retranchant du spectre des neutrons diffusés par le fer porté A une température T le spectre
des neutrons diffusés, pendant le méme temps, par le fer chauffé 4 une température inférieure, avant
1'apparition de la diffusion critique.



ANALYSE DES RESULTATS.

Lafagonla plus simple d'expliquer com-
ment nous avons mesuré le paramétre A qui dé-
finit 1'inélasticité de la diffusion est d'expliquer
d'abord quel est l'effet de cette inélasticité,
commentelle se manifeste dans le spectre des
neutrons diffusés.

Pour montrer quelest cet effet, nous sup-
posons d'abord que le faisceau des neutrons in-
cidents est un faisceaurigoureusement monoci-
nétique, appelons A, lalongueurd'onde des neutrons incidents, La raie incidente s'élargit aprés diffusion
en un spectre étroit autour de A,

o Ne
Raie incidente Spectre diffusé.

L'aire de ce spectre est :

2
1
I=1 —di-Ii .k_ 1 A K de

rz. k Kz+p(12 02+ AZKY

I, est l'intensité de la raie des neutrons incidents,

Sil'inélasticité est assez petite pour que le changement de moment K ne dépende pas du changement
d'énergie, 1l'intégration est immédiate et donne :

IaL % v
r, K+ K|

Méme s'iln'enest pas ainsi, cette formule reste une trés bonne approximation (K est alors le chan-
gement de moment pour un changement d'énergie nul).

Donc en premidre approximation, l'aire du spectre des neutrons diffusés ne dépend pas du para-
metre d'inélasticité A, Nous donnons dans un appendice la formule exacte donnant cette aire en fonction
de A,

Nous pouvons alors consi-
dérer maintenant le cas ol 1'on
n'a plus une raie incidente, mais
un spectre étroit autour d'une lon-
gueur d'onde A,. On peut décom-
poser ce spectre en une série de
raies d'intensité différente. Cha-
cune de ces raies s'élargit aprés
"la diffusion. Le spectre diffusé
s'obtient par la composition de ces
raies élargies.

Considérons la raie de lon-

_ gueur d'onde A, du spectre inci-

dent. Elle contribue A renforcer l'intensité du spectre diffusé dans la région de longueurs d'onde A, voi-

sinesde A, . Mais la partie du spectre diffusé de longueur d'onde A, regoit elle-méme peu de contribution
de la raie incidente de longueur d'onde A, car cette raie est peu intense par rapport & la raie A .

]
]
1
'
'
]
]
—
L}

A
Spectre incident Spectre diffusé.

Donc, l'intensité du spectre diffusé est affaiblie dans la régmn du centre et renforcée dans la ré-
gion des ailes par 1'inélasticité de la diffusion,

Nous voyons donc qualitativement quel est 1'effet de 1'inélastigité. D'autre part, le méme raison-
nement qui a été fait pour une raie incidente s'applique ici : 1'aire du spectre diffusé est, & une tré&s bonne
approximation, indépendante du paramétre d'inélasticité,

L'introduction des effets inélastiques revient & déformer le spectre des neutrons diffusés sans en
changer 1'ajre,
Notre méthode d'analyse s'en déduit :

1) on calcule le spectre des neutrons diffusés 2 la température T en supposant la diffusion parfai-
tement élastique.
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2) le spectre mesuré expérimentalement s'écarte de ce spectre calculé, Cet écart, da 2 1'inélas-
ticité de la diffusion, permet la mesure de A,

Le calcul du spectre des neutrons diffusés 2 la température T, dans l'approximation élastique, se
fait A partir du spectre incident et de la connaissance des seuls parameatres r, et K, qui caractérisent la
dépendance spatiale de la fonction de corrélation.

En fait, nous avons utilisé comme spectre de référence le spectre des neutrons diffusés a la tem-
pérature de Curie et non le spectre incident. Les avantages de cette méthode sont legs mémes que ceux
exposés dans la partie précédente sur la mesure de K.

Nous discuterons plus loin des incidences de cette méthode sur la mesure du temps de relaxation
des fluctuations d'aimantation, Pour le moment, nous nous bornerons 2 admettre que, comme le prévoit
lathéorie, le temps de relaxation des fluctuations d'aimantation A& la température de Curie est défini, et
donc la diffusion parfaitement élastique A cette température.

Nous supposons r? inversement proportionnel A la température absolue. Nous avons redéterminé
icilavaleurde ( Kl),. Cette détermination se fait A partir de 1l'intensité totale diffusée 2 la température T,
J, qui, nous 1'avons vu, ne dépend pas des changements d'énergie dans la diffusion.

Soit L, (A) l'intensité diffusée & la température de Curie en fonction de la longueur d'onde, intensité
que l'on mesure expérimentalement.
J. est alors égal A :
g =;r.— " ITC(A) dA
T 'n o K2 A?
14 o=
4wp

On trace & prioriune courbe donnant -, en fonction du parametre inconnu k,. La connaissance de .7 suffit
alors a déterminerK .

LesvaleursdeK  ainsjdéterminées sontenbonaccord avec celles mesurées précédemment (fig.3)
Le spectre des neutrons diffusés & la température T, dans l'hypothése d'une diffusion élastique,
se calcule 2 partir de I, (A) et (K) .
T
I, (2)
1+ W) a2
4o ¢

Loy =

On constate que l'intensité mesurée expérimentalement est plus petite que 1'intensité calculée dans
larégionvoisinede 4, 5 A ot I'intengité est maximum. et plus grande que l'intensité calculée dans la ré-
giondesailes, Ces différences sont conformes aux effets prévus de l'inélasticité de la diffusion (fig. 17).

Mesure deA .
On cherche quelle est la valeur de A qui rend le mieux compte de la courbe expérimentale par une
méthode de moindres carrés.

Ilnous fautd'abord calculer 1'intensité I, , (A) pour différentes valeurs du parametre A, les calculs
ne sont pas simples ; chaque longueur d'onde du spectre diffusé regoit une contribution de toutes les lon-
gueurs d'onde présentes dans le spectre incident,

Nous donnons ici la formule en fonction du vecteur d'onde :

2 - 2
=g [ o - S - o
avec : ) =2mA
n
K = x'+ %6 -kx o’
B = x?(2k - x)?

Les calculs ont été effectués a 1'aide d'un calculateur électrorique. Pour chaque valeur du para-
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Fig. 17 - Spectre des neutrons diffusés A 13 température de 850°C.
X points expérimentaux,
— courbe calculée en supposant la diffusion élastique.

métre A, nous calculons l'intensité I, , (k) pour 30 valeurs différentes de k. Onapplique ensuite une mé-
thode de moindres carrés pondérés, on cherche quelle est la valeur du paramatre A qui rend minimum :

:f p; (‘xiAi
Ax, est 1'écart entre un point expérimental N; et le point calculé pour la méme valeur de la longueur
A d'onde, et une certaine valeur de A ;
R estun poids qui tient compte des erreurs différentes sur chacun des poi..ts expérimentaux. L'erreur
sur ces points est ici 1'erreur statistique sur le comptage, on prend donc :

=1
pI,N;

Nous avons effectué une correction pour tenir compte de la légére variation de 1'intensité totale
avec A, Cette intensité croit légérement avec A.

Pour que la comdition J, , = J, __ soit satisfaite, il faut associer A chaque valeur de A une valeur

deK, qui differe légérement de celle calculé pour A = 0. La correction i effectuer ne dépasse pas 3
pour cent.

Discussion des résultats.

Correction due i la position du diffuseur.

Nous avons supposé que 1'échantillon de fer est placé immédiatement aprés la deuxiéme roue du
sélecteur mécanique. En fait, la distance entre cette roue et 1'échantillon de fer est de 50 cm, et la dis-

tance entre 1'échantillon et le détecteur est de 230 cm (nous avans supposé cette dernidre distance égale
3 230 cm dans les calculs).

Détecteur



A partir de l'instant 0 ou le paquet de neutrons sort du sélecteur, les neutrons parcourent donc
50 cm avant de subir la diffusion inélastique. On a tendance dc ce fait 4 sous-estimer les changements

d'énergle,
Consgidérons par exemple, un neutron d'énergie E, qui gagne une énergie s E dans la diffusion :

Energie
Temps de vol des neutrons par matre correspondante
avant diffusion T, E,
aprés diffusion T, =T -aT E,=E_+3E
valeur apparente T, =T -6T E,=E +&E
1T, + LT, L
T, = 1T+ L donc 5T=AT1+L
AE AT SE _ 25T sE AT 1+L
=982, T — donc: 2—=-—2— -
E, 2 T, E, T, SE 5T L
+ L

Il faut donc multiplier le changement d‘énergie mesuré par le facteur 1 = 280/230. Nous avons mul-

tiplié les valeurs de A trouvées par la méthode des moindres carrés, pour tenir compte de cette cor-
rection, par ce méme facteur.

Erreur sur les valeurs de A .

I1 y a une erreur statistique due aux erreurs statistiques sur les points expérimentaux, et une er-
reur systématique due A l'incertitude sur l'angle de diffusion 6. La formule de Van Hove en effet, fait
intervenir A par le produita K’ c'est-a-dire approximativementAk’ 6, L'erreur possible de 20' sur 1'an-
gle de diffusion se traduit donc par une erreur de 19 pour cent sur les valeurs de A déterminées avec un
angle de diffusion de 3° 46' et de 15 pour cent pour (A)y,, déterminé avec un angle de diffusion de 4°36'.

L'erreuar sur A due aux erreurs statistiques sur les points expérimentaux a été caiculée de la ma-
ni¢re suivante : on détermine d'abord A par une méthode autre qu'une méthode de moindres carrés mais
qui domne pratiquement le méme résultat.

On cherche quelle est la valeur de A qui annule 1'aire A (A) comprise entre le spectre calculé et le
spectre expérimental. Cette aire est composée de 3 parties, une partie centrale et des ailes, dont on
ajoute les valeurs absolues. La somme algébrique de ces 3 quantités est nulle puisque tous les spectres
ont la m&me aire totale, Il est alors facile de calculer 1'erreur sur A, on connait 1'erreur 4A sur A (A),
A A est]'erreur statistique sur l'aire totale du spectre expérimental. On en déduit 1'erreur statistique sur A

Résultats. La figure 18 représente les résultats obtenus pour les valeurs de A, pour les trois tempéra-
tures étudiées.

Discussion de la méthode utilisée.

Les mécanismes de relaxation envisagés par Van Hove et De Gennes, ne tiennent compte que des
processus qui conservent le spin total. Le temps de relaxation des fluctuations d'aimantation est alors
infini 4 1a température de Curie. Cependant, il existe également la relaxation spin-réseau qui ne conser-
ve pas le spin total. Dans ces conditions le temps de relaxation n'est plus infini & la température de Curie,
etilest possible qu'il soit suffisamment petit pour entraftner des changements d'énergie perceptibles des
neutrons diffusés 3 cette température.

Nous allons montrer que notre procédé d'analyse, qui utilise comme gpectre de référence, le spec-
tre des neutrons diffusés & la température de Curie, a l'avantage d'isoler les mécanismes de’ relaxa-
tion qui conservent le spin total. Ce que nous mesurons en fait, c'est la différence entre les inverses
des temps de relaxation A ]la température T et 3 la température de Curie.

Nous allons démontrer ceci avec les hypothéses suivantes :

- les neutrons incidents sont rigoureusement monocinétiques, soit he, leur énergie. Cette
hypothese n'‘est nullement restrictive. La démonstration s'étend aisément au cas ot 1'on a
un gpectre incident.

- les changements d'énergie sont assez petits pour que les changements de moment soient
indépendants des changements d'énergie.

- nous appelons v le temps de relaxation des fluctuations d'aimantation 2 la température de
Curie. Nous supposons que le temps de relaxation d@ & des mécanismes qui ne conservent
pas le spin total ne varie pas avec la température. Cette hypoth2se est raisonnable puisque
nous restons dans un intervalle de température étroit autour de T.
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Le(e!) ~

he' est 1'énergie des neutrons diffusés,

A la température T, les fluctuations de l'aimantation évoluent plus rapidement dans le temps, le
temps de relaxation dd & des mécanismes qui conservent le spin total est ﬁb‘ Le te{mpa.de relaxation
global 1' est défini par :

l' = 1 + A K2
T T
-t E 0Al2]
Les fluctuations d'aimantation évoluent donc suivant la loi e et le spectre des neutrons diffusés
est proportionnel A :
1iak?
I (o) ~ I

2
(o' -0,)? + (-l"'H\Kz)
b 4
Nousallons montrer que cette dernidre expression est la méme que celle que 1'on obtient en partant
du spectre diffusé A ]a températre de Curie et en ne tenant pas compte du temps v, ce qui est notre pro-
cédé d'analyse.
A K?

L caicons (“')“'fln(“l) (o' - 01)2 K de,

1 2
L 4 A K
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=f T AK2
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Cette expression est le produit de convolution des transformées de Fourier des fonctions :

4 2
€T et eMt
Elle est donc égale 2 la transformée de Fourier de leur produit :

-nﬁoM’»
e

LS
T

Cette transformée de Fourier est égale 2 : 2¢ Iy catcure{w') @ donc bien la méme for-

(o' - 0, )2 + (‘: +A Kz)
me que I,(o').

Comparaison avec les prévisions théoriques,

Nous avons porté sur la figure 18, les valeurs obtenues pour A expérimentalement, ainsi que les
valeurs prévues théoriquement. Les prévisions théoriques ont été faites par De Gennes {8]enutilisantdif-
férents modeles :

- le modéle de Heisenberg ;
- un moddle simple de bandes dans lequel on ne tient pas compte des corrélations entre les

positions des électrons porteurs de magnétisme.
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Ces deux calculsont été effectués avec 1'ap-
proximation du champ moléculaire, Les temps
de relaxation sont plus petits dans le modeéle des
bandes 4 cause de la mobilité des électrons.

Nos résultats excluent les valeurs trou-
vées dans ce modele de bandes. Ils sont en bon
accord avec les valeurs obtenues avec le mode-
lede Heisenberg, Les valeurs prévues difféerent
suivant que l'on attribue le magnétisme du fer 2
1'échange entre premiers ou seconds voisins,
L'accord avec nos valeurs expérimentales est
meilleur si l'on considere les seconds voisins,
mais les approximations faites dans le calcul sont
tropincertaines pour permettre une conclusion.



CHAPITRE IV
RESUME ET CONCLUSION

Nous avons étudié expérimentalement, au moyen de la diffusion des neutrons, la fonction de cor-
rélation entre les spins dans le fer a, au voisilage de la température de Curie. Cette étude comprend la
dépendance spatiale de la fonction de corrélation, et son évolution dans le temps.

L.a dépendance spatiale est obienue en mesurant la variation de la section efficace avec la longueur
d'onde des neutrons. Nous avons montré que les valeurs des gections efficaces sont bien représentées

= 4
par la formule de Van Hove, donc vérifié la forme asymptotique en € de la fonction de corrélation.

r

Nous avons mesuré le parametre K, qui définit la portée des corrélaticns A des températures allant
jusqu'a 80°C, au-dessus de la température de Curie. Nous avons en particulier montré que les corréla-
tions ont une portée infinie A la température de Curie, (X,), = 0. Les valeurs que nous obtenons expéri-
mentalement pour K, aux températares supérieuresila température de Curie nous aménent & conclure,
8i on utilise les prévisions théoriques existantes, que le magnétisme du fer a est dd A 1'échange entre
peconds voisins, Ce résultat confirmerait une suggestion de Neel. Cependant, avant de se prononcer dé-
finitivement, il serait utile de connzitre les résultats d'une étude théorique plus détaillée.

Nous avons obtenu 1'évolution dans le temps de la fonction de corrélation en déterminant les chan-
gemente d'énergie que subissent les neutrons lorsqu'ils sont diffugés par le fer porté 4 des températures
voisines de la température critique.

Nous avons mesuré le parameétre A qui intervient dans 1'équation de diffusion 2 laquelle obéit 1'évo-
lution dans le temps des fluctuations d'aimantation. Nos valeurs expérimentales sont en bon accord avec
les valeur s calculées par De Gennes dans le mod2le de Heisenberg, et excluent les valeurs calculées par
ce méme auteur dans un modeéle de bandes,

Weissetde Marco [{25] ont mesuré récemment le nombre d'électrons dans la bande 3d des métaux
de transition du premier groupe. Pour le {er, ils trouvent le résultat surprenant de 2,3 +0,3. Ce résultat
est en accord avec une théorie de Mott et Stevens [26] selon laquelle le fer et le chrome ont une bande
3d peu remplie, et dans laquelle les électrons magnétiques du fer et du chrome ne participent pas 4 la
conduction. 11 serait normal dans ce cas, que nous trouvions les valeurs prévues avec le moddle de
Heisenberg.

Il sera trds intéressant d'effectuer les mémes expériences dans le cas du nickel. Le nombre
d'électrons 3d dans ce métal est gelon Weiss égal 2 9,5 + 0,3. D'apr2s Mott, les électrons magnétiques
dunickel participent & 12 conduction. Les valeurs des temps de relaxation des fluctuations d'aimantation
peuvent &tre dans ce cas sensiblement différentes. Mais la section efficace de diffusion critique dans le
nickel dont le moment magnétique est de 0, 6 magnéton de Bohr par atome est beancoup plus petite que
dansg le cas du fer et son étude nécessite de tré; hauts flux de neutrons.
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Calcul de la correction d'ouverture mMre.

Pour effectuer cette correction, nousnégligeons la divergence angulaire du faisceau incident (2 de-
grés dans les expériences faites avec un spectre large, 80' dans les expériences faites avec un spectre
étroit) devant la divergence angulaire du faisceau de neutrons détectés (2 degrés). En effet, dans le fais-
ceau incident, le nombre de neutrons ayant une trajectoire inclinée décroit avec l'angle d'inclinaison,
alors que tout neutron pénétrant dans la fenétre d'entrée des compteurs est détecté avec une égale pro-
babilité quelle que soit sa position par rapport 4 la fenétre.

Nous supposons de plus 1'échantillon ponctuel.

Pour chaque point de la fen#irz d'entrée des compteurs, l'angle de diffusion est différent.
Nous prenons comme origine des coordonnées, le point A, milieu de la fenétre. Soient :

a 1a hauteur du point A par rapport au faisceau ;
2x,, 2y, les dimensions de la fenétre rectangulaire ;
L la distance du diffuseur aux compteurs ;

X,y les coordonnées d'un point de la fenétre, B.
X, y, a sori petits devant Leta>x, , a>y,

L'angle de diffusion ¢ qui correspond au point B est :

. Fra+sy

L

On doit remplacer la section efficace différentielle %% par la moyenne :

Q 1 e Yo !!g - _SE__ _l_ ~, 1
) [ g s e

ueske Y=-Te 1

B 1
‘= A e



En posant :

On intégre d'abord par rapport & x. Un trouve :

; Yo 2
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- dy

gk e

B Yo dy
2Y, Joyo PP +y i+ a? - x
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Calcul de l'expression of = rd-.

1 2 z\? 2
RA (K 1 0 AK 4. As({E) Zgs+
)T AR R me) 3w

On tient compte de la variation de K avec les changements d'énergie :
k' -k=ak

K = (ak)? + k? 0*+ kake’

P
Ao n - (2E)*
¢ 2m &' k) g 8k 2k (m) Ak

kl
Posons :
K 2E®
n e
k K 4
2EK] _ p?
m
—Az——- 'l
4E? Y

a, B et y ont les dimensions d'une fréquence :

OQ.A A -(1+ .9) .2+q: +o,00 de
n % /la2 +a,00 + as+ p’] [.’+% (.’+u:+a,o.)2]

L'intégration donne :

'1
cg(k).il- 2 1 . 1+ac + ) +=
r; u 2v0 \ﬁ1+a)(o'+§,) 26 (1+u)(01+—2)+(2+a)
M

avec :




(On remarque que si v tend vers 0, l'expression trouvée tend bien vers l'expression :

(ze’)z 2 5(8+1) __1

mc?/ 3 r? K® + K}

obtenue dans le cas élastique).
A la température de Curie, la diffusion est élastique :

Q A A
o, (A)= r: PEEYY

Le rapport %ﬁ% est égal A :
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I A) o ()
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