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fTUM M rUICTUATlOMt VAIMANT BAMS U MB AU VWaKJUf M tA TtMFttATVftt
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Lo diffusion critiqua da* neutron» dont la fer est du* aux fluctuation* d'aimantation
qui existent dora le* substances ferromagnétiques au voisinoae de ko température d* Curt*.

Les fluctuations peuvent M décrira an tamw d* carrawtions; on définit un* fonction
d* corrélation ; f tA

•

Y ^ (t) = < t> (O) S _» (t) > ,

valeur moyenn* du produit scalaire «fun «oin da référano» «t dWi «>in i l tu* à la ckttano» (R)
du pf»mi«r «t coraidéré à fmrtonr t.

Dont te chapitre I nous rappeler» ktf généralité* * * ( « Mettons «fftcacai d> diffusion
dM ntutront ; noue donnons un bref têmjtri d* lo théork da VAN HOVE qui o montré qua
lo section «fttcooa d* diffusion moonétio/Jt da* nautrons m» lo transformé* dt FOORIER da
lo fonction da comttotton.

Dons >• .'-tpitn II nous étudkwu la dépandanca spotiota da la fonction da corrélation,
supposé* indépendant» du temps. On paut otors lo caractériser par deux paramètres K\ et r i
qui permettent de calculer respectivement la porté* et l'tntantité d » corrékrtions.

Après ovoir exposé la principe da jo mania da cat p a o m X m , nous décrirons PoppareH-
kioe axpérimantol. Is* voleur» expérimantoias abtfmuas sont art bon accord avec celtes
calculées, f accord est martial ir si on supposa qua ce sont las deuxième* at non tes premier»
voisin* d'un atome d* far qui sont mognétiouement actifs, ointi qu* fa proposé NE£
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STUDY i Y MCVTAON Oim»M)M 0» MAfiMCTK FU*CTUATWMS m NOM H* TH£ C V t U
A T i t CO

The critical diffusion of neutrons In iron is due to the magnetisation fluctuation* which
occur in ferrpmaanetîc substances in the neighbourhood of the Curie fremperolura-

Th* fluctuations con be dft*crÉ>ed in correlation terms ; a correlation function

y -» (t) is

7 ^ . ( t ) = < So (o) S . • <t) >

mean value cf the iccdar product of a reJqeme spin* and a s|Sn studted at a dbtance (R)
from th* first ond conudered at the irotaiX t.

In chapter I w* recall th» oenerafilies on neutron dHfuaion crosi section* ; g brief
summary it^eiven of th* theory of VAN HOVE, who has rfwwn that th* (Magnetic diffusion
cross lection of neutrons is the FOUR1EK transformation of t h * correiarion function.

In chapter II w* study th* spatial dépendance of the oori«Jalioii function, oawreod «o b*
indépendant of ( M M . It can then be charact«ris*d by two nmnwejlaii K, ontf r,, 6y mean*,
of which the rono* and •'NneHy of the oomstottw»! con be coscMioted Hh



C+h» ivoiyiion «»t cofoct*f/t^» par un poron^tr» A «JéçHKxkKil d* lo UmpaYOtura qui
t # f T f do^ i I »-3uotHDn d* d i f fu twn à loqualla at>.MM«nt I M flivtLHJtiCwn d aimantai ion

= A 7 2 M

de A pun rx>u§ d*cnvcKit I n
app<vf**« à l'oppocaillo^e «xp*-irn»otal décrit dont « chopitr« II

4̂ô _fl diicut'^ni e«*uit« lei r^tultot» i^t«rnj» «t OCKJI l « compor'VM Ojx
<J« C£ G€NNES foitfri *r\ utilitant I» myjiie 4* H«ii#nb#fg «t un mod*l« urnpL*
n---j vol*uf» vont «n t>?n occo'd av#c c*H«i calculent ckmj l« rnoiètr G» H#i*»nb#fg ;

«>u:lu#nt I* module da booda» i.rtilit*
Enf.n cton» Ic cbooitr» IV rv>ut ropp#lorv* l«* p+irmipaux ré»ultatt c-bt«r»u»
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l i cKorGCt*fit*d bv 0 poram#fer A rlirp^r Jing i>n tf>e tenip^ratura which occurs in fh# dittu*H>n
#«quatton c^xiv^d by fK< mj*;r%itiiofi':>. tluc tuati^ni

'AM
= A " 3 M

Th« principle of tb« nt«atu/*n^*nf of A it g'.en, af t t r whicti tl-ir -nodificaticxit ca/rt«d out
OO tH« etpefimantal QppQfOt'i». menttorayd m chiapter II or* .J«VT-nt>rd

Th« rn jy l t i <5t>h3in»d ar« th«n diicuttod orvi comparad wifh th* rh«i;.r«tical fof«cait»
of D€ GENNES rnrni« by uïing t+x Keins*r>t>«fg mod*I and o i irnplt bond rrKxtel '>ur VOILKM
in good açR««m«iit with tho*« calculated in ttv« HeitentiH-g n>xtal and ax.clud« t+n t̂ arvd n>xta!

Finally in choptar IV • • recall tt>» chi«f re-wjlt» obtainad
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CHAPITRE I

GÉNÉRALITÉS SUR LA DIFFUSION DES NEUTRONS
SECTIONS EFFICACES

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

Rappelons que les neutrons issus des piles à neutrons thermiques ont des vitesses réparties dans
un spectre de Maxwell dont la température est celle du modérateur, c'est-à-dire de l'ordre de 300' K,
la vitesse la plus probable est de 2 200 m/s, ce qui correspond à une énergie de 2, 5.10~2 eV. Les flux
que l'on obtient couramment sont de l'ordre de 1013 à 10" neutrons par cm2 et par seconde, à l'intérieur
de la pile.

Les longueurs d'onde des neutrons thermiques sont du même ordre de grandeur que les distances
inter atomique s. 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 possède un moment magnétique de 1.91 magneton nucléaire.

Il interagit de ce fait avec les moments magnétiques dans les substances magnétiques. Les sections
efficaces de diffusion magnétique des neutrons thermiques sont du même ordre de grandeur que les sec-
tions efficaces nucléaires. Pour l'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 même quantité pour la diffusion nucléaire par noyau de fer est :

-?£•= 1 barn/stéradian

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

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

A longueur d'onde égaie, l'énergie des neutrons est bien inférieure à celle des rayons X. Un neu-
tron de 1, 8Â aune énergie de 2, 5.10~2 eV. un photon X de même longueur d'onde a une énergie de 7 keV.
Les neutrons permettent de ce fait de mesurer les niveaux d'énergie des solides. En effet, des neutrons
ou des rayons X peuvent être diffusés avec changement d'énergie, ils peuvent soit perdre de l'énergie en
excitant un niveau d'énergie, soit en gagner en empruntant de l'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 faibles pour être 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 à 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 problèmes se posent.

Le premier est de savoir comment diffuse une unité isolée de l'ensemble. Ce problème n'est pas
toujours aisé. Dans le cas d'un spin, il a été résolu par Halpern et Johnson qui ont montré quelles interac-
tions on doit considérer entre l'ion magnétique et le neutron [1 ].

Le deuxième problème est le calcul de l'intensité totale diffusée. L'onde totale diffusée par l'en-
semble est la superposition des ondes diffusées par les différentes unités. Il peut apparaître des termes
d'interférence qui, dans certains cas, annulent la section efficace de diffusion.

On peut effectuer le calcul de l'amplitude de l'onde totale diffusée si on connaît le comportement
individuel des unités diffusantes. C'est le cas par exemple dans les solides où l'on peut décrire les mou-
vements des noyaux diffuseurs comme superpositions d'ondes planes. Maie il eut des cas où il n'en est
pas ainsi et où l'on connaît seulement un comportement statistique des unités diffusantes. C'est le cas par
exemple, des liquides où l'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
neutrons à partir de propriétés statistiques. Il introduit une fonction de corrélation de paires, dépendant
du temps [2, 3 ] .

Nous carierons de la théorie de Van Hove dans le cas de la diffusion des neutrons par un er semble
d'atomes magnétiques. 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 y-»(t) entre deux spins.

-» -»

-»
r*(t) est le produit scalaire d'un spin de référence à l'instant O et d'un spin situé à une distance R du

premier et considéré à l'instant t. S est un opérateur. La notation S(t) signifie : e S e * , H est l'ha-
miltonien du système.

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

La section efficace différentielle -r~ par unité d'angle solide et unité d'énergie des neutrons dif-

fusés est égale à :

d'à

dQd« \moc*y 3 * k

dans laquelle :

g = 1,91 est le moment magnétique du neutron, mesuré en magnetons nucléaires ;
e2/nioc

2 Ie rayon classique de l'électron ;
• l'énergie des neutrons diffusés, ('leur vecteur d'onde ;
£ le vecteur d'onde des neutrons incidents ;
ê= t - £ le vecteur diffusion, K = JKJ ;
h « le changement d'énergie des neutrons lors de la diffusion ;
f (K) le facteur de forme, égal à 1 pour K = 0.

La somme **-f est étendue à tous les atomes magnétiques du réseau.

I* section efficace différentielle est proportionnelle à la transformée de Fourier à 4 dimensions
de la fonction de corrélation.



Remarques.

1) Conditions pour que la diffusion soit élastique.
On constate sur cette formule que si la fonction ce corrélation ne dépend pas du temps, l'intégration

par rapport au temps donne une fonction 5(«), la diffusion est purement élastique.

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

2) Section efficace intégrée sur les énergies finales.
Dans le cas où les changements d'énergie sont très petits devant l'énergie initiale des neutrons.

K a une valeur unique pour chaque direction de diffusion e,indépendante des changements d'énergie :

K = 2k s in£

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

Elle ne dépend que de la fonction de corrélation instantanée.

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

DIFFUSION CRITIQUE.

Au voisinage de la température de Curie d'un corps ferromagnétique, il existe des fluctuations lo-
cale d'aimantation, ainsi que l'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 phénomène a été découvert expérimentalement par Palevsky-Hughes [5] dans le fer et Squires
[6] dans le fer et le nickel. Il a été expliqué par Van Hove qui l'a appelé diffusion critique, par analogie
avec l'opalescence critique de la lumière par les fluides au point critique. Les fluctuations d'aimantation
jouent le même rOle que les fluctuations de densité dans les fluides.

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

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

<M2> - <M>2 =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 à la température de Curie.

Allure de la diffusion critique.
A la température de Curie, un spin donné étend son influence sur des voisins même très éloignés,

il existe dans le cristal des "amas", c'est-à-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'après 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 diffusion 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, il n'y a plus de corrélation instantanée entre deux spins
différents. La fonction de corrélation y* (o) se réduit à une fonction S(S + 1) 5(ft).



Au facteur de forme près, la diffusion paramagnétique est donc isotrope.

Lorsque la température augmente à 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'à devenir isotrope.

Section efficace.

La sommation par rapport à R introduit une fonction 2+ (p - 2»T),T est un vecteur du réseau
réciproque.

dû

v est le volume occupé par un atome magnétique.

Si on opère 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 que pour les grandes distances, la fonction de corrélation instantanée était re-

présentée par la formule :

, . vo S(S + 1) e" Kl"

1

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

T - Tc

rx a les dimensions d'une longueur et Kx de l'inverse d'une longueur ; rx et Kx permettent de calculer res-
pectivement l'intensité et la portée des corrélations .

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

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

2
i l 2 / ge2 \2 S(S + 1) V
dQ " 3 \^Jz) —^r- r»do" 3 \^p) —^r- ? | ï t - 2 , ? | 2 + K l

2

Remarques sur les paramètres Kx et_rx. Les paramètres Kx et rx sont liés par la relation :

x

dans laquelle xo est la susceptibilité d'un atome isolé, (xo = 3 . T . u est le moment magnétique de l'ato-

me), x la susceptibilité effective par atome.

On peut démontrer cette relation en écrivant l'expression du moment magnétique total :

M = 2p 2 , 3,



p est le magneton de Bohr.

On calcule alors :

<M2> -<M>2 = N 4 P 2 2 > n ( o ) = 3 k T x

On remplace la sommation par une intégration et y* (o) par son expression asymplotique et on trouve la
relation donnée (1).

A la température de Curie, la fonction de corrélation s'étend très loin dans l'espace, le paramètre
K1est nul.

Le paramètre rx au contraire varie peu avec la température. L'étude de la fonction y* (o) a été ef-
fectuée par De Gennes [8], et Elliott-Marshall [9]qui ont calculé les paramètres Kx et ri.

Ces calculs ont été effectués dans l'approximation du champ moléculaire par De Gennes, par la
méthode de Bethe-Peierlspour 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 :

K 2 = - JLa1 b2 x

b est la distance entre voisins magnétiques.

Dans cette approximation, rx est indépendant de la température. L'approximation de Bethe donne pour
(r2) dans le cas des spins classiques :

<P«, - * i l i
l U c 6 z - 2

z est le nombre des voisins 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 :

3M ÎA

Bt = A V M

Une onde plane d'aimantation de vecteur d'onde ft décroit suivant une loi en e-AK * . Le paramètre A varie

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

n 1 A 1K - 2 i tj£ rfiKnY

A la 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 paramètre A qui intervient dans l'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 l'énergie des neutrons diffusés, elle varie de la façon re-
présentée dans la figure ci-après.

Le maximum de la courbe correspond à un changement d'énergie nul. Pour un petit angle de diffusion 9.
l'ordonnée à mi-hauteur de cette courbe correspond à un changement d'énergie approximativement égal à :

(1) Cette démonstration implique deux approximations. De Gennes a montré que cette relation est rigoureuse.

7
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Energie des neutrons diffusés

Dans le cas de la diffusion par le fer» pour des neu-
tre is incidents de 4.10"3 eV, une température supérieure
de 50 *C à la température de Curie, et un angle de diffusion
àfi 3#, cette quantité varie de 2.10*' à 10"* eV suivant l'hy-
pothèse faite dans le calcul de A.

Les changements d'énergie prévus sont donc très
faibles et difficile a à détecter.

Le but de notre travail était l'étude de la fonction
de corrélation entre les spine y+(t) dans le fer au voisi-
nage de la température de Curie.

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

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

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

- le modèle de Heisenberg, non polaire.

Dans ce modèle, on suppose qu'il n'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 l'échange entre le atomes.

- le modèle des bandes de Stoner, polaire.

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

Les mécanismes de relaxation sont différents dans ces deux modèles. L'étude expérimentale de
cette relaxation est alors intéressante pour la compréhension du magnétisme des métaux.

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

REMARQUE I.

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.

Mathématiquement, ceci signifie que Kxest petit et que chaque terme ps
I f

Ï2—\ décroit rapi-
I idement lorsque le vecteur diffusion s'écarte du vecteur 2»? correspondant. Autour de chaque pic de Bragg,

la contribution des termes autres que le terme .— .̂1 » correspondant à ce pic de Bragg est
négligeable. I K - 2 » T | + Ka

K - 2

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

Cette approximation est légitime car nous sommes restés au voisinage de la température de Curie
T - Tc | < 80* C et la valeur maximum du vecteur diffusion est 0.17 (A)*1 ce qui est bien inférieur à la va-

leur 3,1 (Àjr1 qui correspond an premier pic de Bragg.

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

d'à = / j e f V _2_
dad • l m.c*/ 3» n

S(S+1) k;
r* k K* • t* -» +A*K*



étant entendu que cette formule n'est applicable qu'aux petits angles de diffusion.

Nous avons posé f(K) * 1, puisque K est petit.

REMARQUE II.

On sait qu'on peut caractériser l'énergie d'un neutron par son énergie, sa vitesse, sa longueur
d'onde, son vecteur d'onde, ou le ten; j»« qu'il met à parcourir une distance donnée qu'on appelle son temps
de vol. Nous donnons ici quelques relation» «ntre ces quantités (dans le cas non relativiste).

E énergie ; k vecteur d'onde ; X longueur d'onde ; t teiup? de vol.

« • £ * • *••¥
t = 253X (sitest mesuré en M s/m et A en À)

5227E = ( si t est mesuré en u s/ m et E en eV)

Ainsi un neutron dont l'énergie est 2, 5.10~z eV a une vitesse égale à 1 200 m/s, une longueur d'onde
de 1, 8 A, un vecteur d'onde de 3, 5 (Â)*1 et un temps de vol de 457 us/m.



CHAPITRE II

ÉTUDE DE LA DÉPENDANCE SPATIALE

DE LA FONCTION DE CORRÉLATION

Dans toute cette étude, nous négligeons la variation de la fonction de corrélation avec le temps :
nous supposons qu'à 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 deuxième série d'expériences, mesuré ces changements d'énergie.

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

do C 1
dJ r- K + Kĵ

3

où 0 est l'angle de diffusion supposé petit.

L'étude de la section efficace différentielle -£- permet la iétermination des paramètres K1 et rx qui

définissent le comportement spatial de la fonction de corrélation.

Cette étude de -—peut se faire :

- soit en envoyant sur l'échantillon de fer des neutrons de longueur d'onde fixe et en étudiant
la distribution angulaire des neutrons diffusés. On fait alors varier K en faisant varier 6.
Cette méthode est celle utilisée par YVilkinson-Shull-Gersh [10, 11 ] ;

- soit en étudiant la section efficace de diffusion à 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

symbole— para-
ci -i

Principes de nos expériences.
Un faisceau puisé de neutrons de diverses vitesses comprises entre û e t ^ tombe sur un échantil-

lon de fer chauffé à des températures voisines de la température de Curie.

Les neutrons sont diffusés par le fer à 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.

1) Etude à la température de Curie.
C A2

A la température de Curie, la théorie prévoit que KX - 0. La section efficace est alors «°= :

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

D'autre part, la mesure de la valeur absolue de la section efficace permet la détermination de (r1)Tc.
Nous avens fait une détermination de ce paramètre.
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2) Etude à une température T voisine de T,.

a =.
K' + K,

La mesure de la section efficace à différentes longueurs d'onde permet de vérifier cette loi de va-
riation avec la longueur d'onde et de déterminer les paramètres ^ et rr qui interviennent dans la formule

Nous n'avons pas procédé cependant exactement de cette façon.

En effet, la mesure de la valeur absolue de la section efficace est assez imprécise. Par contre ,
nous pouvons déterminer avec une très bonne précision les variations relatives de la section efficace avec
la longueur d'onde 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 )T ;
- la variation relative de rx avec la température.

Formons en effet, le rapport des intensités des neutrons de longueur d'onde A donnée, diffusés pen-
dant le même temps à la température de Curie et à une température T.

(X) Kl

Mx)

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

L'ordonnée à l'origine de la droite représentant cette variation est égale à (rx
2)T / {r?)jc et la pente de

cette droite permet de déterminer la valeur deKx à 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 puisé de neutrons issus d'un spectromètre mécanique tombe sur un échantillon de fer
chauffé. Les neutrons diffusés par le fer à un angle de quelques degrés sont détectés dans un ensemble
de compteurs.

Protection

Fig. 1 - Schéma général du dispositif expérimental.

11



Un système éY ttronique permet de mesurer le nombre de neutrons ayant un temps de vol donné,
c'est-à-dire de mesui-er l'intensité des neutrons diffusés en fonction de leur longueur d'onde.

A - Description du apectromètre à temps de vol.

Principe de la spectrométrie à temps de vol.
Un faisceau 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 où la fente passe à l'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 même instant; ils arrivent sur le dé-
tecteur il 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 à Monsieur Nett<?r.

La roue a 1 m de diamètre ; elle est en acier. Elle porte une couronne périphérique faite d'un mé-
lange de carbure de bore et d'araldite polymérisée à froid. Ce mélange a l'avantage d'arrêter tous les
neutrons dont l'énergie eat inférieure à environ 1 000 eV.

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

Résolution.
L'émission des neutrons du spectromètren'est pas instantanée. La roue laisse passer partiellement

le faisceau pendant un intervalle de temps At.

L'intensité des neutrons émis en fonction du temps est la figure de résolution. Suivant les dimen-
sions comparée s 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 à mi-hauteur est 100 M s.

Filtre mécanique. [14]
Nous avons adjoint au spectromètre mécanique un dispositif qui élimine du faisceau les neutrons

dont la vitesse est supérieure à une valeur réglable vM.

Le filtre mécanique est composé d'un disque situé dans un plan frontal, à 80 cm en avant de la roue,
et tournant à 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 ceux qui traversent le filtre, une fraction est absorbée par le bore de la roue. Finalement-
ne traversent l'ensemble que ceux dont le temps de vol est supérieur à une valeur t „, donc la vitesse in-
férieure à une valeur vB. On choisit la valeur de vM, en réglant la position angulaire des secteurs de
cadmium.

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

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

Le sélecteur électronique compte le nombre de neutrons dont le temps de vol est compris entre
(n - 1)T et iiT.

T est la largeur d'un canal, (2)
n est un entier compris entre 1 et 100.

Le sélecteur fonctionne par cycles de durée 100 T, le départ de chaque cycle étant commandé par
l'impulsion qui repère le passage de la fente devant le faisceau.

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

(1) Rappelons que la section efficace d'absorption des neutrons par le cadmium présente un maximum pour une énergie
des neutrons de 0.176 eV. Cette section efficace est supérieure à 1 000 barns pour des neutrons d'énergie inférieure
à 0,3 eV et décroit rapidement lorsque l'énergie des neutrons croit au-delà de cette valeur. Une faible épaisseur
de cadmium arrête donc tous les neutrons d'énergie inférieure à quelques dixièmes d'eV.

(2) Dans notre appareil, T peut prendre des valeurs comprises entre 10 et 160 ps.
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Fig. 2 - Schéma du sélecteur en temps.

Anneau rapide.
L'anneau rapide

comprend 10 bascules
dont le s bornes sont re-
liée s entre elles de la fa-
çon indiquée dans la fi-
gure 2.

Toutes les bornes
2 sont reliées à un gé-
nérateur d'impulsions de
période T.

A l'instant 0. une
des bascules que nous
appellerons bascule I est
à l'état a, toutes les au-
tres à l'état b.

L'arrivée au temps
T d'une impulsion du gé-

nérateur fait passer la
bascule I à l'état b. L'im-
pulsion qui en résulte
sur la borne 3 de la bas-
cule I fait passer la bas-
cule 3uivante II à l'état A.

L'arrivée de l'im-
pulsion suivante du gé-

nérateur au temps 2T fait passer la bascule III à l'état a et la bascule II revient à l'état b. etc.

Anneau lent.
C'est un ensemble de bascules identique au précédent, mais les bornes 2 sont reliées à la borne 3

de la bascule X de l'anneau rapide, borne qui fournit une impulsion de période 10T.

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

Arrêt et départ des cycles.
On arrête les anneaux après la fin d'un cycle : la borne 3 de la bascule X de l'anneau lent est re-

liée à un dispositif qui arrête le générateur d'impulsions et remet toutes les bascules à l'état a chaque
fois que la bascule X de l'anneau lent revient à l'état a. Le lancement des cycles est commandé par l'im-
pulsion du photomultiplicateur. Un signal en corrélation avec cette impulsion met en marche le générateur
à impulsions et fait passer à l'état b les bascules I des deux anneaux.

Comptage des neutrons.
Chaque neutron dont le temps de vol est situé à l'intérieur d'un canal donné, est compté sur un nu-

mérateur correspondant à ce canal. Le numérateur est attaqué par un système à triples coincidences ;
grace à ce système, un coup n'est enregistré dans un canal que lorsque les bascules de l'anneau lent et
de l'anneau rapide correspondant à ce canal sont dans l'état a.

C - Faisceau de neutrons.

Les neutrons proviennent de la cuve contenant l'eau lourde de la pile à 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 la pile;
28 x 50 mm sur l'autre face.

Déplus, 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 dimensions du faisceau à l'endroit de la roue du spectromètre mécanique.

D - Détecteurs.

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

Le bore des compteurs est enrichi à 95 pour cent en isotope de masse 10. Les neutrons y sont dé-
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Fig. 3 - Efficacité calculée de l'ensemble des compteurs en fonction de l'énergie
des neutrons.

te c té s grâce à la réac-
tion B10 (n, o). L'énergie
libérée dan» cette réac-
tion est 2,5 MeV. La
section efficace de B10

pour cette réaction est
4 010 barns pour des
neutrons de vitesse 2 200
m/s, et elle est inver-
sement proportionnelle
à la vitesse des neu-
trons.

Les compteurs sont
cylindriques, leur paroi
est en laiton de 0, 5 mm
d'épaisseur. Nous avons
utilisé un ensemble com-
pact de 8 compteurs. Les
neutrons les traversent
perpendiculairement à
l'axe des cylindres.

Un tel ensemble
a une efficacité voisine
de 70 pour cent pour des
neutrons de quelques Â
de longueur d'onde. L'ef-
ficacité varie peu avec
l'énergie des neutrons
(«g- 3).

Toutes le s coques
des compteurs sont reliées entre elles et portées à
une haute tension négative de - 2 500 V. Les fils cen-
traux sont mis à la masse par l'intermédiaire d'une
résistance de 50 kû. Les électrons libérés par l'io-
nisation dans le fluorure de bore sont recueillis sur
ces fils centraux.

Les impulsions ainsi produites sont transmises
à un pré-amplificateur, puis à un amplificateur à
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 être 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 sont percés
d'une fenêtre pour l'entrée des neutrons. La paraffine a pour but de ralentir les neutrons rapides. Le
bore du carbure les absorbe ensuite. Déplus, un tuyau protège des neutrons parasites l'espace compris
entre les compteurs et le diffuseur. Ce tuyau contient une épaisseur de paraffine de 5 cm à l'extérieur et
de 3 cm de carbure de bore à l'intérieur.

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

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

L'échantillon de fer est un cylindre de 11 cm de longueur et 2, 3 .un de diamètre. Sa partie centrale ,
soumise au flux, est amincie jusqu'à l'épaisseur voulue, 5 - 3, 5 - ou 2, 5 mm suivant les expériences !
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Fig. 4 - Echantillon de fer et four.

L'échantillon de fer est chauffé essentiellement par ses extrémités, par le rayonnement d'un fil
enroulé sur des perles de r iatite. L'ensemble repose sur un berceau de lave. Le tout est placé dans un
cylindre d'acier inoxydable dans lequel règne un vide dynamique de 10~2 mm de mercure. Les parois du
cylindre ont 5 mm d'épaisseur ; elles sont amincies à 5/10 mm dans les parties traversées par les
neutrons.

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

Nous avons adopté comme fil de chauffage un fil de tungstène, qui s'est avéré, de diverses substan-
ces essayées, résister le mieux à des temps de chauffage prolongés. Le fil utilisé à 5/10 mm de diamètre.

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

La température est mesurée par des thermocouples chrome 1 alumel de 5/10 mm de diamètre.

Le courant de chauffage est du courant alternatif à 50 périodes. La tension 110 V du secteur est
d'abord stabilisée, puis rendue réglable par un autotransformateur, et enfin réduite d'un facteur b par
un transformateur. La puissance maximum dépensée dans le four est de 250 W, pour la température de
850 °C.

Nous avons au préalable, étudié l'homogénéité de la température dans la partie de l'échantillon sou-
mise au flux. Nous avons soudé électriquement 4 fils de constantan en divers points de la partie amincie
de l'échantillon. Chacune de ces soudures forme un thermocouple. La différence de potentiel qui apparaît
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 à 2 degrés à la
température de 750°C.

G - Valeurs des paramètres réglables de l'appareillage dans ces expériences.

Base de parcours des neutrons
Angle de diffusion
Largeur des canaux du sélecteur en temps
Vitesse maximum des neutrons

: 282 cm
: 3*
: 80 us
: vM = 1 500 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)T et m.
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Neutron» parasites.
Parmi les neutrons détec-

tés, certains sont dus à d'autres
causes que la diffusion critique
dans le fer. Ces neutrons parasi-
tes comprennent :

- des neutrons rapides qui traver-
sent la protection des com-
pteurs. Ces neutrons ne sont pas
puisés et se répartissent égale-
ment dans tous le s canaux du se -
lecteur en temps.

- des neutrons lents puisés par le
spectromètre.Ces neutrons sont
dus à la diffusion par les parois
du four, par l'air, ou à la dif-
fusion incohérente dans l'échan-
tillon de fer lui-même.

On doit retrancher du spec-
tre mesuré la contribution des
neutrons parasites. Cette sépara-
tion est aisée. On constate que le
nombre total de neutrons détectés
par les compteurs pendant un in-
tervalle de temps donné, varie
très peu avec la température entre
la température ambiante et 730 "C

Pour séparer la contribution des neutrons parasites, on retranche alors du nombre de neutrons dif-
fusés à la température T le nombre de neutrons diffusée à une température de l'ordre de 700ÔC, avant
l'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 très peu avec la
température.

Normalisation.
Nous avons dit que notre méthode consiste à comparer les intensités des neutrons diffusés pendant

le même temps, à la température de Curie et à la température T.

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

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

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

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

A - Etude s effectuées à la température de Curie.

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

La figure 6 représente le spectre Lc (k) des neutrons diffusés par l'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-delà de 4 À environ. Cette augmentation
est due à un effet de filtre dans l'échantillon de fer. La section efficace du fer détroit brusquement pour
les longueurs d'onde supérieures à 4,05 A. Nous parlerons des effets de filtre à propos du filtre de
béryllium.
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Fig. 6 - Spectre des neutrons diffusés par le fer à la température de Curie.

Diffusion multiple.
Des neutrons peuvent être diffusés plus d'une fois dans l'échantillon. On peut étudier le spectre des

neutrons diffusés une seule fois ; on doit donc choisir l'épaisseur 1 de l'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 ou non, traversent la même épaisseur lgde fer. Il est possible de faire cette hypothèse
car la diffusion critique est une diffusion en avant.

dx

Soitot la section efficace totale de diffusion critique.

Le nombre N2 de neutrons diffusés deux fois ou plus est :

N2 = Nonat / e-"V [ 1 - e-^t»'-" ] dx = No [1 - e-""^ (
•'a

No est le nombre de neutrons incidents ;
n le nombre d'atomes de fer par cm3.

Le nombre total de neutrons diffusés est :

, = No [ 1 - e -n<7, L

Le s expériences de Squires donnent ot = 5 barns, pour un spectre de neutrons dent la longueur
d'onde moyenne est de 7 Â. En utilisant cette valeur, on trouve :

* • • • '
pour l0 = 5 mm

Ce calcul nous a indiqué le <-hoix d'une première valeur de 5 mm pour l'épaisseur de l'échantillon. Mais
il ne nous donne que la proportion des processus multiples moyennée sur tous les angles de diffusion.
A un angle 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 à la température de Curie, l'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 deux spectres ont la même variation avec la longueur d'onde pour les longueurs d'onde infé-
rieures à 5, 5 A. Leur forme diffère progressivement au-delà de cette longueur d'onde. Nous attribuons
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S(A)X)2

cette différence à la diffusion multiple. Il est normal que l'effet de ceJle-ci ne se manifeste qu'au-delà
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 façon que la base de parcours des neutrons reste la même.

L'intensité est trop forte lorsque la pile est à pleine puissance, à 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 à une puissance de 60 kW.

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

Résultats. Nous formons le rapport : —~- 2 . Cette quantité est proportionnelle à . - ,

Pour l'échantillon de 5 mm, cette quantité est constante pour les longueurs d'onde inférieures à 5, 5 À.
Pour l'échantillon de 2, 5 mm, cette constrnce se prolonge jusqu'à 6, 5 À au moins (fig. 7).

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

Nous pouvons assigner une limite supérieure au paramètre (KJ
.

(2 x 10-) (A)"2

ce qui conduit à des portées au moins égales à 70 X.

Valeur de (r. )T..
Nous avons fait une estimation de la valeur absolue de la section efficace a£ . On peut en tirer

d'après :

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

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

e i * 3 # . e2«4*15« ( < - 2 t * )

On trouve, pour des neutrons de 5 À :
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Pig. 8 - Variation en fonction du carré de la longueur d'onde du rapport j1*. : pour T = 800*C.

^ * 40,3 barn/stéradian pour ex» 3* ; r ^ = 19 barn/stéradian pour «2= 4° 15' .

Le rapport de ces deux quantités est 2.12, en bon accord avec la valeur théorique 2 prévue d'après
la formule écrite ci-dessus.

On en déduit :

(ri)Te - 1.46 + 0.17 X

B - Etudes effectuées à des températures T > 1̂

On mesure le spectre L (A) des neutrons diffusés par le fer h une température T> Tc.

On forme le rapport :

MO

ITc(A) est le spectre des neutrons diffusés pendant le même temps par le fer à la température de Curie.

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

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

2) l'ordonnée à l'origine de la droite est très voisine de 1, donc rx varie lentement avec la tem-
pérature.

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

Pour calculer Kx, nous avons admis que r/ est inversement proportionnel à la température absolue
La variation de rx étant petite, cette hypothèse n'affecte pas les résultats obtenus pour Kx:

Pr T 4 , ^

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

Corrections à effectuer.

1) Correction due à l'étendue des compteurs.

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

yo

2 y0 est la dimension horizontale de la fenêtre d'entrée des compteurs ;
2 x0 la dimension verticale ;
L la distance du diffuseur aux compteurs ;

» -i
On opère alors par approximations successives. On détermine une première valeur de K1 par la

simple formule :

On calcule alors la valeur du rapport ITc(A) / IT(A) d'après la formule complète et on la compare à
la valeur expérimentale. On en déduit une nouvelle valeur de Kx. En principe on recommence, mais il
est suffisant de s'arrêter à ce stade.

2) Correction due à l'élasticité de la diffusion.

Nous avons négligé complètement le caractère inélastique de la diffusion.

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

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

r daû

Nous calculons dans l'appendice- I -r— d « en tenant compte de la variation de K avec «. On trouve :
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dans laquelle :

Fig.9 - Valeurs de t\.
o valeurs déterminées avec un spectre large (chap. H).
• valeurs déterminées avec un spectre étroit (chap. m).

u =
2mA

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

Connaissant alors la valeur de M et la valeur de K1 obtenue dans l'approximation élastique, on cal-
cule la valeur de ITc(A) / Ij(*) en fonction de la longueur d'onde.

On trouve que ITc(&) / I,(M a encore une variation linéaire en fonction du carré de la longueur d'onde,
mais la pente et l'ordonnée à l'origine de la droite, sont légèrement modifiées par rapport à leur valeur
dans l'approximation élastique. On a donc la correction à apporter à la valeur trouvée pour î  . Cette cor-
rection atteint 3 pour cent au plus.

Résultats. La figure 9 représente les valeurs obtenues pour \ en fonction de la température, une fois ef-
fectuées ces corrections.

Erreur sur la détermination de K..
La principale erreur sur Kx provient de l'incertitude sur l'angle dé diffusion qui est connu à 20' près.
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périmenteurs.
+ Wilkinson
OLowde
- Valeurs obtenues à Saday.

Le reste de l'erreur provient de l'erreur statistique sur le fac-
teur de normalisation et de l'incertitude sur le tracé de la droite. Au
total, les valeurs de KA sont déterminées avec une précision de 15 pour
cent.

Résultats obtenus sur r}.

1) l'ordonnée nous fournit la variation de r* avec la température .
Nou3 avons effectué les mêmes corrections que pourKj.

L'erreur provient de l'incertitude sur le tracé de la droite et de
l'erreur statistique sur la normalisation.

2) On peut d'autre part calculer r/ d'après la relation :

x

ConnaissantKj, x et x,, on calcule rx.

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].

Les trois séries de mesures ne sont pas parfaitement concor-
dantes. De plus. Néel trouve que la susceptibilité d'un même échantil-
lon n'a pas une valeur reproductible.

Ilest tout de même intéressant de comparer la variation de rx 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'après l'ordonnée à l'origine des droites ;

Colonne 2 : valeurs calculées d'après la relation (K^)* = —

(on calcule les valeurs de r* à différentes températures, on trace la courbe représentant la variation de
rf avec la température, on extrapole cette courbe à T = Te. pour obtenir (*"* )Te)«

T *C

780
790
800
810
821
850 (3)

1
C.99
0.9S
0.91
0.88

0,92
0.97
0 94
0.92
0.89
0.89

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

Comparaison avec les résultats obtenus par d'autres expérimenteurs.
L'étude du comportement spatial de la fonction de corrélation a été également effectué par Wilkinson-

Shull-Gersch [11] et Lowde [19 ] .

Les valeurs que nous obtenons pour
teurs (fig. 10)

sont en désaccord arec celles trouvées par ces expérimen-

(1) Le* valeur* de la colonne 1 «ont avec précision de 8 pour cent.
(2) L'erreur cor les valeurs données dans la colonne 2 est difficile à évaluer, étant

centJbâlité.

(3) Cette température a été ttadiée

l'incertitude avr la

C'est n'avons i

de la manière décrite dans le chapitre m. ea utilisant on snectre étroit

la n l e w calculée d'après la relation (K r )a »ik..



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

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

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

la section efficace est en —2 on peut effectuer sans peine la correction d'ouverture angulaire.

de
Lowde utilise une méthode qui serait semblable à la notre, il étudie la variation avec la température

l'intensité des neutrons diffusés à un angle donné, mais 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 délicates.

La faible variation de rx 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 ^ .

Nous avons porté dans le tableau suivant les prévisions théoriques pour [r1)lc dans les différentes
approximation s.

Les résultats obtenus dans le calcul de ( r ^ diffèrent suivant que l'on considère 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 à une distance de 2 48 Â. Les seconds voisins sont au nombre de 6. ils sont légèrement plus éloignés ,
ils sont situés à 2, 86 X. L'hypothèse 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. )

Champ moléculaire

Bethe classique

Normalisation à
l'origine

premiers
voisins

1.01 A

1. 09 Â

1,18

seconds
voisins

1. 17 Â

1.31 A

1.40

Les valeurs de (rx)Tc calculées dans l'approximation du champ moléculaire et de Bethe-Peîerls ne
donnent pas à la fonction de corrélation la valeur S(S + 1) qu'elle doit avoir à l'origine. De Gennes et
Grandidier [21] ont calculé les valeurs de (rJTc qui assurent la condition de normalisation à l'origine.
Les résultats sont portés d uis la 3ème ligne du tableau précédent. Notre valeur expérimentale est ( r j ^ =
1,46 A d'après la mesure directe ; 1, 33 & d'après la relation entre K1 et r1# Ces valeurs sont en très
bon accord avec les valeurs calculées en supposant les seconds voisins magnétiquement actifs. Mais les
calculs ne sont pas assez sûrs 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 l'écart est réduit à un facteur deux mais il de-
meure encore très 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 à l'échange entre seconds voisins.



0J9

07

0,6

Q5

0*

Courbes calculées

Elliott
De Gcnn
De Ceni.

I e r » »o
s |e«"8
s 26ne

sins
voisins
¥51 s ills'

10 20 30 60 70 80 90

L (X)
Fig. 12 - Variation du rapport ——— en fonc-
tion du carré de la longueur d'onde, T * 800 *C.
o points expérimentaux ;
— courbe calculée en admettant une forme en

40 50
T-Tc en 'C

Fig . 11 - Variation avec la température du rapport —r- :
r1Te

o d'après l'ordonnée de l 'origine ;

x d'après la relation (^rj * - i .

+ variation obtenue par Wilkinson.

2) Variation de rx avec la température.

Une estimation de cette variation a été faite par de Gennes
et Grandidier [21]. Elliott et Marshall ont également calculé
rx en fonction de la température [9]. Les deux théories pré-
voient une faible variation de r1 avec la température, ce qui
est en accord avec nos expériences (fig. 11). La variation pré-
vue diffère légèrement suivant que les interactions magnéti-
ques sont considérées entre premiers ou seconds voisins, mais
nos expériences ne sont pas suffisamment précises pour dis-
tinguer entre ces deux variations.

Etude du rapport • ' aux faibles longueurs d'onde.

La figure 8 montre, que pour les faibles longueurs
d'onde, la variation de ^(A) / IT(X) n'est plus linéaire en fonc-
tion du carré de la longueur d'onde, et que l'intensité des neu-
trons diffusés à la température de Curie devient inférieure à
l'intensité des neutrons diffusés à une température supérieure .

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

formule en — pour la section efficace est obtenue enrem-
K2 +Kj

plaçant la fonction de corrélation par sa forme asymptotique
e-V

en——- . La forme asymptotique n'est plus applicable au voi-
sinage de l'origine, où elle donne a la fonction de corrélation
une valeur infiniment plus grande. Donc la section efficace

d'autant plus que K est plus£ - i (1 - e-") pour la fonction de corréla- s'écarte de la forme en
tion, a = 0.17 (À)-1.

K + K
grand, donc la longueur d'onde plus petite.



e"V e 'VOn peut essayer de remplacer l'expression en — par une expression en (1 - e~") qui rester r .
finie à l'origine. On rend alors compte des courbes expérimentales pour une valeur de a égale à 0,17 (A)'
(fig. 12).

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

Ceci n'a d'autre but que de montre:* qu'il est possible d'obtenir pour le rapport ITC(*) / IT(*) sem-
blable à celle trouvée expérimentalement.

C - Etudes effectuées à des températures T < Te.

Nous avons analysé les résultats de la même façon que ceux obtenus à des températures supérieu-
res à la température de Curie.

Nous portons le rapport ITc(A) / L ( A) en fonction du carré de la longueur d'onde.

La figure 13 représente la variation de ce rapport pour une température de 756DC,

On constate que la courbe extrapolée vers les petites longueurs d'onde passe par une valeur bien
supérieure à 1 pour A - 0.

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

•

•

-

•
. . . • * • £ . _ f * I'
1 " • 4-

Ire (A)
I T ( A )

i

T-.75t

i

10 20 30

Fig. 13 - Variation en fonction du carré de la longueur d'onde du rapport-—-î pour T = 756*C.
^ (*)

On trouve pour le rapport
(r2)T

756'C

745'C

* 1.6

2,6

Comparaison avec les prévisions théoriques.
Les traitements théoriques sont compliqués par le fait que l'on doit considérer 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.

Les prévisions théoriques des différents auteurs sont en désaccord ; selon De Gennes, les cor-
rélations transversales ont une portée infinie, Klt = o, car, en l'absence de forces d'anisotropie. la sus-
ceptibilité transversale est infinie. Or, les forces d'anisotropie tendent vers o comme (Tc - T)*. Elliott,
au contraire, trouve pour Kltune valeur non nulle, peu différente de celle de K1L.

Les deux auteurs trouvent la même valeur pour K1(. Hs trouvent que <u varie deux fois plus ra-
pidement au-dessous de la température de Curie qu'au-dessus.

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

Si la température décroit à partir de la température de Curie, indépendamment de l'effet dû à la
variation de rx avec la température : selon De Gennes, l'intensité décroit lentement car seule l'augmen-
tation de Kl(contribue à la diminution de la section efficace, selon Elliott, Kit et Klf croissent simultané-
ment et l'intensité décroit donc rapidement.

Nous avons éliminé l'influ-
ence de la variation de rx avec la
température en formant le rap-
port :

0.8
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V
i i i

720 740 760 780 800
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Fig. 14 - Variation avec la température du rapport -^

neutrons de 5,5 X.

320 840 860

_LL pour des
Te

(1)

La figure 14 représente la
variation de ce rapport avec la
température, pour la longueur
d'onde de 5, 5 À.

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

Ceci peut s'interpréter se-
lon De Gennes, la variation d'a-
bord lente devient plus rapide
lorsque l'apparition des forces
d'anisotropie rend Klt^ 0.

Enfin, la variation rapide de
r 1 avec la te mpérature au-de ssous
de Tc n'est prévue par aucun des
deux auteurs.

(1) Cedsvpposeen fait que r l t et r l f «ont égaux. En l'absence d'application d'un champ magnétique on ne peut séparer
expérimentalement les composantes transversales et longittidtaaiea des fluctuations.



CHAPITRE III

ÉTUDE DE LA CINÉTIQUE DES FLUCTUATIONS
D'AIMANTATION

Les mesures précédentes effectuées à l'aide de neutrons incidents dont les énergies étaient répar-
ties dans un spectre large n'ont fourni de renseignements que sur la partie spatiale de la fonction de cor-
rélation entre les spins. Mais de telles mesures ne pouvaient donner aucune information sur le caractère
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 à envoyer sur l'échantil-
lon de fer des neutrons ayant tous la même vitesse, et à analyser en énergie le spectre diffusé. On ob-
tiendrait directement la section efficace différentielle-^— et donc la valeur du paramètre A qui, rappelons-
le, est le coefficient qui intervient dans l'équation de diffusion qui régit l'évolution dans le temps des
fluctuations d'aimantation.

| f - A V2 M
Q t

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

Nous avons donc cherché à 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 [22 ].

DESCRIPTION DE L'APPAREILLAGE EXPERIMENTAL.

Principe de la réalisation d'un faisceau de neutrons monocinétiques.
On sélectionne des neutrons de même vitesse par une méthode de temps de vol. Deux disques de

cadmium de même axe, situés à une certaine distance L l'un de l'autre tournent à la même vitesse. Cha-
cun de ces disque s est per ce d'une fente dans sa partie périphérique. Leur axe est parallèle à la direction
d'un faisceau collimaté de neutrons.

Nous supposons d'abord :

- que le faisceau de neutrons est un faisceau rigoureusement parallèle ;
- 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 première roue) que s'il ne trouve pas de cadmium en A, c'est-à-dire à un instant to où la fente
de la première roue se trouve en A. S'il a pu traverser la première roue, il est en général arrêté parle
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cadmium de la deuxième, saufs'il a une vitesse telle qu'il arrive en B à un moment où la fente de la deu-
xième roue passe en ce point. Appelons t le temps minimum qui sépare 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

vitesse est égale à vn = —-—=r

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

Le terme en nT s'introduit car les neutrons qui sont passés en A à l'instant t0 peuvent passer en 3
lorsque la fente de la deuxième roue passe pour la (n + l)ème fois en B après l'initiant t0.

Les vn forment une suite de valeurs discrètes décroissantes. Dans nos conditions d'utilisation de la

machine T > t (1). Le nombre des neutrons de vitesse va = , v2 = -—-—; etc. est extrêmement 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 vn se situent
dans une région de la courbe de Maxwell où l'intensité des neutrons est une fonction rapidement croissante
le leur vitesse, avec les valeurs que nous avons utilisées pour t, T et L.

On peut donc négliger la contamination par les grandes longueurs d'onde et ne considérer que le
Lcerme v = —.

Le temps t ne dépend pas de la trajectoire particulière choisie, si toutes les trajectoires sont paral-
lèles. Dune, avec les conditions supposées, faisceau de neutrons parallèles et fentes infiniment fines, on
obtient à la sortie du sélecteur un faisceau de neutrons parfaitement monocinétiques.

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

Causes d'élargissement en énergie de la raie.

1) Influence de la largeur des fentes :

Du fait de sa largeur, la fente de la première roue met un certain temps à défiler en A et celle de
la deuxième en B. Appelons t oet to+ t les instants où les milieux des fentes passent respectivement en
A et B, et 2 A t le temps que mettent les fentes à défiler en un point.

Un neutron qui a pu traverser la première roue en A à l'instant t o - A t peut encore passer en B à

l'instant to+ t + At, ce qui correspond à une vitesse -—5— .

De même s'il a passé en A au temps to + A t, il peut passer en B au temps t0 + t - A t.

La raie est donc élargie en énergie. Les vitesses extrêmes possibles sont :

2At et

2) Influence de la divergence angulaire du faisceau :

Les différentes trajectoires ne sont pas rigoureusement parallèles. C'est une autre cause d'élargis-
sement de la raie.

Considérons en effet, deux neutrons ayant traversé la première roue en A ; l'un a une traiectoire
parallèle à l'axe des roues, l'autre a une trajectoire légèrement inclinée. Le premier arrive sur la deu-
xième roue en B, le second en B'. La fente de la deuxième roue que nous supposons encore infiniment
fine met un certain tempo T à aller de B en B1. Le premier neutron peut traverser le sélecteur s'il a une

L L
/itesse-r-, le second s'il a une vitesse ——— .

Si B et B' sont sur un même rayon le temps T 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 diaques 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 même point.
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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 fais-
ceau suffisamment intense de neutrons approximativement monocinétiques.

Description du sélecteur mécanique.
Le sélecteur mécanique a été conçu et réalisé par Messieurs Jacrot et Gobert [23],
Les deux roues de 1 m de diamètre sont faites d'un alliage d'aluminium. Elles tournent dans un

vide de quelques millimètres de mercure à une vites.se 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 entraînées par un mo-
teur à 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 chaque roue. Elles sont obturables par du cadmium ;
le nombre de paquets de neutrons sortant du sélecteur par tour des disques peut être ainsi réduit à vo-
lonté de 8 à 4 ou 2.

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

La deuxième roue comporte, sur les mêmes rayons que les fentes qui servent au passage des neu-
trons, et à 25 cm du centre, des fentes de 2/10 mm que nous appellerons fentes optiques. Ces fentes
servent à définir optiquement l'instant où le paquet de neutrons sort du sélecteur. A cet effet, un sys-
tème optique collimateur donne un fin pinceau lumineux qui tombe sur la roue et ne peut la traverser que
lorsque la fente optique passe devant le pinceau. Un photomultiplicateur recueille le signal lumineux après
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
que cette longueur d'onde reste constante pendant la durée d'une expérience. Elle dépend de la vitesse de
rotation des roues qui varie légèrement au cours du temps. On compense les fluctuations de vitesse en
faisant tourner légèrement une roue par rapport à l'autre, de façon à maintenir le temps t constant.

Pour cela, la première roue comporte également une fente optique. Cette fente sert, associée à
l'une des fentes de la deuxième roue, à définir le temps t qui sépare le passage des fentes des deux roue s
devant le faisceau comme intervalle de temps qui sépare deux impulsions électriques. On le compare
alors à un temps de référence e . Si le temps t s'écarte de e, on envoie sur le moteur de la boite de vites-
se une impulsion de façon à retrouver 6. Le temps t est ainsi stabilisé à + 2 M S.

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

Modifications apportées au système expérimental utilisé dans les expériences précédentes.

1) Réduction du mouvement propre.

L'étude des changements d'énergie dans la diffusion exige un mouvement propre très réduit, les
effets des changements d'énergie se faisant surtout dans les régions du spectre en énergie où l'intensité
des neutrons incidents est petite. A cet effet, le chemin suivi par les neutrons depuis la sortie du canal
jusqu'à la première roue et entre les deux roues est protégé des neutrons parasites par un tuyau contenant
une épaisseur de 4 cm de carbure de bore.

Mais, il s'introduit avec le nouveau sélecteur mécanique une nouvelle cause de mouvement propre :
le s matériaux constituant le 8 roue s, aluminium et cadmium, laissent passer une grande fraction des neu-
trons rapides issus du canal de la pile. L' échantillon de fer reçoit 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
à 3,96 A. Cette discontinuité est due & l'impossibilité de satisfaire au-delà d'une longueur d'onde \t, ap-
pelée longueur d'onde critique, à la condition de Bragg de diffusion cohérente.

X - 2d sine
29 est l'angle de diffusion ;
d est la distance réticulaire du plan considéré.
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Si dM est la distance réticulaire de la substance :

2d.

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

Le béryllium est une substance trèn favorable :
section efficace de diffusion cohérente :
section efficace de capture :
section efficace de diffusion incohérente :

7, 5 barns
9 millibarns
J millibarns

i

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

Description du filtre de bé-
ryllium.

TJn bloc parallélépipé-
dique de béryllium est placé
à la sortie du canal de la pile ,
avant l'entrée du sélecteur
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 l'a-
zote liquide. Ce récipient est
isolé thermiquement par une
couche de 8 cm d'épaisseur
de polystyrène soufflé, sauf
sur le trajet des neutrons où
l'isolement thermique est
assuré par un ensemble de
8 écrans d'aluminium de
5/100 mm. distants de 5 nun
les uns des autres. Ces é-
crans suffirent à éviter la
présence de givre sur le tra-
jet des neutrons. Le mélange
de carbure de bore et paraf-
fine qui entoure le béryl-
lium a pour but de ralentir
et absorber les neutrons ra-
pides éliminés du faisceau
incident par diffusion par le
béryllium. L'épaisseur de ce
mélange s'est avérée insuf-
fisante et nous avons mis

autour du récipient contenant l'azote, une épaisseur supplémentaire de 10 cm.

Le niveau d'azote dans le récipient est maintenu constant grâce à un bulbe rempli d'oxygène sous
une pression de 3 kg. Lorsque le niveau d'azote monte jusqu'à toucher le bulbe, l'oxygène se liquéfie ;
la chute depression qui en résulte entraîne la fermeture d'une vanne qui commande la circulation d'azote.
Cette circulation se fait à partir d'un dewar de 100litres dans lequel règne 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 l'échantillon est multiplié par un facteur 1. 8
quand le béryllium est refroidi.

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

QUI
aooi

Fig. 15 - Section efficace totale de béryllium en fonction de l'énergie des
neutrons d'après BNL 335.



2) Choix du nombre de fentes et introduction d'une ligne à retara.

On a intérêt à utiliser 1* plus grand nombre de fentes possibles pour obtenir l'intensité maximum.
Ce nombre est fixé par la condition suivante : l'intervalle de temps qui sépare deux signaux lumineux doit
être plus grand que le temps d'exploration du sélecteur électronique. Ce dernier temps est lui même 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 Â autour de la longueur d'onde de 4, 5 Â.
Un intervalle de 2.5 K correspond à un temps d'exploration de 2 , 5 x 2 5 3 x 2 , 8 u s (la base de parcours
des neutrons est de 2, 8 m) soit 1 800 u s environ. Ceci fixe la largeur d'un canal à 20 u s.

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

10*
(4 400/60) x N > 2 0 0 °

Cette condition limite le nombre de fentes à 4.

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

1er signal 2ème signal
optique * optique

1000 2000; 3000 400Q temps en M s
• i
i i

Ii iI i I i

retard au
déclenchement

zone d'exploration
du sélecteur en temps

Récapitulation du choix des paramètres réglables de l'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 étude lorsqu'elles sont différentes des autres.

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

20 MSLargeur d'un canal 2 5 u s ( 8 5 Q . C )

2 200 usRetard au déclenchement a 0 Q 0 ^ ( g M . C )

Nombre de fentes 4

Angle de diffusion 4<> ^ ( 8 5 Q o C )

PRINCIPE DES MESURES.
L'échantillon de fer chauffé dans le four est placé aussi près que possible de la deuxième 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 à 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 la longueur d'onde, le spectre des neutrons diffusés par le fer porté
à la température de Curie et à 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 à une température T le spectre
des neutrons diffusés, pendant le même temps, par le fer chauffé à une température inférieure, avant
l'apparition de la diffusion critique.



Raie incidente Spectre diffusé.

ANALYSE DES RESULTATS.

La façon la plus simple d'expliquer com-
ment nous avons mesuré le paramètre A qui dé-
finit l'inélasticité de la diffusion est d'expliquer
d'abord quel est l'effet de cette inélasticité,
comment elle se manifeste dans le spectre des
neutrons diffusés.

Pour montrer quel est cet effet, nous sup-
posons d'abord que le faisceau des neutrons in-
cidents est un faisceau rigoureusement monoci-

nétique, appelons A 0 la longueur d'onde des neutrons incidents. La raie incidente s'élargit après diffusion
en un spectre étroit autour de Xo.

L'aire de ce spectre est :

_ . rda . _ A /*k' 11 = 1,, | — d«=I 0 — / — - —
id. r*J k K2 +

A K' de

I est l'intensité de la raie des neutrons incidents.
0

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

I - I è_ 1
= ° vl * K2+K/

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

Donc en première approximation, l'aire du spectre des neutrons diffusés ne dépend pas du para-
mètre 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 où l'on
n'a plus une raie incidente, mais
un spectre étroit autour d'une lon-
gueur d'onde xM. On peut décom-
poser ce spectre en une série de
raies d'intensité différente. Cha-
cune de ces raies s'élargit après
la diffusion. Le spectre diffusé
s'obtient par la composition de ces
raies élargies.

Considérons la raie de lon-
gueur d'onde XM du spectre inci-

dent. Elle contribue à renforcer l'intensité du spectre diffusé dans la région de longueurs d'onde X, voi-
sines de XM. MaiB la partie du spectre diffusé de longueur d'onde XM reçoit elle-même peu de contribution
de la raie incidente de longueur d'onde X, car cette raie est peu intense par rapport à la raie XN.

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

Nous voyons donc qualitativement quel est l'effet de l'inélastiçité. D'autre part, le même raison-
nement qui a été fait pour une raie incidente s'applique ici : l'aire du spectre diffusé est, à une très bonne
approximation, indépendante du paramètre d'inélasticité.

L'introduction des effets inélastiques revient à déformer le spectre des neutrons, diffusés sans en
changer l'aire.

Notre méthode d'analyse s'en déduit :

1) on calcule le spectre des neutrons diffusés à la température T en supposant la diffusion parfai-
tement élastique.

Spectre incident Spectre diffusé.
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2) le spectre mesuré expérimentalement s'écarte de ce spectre calculé. Cet écart, dû à l'inélas-
ticité de la diffusion, permet la mesure de A.

Le calcul du spectre des neutrons diffusés à la température T, dans l'approximation élastique, se
fait à partir du spectre incident et de la connaissance des seul» paramètres ri et Kx qui caractérisent la
dépendance spatiale de la fonction de corrélation.

En fait, nous avons utilisé comme spectre de référence le spectre des neutrons diffusés à la tem-
pérature de Curie et non le spectre incident. Les avantages de cette méthode sont les mêmes que ceux
exposés dans la partie précédente sur la mesure de K1#

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 à admettre que, comme le prévoit
la théorie, le temps de relaxation des fluctuations d'aimantation à la température de Curie est défini, et
donc la diffusion parfaitement élastique à cette température.

Nous supposons r2 inversement proportionnel à la température absolue. Nous avons redéterminé
ici la valeur de (K^. Cette détermination se fait à partir de l'intensité totale diffusée à la température T.
JT qui, nous l'avons vu, ne dépend pas des changements d'énergie dans la diffusion.

Soit I£(M l'intensité diffusée à la température de Curie en fonction de la longueur d'onde, intensité
que l'on mesure expérimentalement.

«\ est alors égal à :

.-, - f r •"»

On trace à priori une courbe donnant -''T en fonction du paramètre inconnu KL. La connaissance de -\ suffit
alors à déterminer K1#

Les valeurs de K1 ainsi déterminées sont en bon accord avec celles mesurées précédemment (fig. 9)

Le spectre des neutrons diffusés à la température T, dans l'hypothèse d'une diffusion élastique ,
se calcule à partir de ITe(A) et (Kx) .

On constate que l'intensité mesurée expérimentalement est plus petite que l'intensité calculée dans
la région voisine de 4, 5 À où l'intensité est maximum, et plus grande que l'intensité calculée dans la ré-
gion des ailes. Ces différences sont conformes aux effets prévus de l'inélasticité de la diffusion (fig. 17).

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

méthode de moindres carrés.
Il noua faut d'abord calculer l'intensité ITA (A) pour différentes valeurs du paramètre A, les calculs

ne sont pas simples ; chaque longueur d'onde du spectre diffusé reçoit 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 :

Tc(k - x) dx

avec :

T1 w F t 2 _«

K2 « x 2 + k V - k x e 2

B = x2(2k - x)2

Les calculs ont été effectués à l'aide d'un calculateur électronique. Pour chaque valeur du para-
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i f i . .
Vecteur d'onde des neutrons diffusé* en M / "

Fig. 17 - Spectre des neutron* diffusés à U température de 850*C.
x points expérimentaux.
- courbe calculée en supposant la diffusion élastique.

mètre A. nous calculons l'intensité IT A (k) pour 30 valeurs différentes de k. On applique ensuite une mé-
thode de moindres carrés pondérés, on cherche quelle est la valeur du paramètre A qui rend minimum :

*. Pi <**iAf

ax, est l'écart entre un point expérimental N. et le point calculé pour la même valeur de la longueur
A d'onde, et une certaine valeur de A ;

p. est un poids qui tient compte des erreurs différentes sur chacun des points expérimentaux. L'erreur
sur ces points est ici l'erreur statistique sur le comptage, on prend donc :

Nous avons effectué une correction pour tenir compte de la légère variation de l'intensité totale
avec A. Cette intensité croit légèrement avec A.

Pour que la condition «\ A = •1
T..«*.8oit satisfaite, il faut associer à chaque valeur de A une valeur

deK1 qui diffère légèrement de celle calculé pour A = 0. La correction à effectuer ne dépasse pas 3
pour cent.

Discussion des résultats.
Correction due à la position du diffuseur.
Nous avons supposé que l'échantillon de fer est placé immédiatement après la deuxième roue du

sélecteur mécanique. En fait, la distance entre cette roue et l'échantillon de fer est de 50 cm. et la dis-
tance entre l'échantillon et le détecteur est de 230 cm (nous avons supposé cette dernière distance égale
à 280 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 de ce fait à sous-estimer les changements
d'énergie.

Considérons par exemple, un neutron d'énergie Eo qui gagne une énergie A E dans la diffusion :

Temps de vol des neutrons par mètre corre^ndîante

avant diffusion To E o

a p r è s d i f f u s i o n T f = T o - A T E f = E e + AE

v a l e u r a p p a r e n t e T â = T - 6 T E,= E0 + 6E

1TO + LTf
T. =—TT-;— donc 6T «

AE AX i E 2E2L d o n c : A E = _ _
E, Tp E o T o 6E 6T L

II faut donc multiplier le changement d'énergie mesuré par le facteur—:— - 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 même facteur.

Erreur sur les valeurs de A .
H y a une erreur statistique due aux erreurs statistiques sur les points expérimentaux, et une er-

reur systématique due à l'incertitude sur l'angle de diffusion e. La formule de Van Hove en effet, fait
intervenir A par le produit A K2 c'est-à-dire approximativement A k2 e2. L'erreur possible de 20'sur l'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)w0 déterminé avec un angle de diffusion de 4e 36'.

L'erreur sur A due aux erreurs statistiques sur les points expérimentaux a été calculée de la ma-
nière suivante : on détermine d'abord A par une méthode autre qu'une méthode de moindres carrés mais
qui donne pratiquement le même résultat.

On cherche quelle est la valeur de A qui annule l'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 même aire totale. Il est alors facile de calculer l'erreur sur A, an cannait l'erreur A A sur A (A),
A A est l'erreur statistique sur l'aire totale du spectre expérimental. On en déduit l'erreur statistique sur A.
Résultats. La figure 18 représente les résultats obtenus pour les valeurs de A. pour les trois tempéra-
tores étudiées.

Discussion de la méthode utilisée.
Les mécanismes de relaxation envisagés par Van Hove et De Germes, ne tiennent compte que des

processus qui conservent le spin total. Le temps de relaxation des fluctuations d'aimantation est alors
infini à la 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 à la température de Curie,
et il est possible qu'il soit suffisamment petit pour entraîner des changements d'énergie perceptibles des
neutrons diffusés à cette température.

Noos allons montrer que notre procédé d'analyse, qui utilise comme spectre de référence, le spec-
tre des neutrons diffusés à 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 à la température T et à la température de Curie.

Nous allons démontrer ceci avec les hypothèses suivantes :

- les neutrons incidents sont rigoureusement monocinétiques, soit h»o leur énergie. Cette
hypothèse n'est nullement restrictive. La démonstration s'étend aisément au cas où l'on a
un spectre incident.

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

- nous appelons T le temps de relaxation des fluctuations d'aimantation à la température de
Curie. Nous supposons que le temps de relaxation dû à des mécanismes qui ne conservent
pas le spin total ne varie pas avec la température. Cette hypothèse est raisonnable puisque
nous restons dans un intervalle de température étroit autour de T.



h» ' est l'énergie des neutrons diffusés.

A la température T. les fluctuations de l'aimantation évoluent plus rapidement dans le temps, le

temps de relaxation dû à des mécanismes qui conservent le spin total est -rrj. Le temps de relaxation

global T1 est défini par :

-, * - + A K 2

T T

Les fluctuations d'aimantation évoluent donc suivant la loi e et le spectre des neutrons diffusés
est proportionnel à :

i+AK 2

Nous allons montrer que cette dernière expression est la même que celle que l'on obtient en partant
du spectre diffusé à la températ'ire de Curie et en ne tenant pas compte du temps T, ce qui est notre pro-
cédé d'analyse.

du,1* 9 9 * 1

- . ~2
\\ C T A K A

* (», - « f + (— } (• " • 1 ) Z + ^ K

-.( :
1

^ - . =—= du

Cette expression est le produit de convolution des transformées de Fourier des fonctions :

e"T et r * *

Elle est donc égale à la transformée de Fourier de leur produit :

Cette transformée de Fourier est égale à : — 2 . IT „,„,<(••) a donc bien la même for-

me que 1̂  (•»').
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 jeiuitilisant dif-
férents modèles :

- le modèle de Heisenberg ;
- un modèle 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 calculs ont été effectués avec l'ap-
proximation du champ moléculaire. Les temps
de relaxation sont plus petits dans le modèle des
bandes à cause de la mobilité des électrons.

Nos résultats excluent les valeurs trou-
vées dans ce modèle de bandes. Ils sont en bon
accord avec les valeurs obtenues avec le modè-
le de Heisenberg. Les valeurs prévues diffèrent
suivant que l'on attribue le magnétisme du fer à
l'échange entre premiers ou seconds voisins.
L'accord avec nos valeurs expérimentales est
meilleur si l'on considère les seconds voisins,
mais les approximations faites dans le calcul sont
trop incertaines pour permettre une conclusion.

E points expérimentaux.
— courbe calculée. Modèle de Heisenberg, 1ers voisins.
— courbe calculée.Modèle de Heisenberg, 2èmes voisins.

courbe calculée. Modèle de bandes, 1ers voisins.
courbe calculée. Modèle de bandes. 2èmes voisins.



CHAPITRE IV

RÉSUMÉ 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 voisiitage de la température de Curie. Cette étude comprend la
dépendance spatiale de la fonction de corrélation, et son évolution dans le temps.

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

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

Nous avons mesuré le paramètre Kx qui définit la portée des corrélations à des températures allant
jusqu'à 80*C, au-dessus de la température de Curie. Nous avons en particulier montré que les corréla-
tions ont une portée infinie à la température de Curie, (K1)Tc = 0. Les valeurs que nous obtenons expéri-
mentalement pour Kx aux températures supérieures à la température de Curie nous amènent à conclure,
si on utilise les prévisions théoriques existantes, que le magnétisme du fer a est dû à l'échange entre
seconds voisins. Ce résultat confirmerait une suggestion de Neel. Cependant, avant de se prononcer dé-
finitivement, il serait utile de conneftre les résultats d'une étude théorique plus détaillée.

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

Nous avons mesuré le paramètre A qui intervient dans l'équation de diffusion à laquelle obéit l'évo-
lution dans le temps des fluctuations d'aimantation. Nos valeurs expérimentales sont en bon accord avec
les valeurs calculées par De Gennes dans le modèle de Heisenberg, et excluent les valeurs calculées par
ce même auteur dans un modèle de bandes.

Weiss et de Marco [25] ont mesuré récemment le nombre d'électrons dans la bande 3d des métaux
de transition du premier groupe. Pour le fer, 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 à la
conduction. Il serait normal dans ce cas, que nous trouvions les valeurs prévues avec le modèle de
Heisenberg.

Il sera très intéressant d'effectuer les mimes expériences dans le cas du nickel. Le nombre
d'électrons 3d dans ce métal est selon Weiss égal à 9,5 + 0,3. D'après Mott, les électrons magnétiques
du nickel participent ft la conduction. Les valeurs des temps de relaxation des fluctuations d'aimantation
peuvent être dans ce cas sensiblement différentes. Mais la section efficace de diffusion critique dans le
nickel dont le moment magnétique est de 0,6 magneton de Bohr par atome est beaucoup plus petite que
dans le c i s du fer et son étude nécessite de trè-a hauts flux de neutrons.



APPENDICE I

Calcul de la correction d'ouverture angulaire.
Pour effectuer cette correction, nous négligeons 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 fenêtre d'entré? des compteurs est détecté avec une égale pro-
babilité quelle que soit sa position par rapport à la fenêtre.

Nous supposons de plus l'échantillon ponctuel.

Pour chaque point de la fenêtre d'entrée des compteurs, l'angle de diffusion est différent.

Nous prenons comme origine des coordonnées, le point A, milieu de la fenêtre. Soient :

a la hauteur du point A par rapport au faisceau ;
2 X,, 2 yo les dimensions de la fenêtre rectangulaire ;
L la distance du diffuseur aux compteurs ;
x, y les coordonnées d'un point de la fenêtre, B.
x, y, a sect petits devant L et a> x0 . a>yo.
L:angle de diffusion t qui correspond au point B est :

(a +

On doit remplacer la section efficace différentielle -T-J- par la moyenne :

1 /•«• /•». do

«• »-».

B /•/• 1

V ; JJ p2 + y*+
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En posant :

4 ,=

Posons :

On intègre d'abord par rapport à x. On trouve ;

a B /*"° l -..„

. B /•"* dy

B

y. V F2 + *.» - »?
Arc tg

= e

Le rapport ^ ^ est alors égal à :
IT (X)

IT(^)

L

P2 + y2

Arc tg
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APPENDICE II

o
Calcul de l'expression a * I -r~"d««* J a i

Q A_ rk>_ 1 A K*
" r j j k K2+K* .*+A? K*

, A (VYJ.
\moc

2/ 3»
S(S + 1)

On tient compte de la variation de K avec les changements d'énergie :

k* - k = Ak

K* * (Ak)2 + k2 e2+ kAke2

Posons

m
A» m» 1

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

L'intégration donne :

A 1 X2

I ) 26

avec :

2m»
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(On remarque que si M tend vers 0, l'expression trouvée tend bien vers l'expression

&?] 2 S(S + 1) 1
*/ 3 Tr i

obtenue dans le cas élastique).

A la température de Curie, la diffusion est élastique :

Le rapport hiLL est égal à :

Ir.(A)
I (À)

= f " (M
(A)

r*
l ie
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