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The last cause of broadening of the Bragg reflection after the elimination of all geometricals effects 
is the spectral width of the characteristic line. It  is suppressed by the achromatisation. This device 
is applied to the study of the back reflections of a single crystal. Slight variations of the parameter 
or of the width of the line are detected more accurately than with the classical methods. 

Le but  d 'une  exp@rienee de diffraction de rayons X 
(sauf dans les d iagrammes de Laue) est de d@terminer 
la r@partition angulaire de l'intensit@ diffract~e par un 
@chantillon recevant  un faisceau pr imaire  monochro- 
matique.  Dans le montage id@al, d 'une  par t  la radia- 
t ion pr imaire  a une longueur d 'onde unique bien 
d6termin@e, et d 'aut re  part,  t o u s l e s  rayons ar r ivant  
en un  m@me point  d 'observat ion (point d 'un  film ou 
fente de compteur) subissent une diffraction sous un 
angle bien d@termin@. On sait que cette deuxi~me 
condition peut  ~tre satisfaite sans que l'intensit@ dis- 
ponible soit par  trop restreinte gr&ce £ l 'usage de la 
focatisation g~om@trique. 

Par  contre, il n 'es t  pas possible de rendre rigoureuse- 
ment  monochromat ique le faisceau primaire. G@n@rale- 
ment ,  on utilise une radiat ion caract@ristique Ka,  
c'est-£-dire le doublet  Ka la2  dont  l ' in terval le / l~t  est 
de l 'ordre de 0,004 A pour tous les @l@ments. Le 
'monochromateur '  usuel ne fai t  qu'isoler ce doublet  
des autres raies et du spectre continu. Au prix d 'un  
r@glage tr~s soign@ (fentes tr~s fines et bien ajust@es, 
ou s implement ,  source de rayons X tr~s petite), on 
arr ive ~ isoler l 'une des composantes du doublet.  On 
peut  aussi, si l 'on peut  consentir une perte d'intensit@, 
utiliser une raie simple (Kfl ou La du tungst~ne). 
I1 n 'en  reste pas moins que route raie (K ou L) a une 
largeur spectrale de l 'ordre de quelques 10 -4 /~: ainsi, 
la largeur £ mi-intensit@ de la raie Cu Ka l , / 1A est 
@gale £ 6 .10 -4 A, soit 1/6 de l'@cartement du doublet.  

S;. I(0, A) est la fonction cherch@e repr@sentant la 
r@partition angulaire de l'intensit@ diffract@e pour la 

* Ce t ravai l  a @t@ effectu@ ~ l 'Office Nat ional  d ' E t u d e s  et  
de  Recherches  A@ronautiques, Chat i l lon/Bagneux,  Seine. Une  
par t ie  a @t@ pr@sent@e comme th@se pour  l 'ob tent ion  du  diplSme 
d'ing@nieur du  Conservatoire  des Arts-et-M@tiers, par  M. 
Chaulet .  

longueur d 'onde unique ~, l 'observat ion donne seule- 
ment  une fonction J(O) qui est proportionnelle 
l'int@grale 

I I (0, A)f(A)g~, 

f(A )donnan t  la r@partition spectrale de l'@nergie dans le 
faisceau incident.  Th@oriquement, on peut, par  l ' inter- 
m@diaire de t ransformat ions de Fourier,  d@duire la 
fonction th@orique I(O, A) des deux enregistrements:  
l 'un de la fonction exp@rimentale J (0 ) ,  et l ' aut re  de 
cette m@me fonction donn@e par un @chantillon pour 
lequel I(O, ~) se rapproche le plus possible d 'une  fonc- 
tion-pic, en d 'autres  termes, un @chantillon donnan t  
une raie ou tache inf in iment  fine. C'est la m@thode de 
Stokes (1948) pour la recherche du profil vrai  d 'une  
raie appliqu@e au cas part iculier  off la seule cause 
exp@rimentale d'@largissement est l'@tendue spectrale 
de la radiation. 

La discussion de la pr@cision de cette correction 
conduit  £ un r@sultat que le simple bon sens sugg~re. 
La m@thode de Stokes n 'est  valable que si l'exp@rience 
est bonne, c'est-£-dire si la raie de largeur th@orique 
nulle est @troite vis-£-vis de la raie observ@e. Or, d 'apr~s 
la formule de Bragg, deux variat ions @gales, AI2/2 ou 
/ld/d produisent le m@me d@placement /_J 0 de la raie. 
E t a n t  donng que la ]argeur spectrale de la rale corre- 
spond £ Al~t/2 ~ 4 .10 -4, on pr@voit que les m@thodes 
usuelles deviendront  peu pr@cises quand l 'on @tudie 
des largeurs de raies correspondant £ un /ld/d de 
l 'ordre de 10 -3. 

Une premiere solution de ce probl~me consisterait  
£ r@duire art if iciel lement la largeur spectrale A ~, par  
exemple par un  syst@me de fentes apr~s le mono- 
chromateur.  Mais c'est un moyen tr~s peu pra t ique 
parce que l'intensit@ disponible serait trop r@duite. 
Une solution plus int@ressante est fournie par l 'usage 
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des montages achromatiques (Sebilleau & Guinier, 1952). 
Le principe en est le suivant.  Soit ~ enregistrer une 

raie de diffraction £ l 'angle 0 avec la longueur d 'onde ~. 
I1 n ' in te rv ien t  done qu 'un  pet i t  interval le  angulaire 
autour  de 0 et du point  de vue spectral,  un  pet i t  
interval le  autour  de ~t. I1 est possible de disposer le 
monochromateur et l'dchantillon diffracteur de telle faqon 
que les figures de diffraction au voisinage de l'angle 0 
dues & toute longueur d'onde comprise dans le petit 
intervalle utile soient superposdes. Par  exemple, les 
deux composantes du doublet  a l a2  sont fondues en 
une raie unique. Le profil observ6 d 'une  raie est son 
profil vrai  sans qu ' in tervienne aucune correction de 
dispersion de longueur d'onde. 
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,dOo 
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I 

)' r~ ( D )  

F 

Fig. 1. Sch6ma du m o n t a g e  ach romat ique .  

La Fig. 1 donne un sch6ma de principe d 'un  montage 
aehromatique.  Supposons que la radia t ion pr imaire  
soit compos6e de 2 longueurs d 'onde voisines ~1 et ~t2. 
Le cristal monochromateur  (M) donne deux rayons 
r6fl6ehis faisant  entre eux un pet i t  angle. Sur ces 
rayons, on place une pellicule de poudre cristalline 
diffractante  (D) donnant  une raie de diffraction 
l 'angle 01 pour X1 et 02 pour X2. Si ),1 > ),2, on a aussi 
01 > 02. I1 existe dans le p lan de la figure un  couple 
de rayons diffract6s qui peuvent  se rencontrer. Si l 'on 
fair passer le p lan d 'observat ion par  le point  de ren- 
contre K, il y aura  au second ordre pros, superposition 
des raies de diffraction pour route valeur  de X comprises 
dans un pet i t  interval le  centr6 sur ~1 et ~t2. 

Sebilleau (1957) a montr6 qu 'on pouvai t  combiner 
cette condition d'achromatisme avec les conditions de 
focalisation exig6es par  un  monochromateur  ~ cristal 
courb6 suivi d 'une  chambre  de Seeman-Bohl in  (Fig. 2). 
Pour  un  monochromateur  donn6, et une position 
donn6e de l '6chanti l lon sur le faisceau, il existe un  seul 
angle 0 pour lequel th6oriquement ,  il peut  y avoir 
double focalisation. 

Soit f la distance de focalisation CF du monochro- 
mateur ,  l la distance de l '6ehanti l lon ~ F,  00 l 'angle 

Foyer 
( M ) f  / t ~ r , ~ _ _  _ . . ~  

F~ '" 
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J 
F 

Source 

2 0  " 
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Fig. 2. Sch6ma du m o n t a g e  a c h r o m a t i q u e  avec  focal isat ion 
g6om6tr ique.  

de r6flexion sur le cristal monochromateur .  Sebilleau 
a montr6 que 

tg 00/tg 0 = 21If. (1) 

L 'angle  d ' incidence e¢ du faisceau sur l '6chanti l lon peut  
6tre choisi £ volont6; 1'angle d '6mergence des rayons 
diffract6s est alors f l = 2 0 - a .  La distance du plan 
d 'observat ion doit 6tre 6gale ~: 

y=lsinf l /s ina=½f(tgOo/tgO)(sin(20-  a ) / s i n a ) .  (2) 

La  r6alisation pra t ique de l 'exp6rience impose 
d 'autres  conditions: les rayons incidents et diffraet6s 
ne doivent  pas ~tre trop rasants  sur l '6chanti l lon;  la 
distance y dolt  ~tre suffisante pour que la mesure de 
l 'angle 0 sur le p lan d 'observat ion ait  une pr6cision 
acceptable. I1 s 'ensuit  que, avec un monochromateur  
donn6, il existe un  interval le  angulaire limit6 dans 
lequel les raies puissent  ~tre enregistr6es de fagon satis- 
faisante. Mais il faut  modifier  le montage quand  on 
change de raie, c'est-k-dire l 'angle 0. Comme un 

Tableau 1. Caractdristiques des monochromateurs ~ lame 
de quartz permettant le montage achromatique pour divers 

angles de diffraction 
Pl an  r6t iculaire (10 i l )  (0003) (2245) 

Dis tance  r6t iculaire  3,34 A 1,79 A 0,81 A 

Angle de Bragg  pour  
Cu Kc¢ 13 ° 21' 25 ° 24' 71 ° 36'  

Angle des plans r6ti- 
culaires avec  le plan 
de la lame 6 ° 10 ° 31 ° 18" 

Dis tance  focale image 267 ram. 232 mm.  244 mm.  

R a y o n  de courbure  
de la lame 800 ram. 400 ram. 250 ram. 

Domaine  d 'utf l isa-  
t ion  7 0 < 0 2 < 3 0  ° 1 4 ° < 0 2 < 5 0  ° 4 0 0 < 0 2 < 9 0  ° 
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r@glage est assez long et d@licat, ce montage est ap- 
plicable sur tout  pour l'@tude d 'une  raie donn@e dans 
une s@rie d'@chantillons semblables.  

Le Tableau 1 donne les caractTristiques de mono- 
ehromateurs  taill@s dans le quartz pe rmet tan t  de 
couvrir  l ' ensemble  des angles depuis les faibles valeurs 
jusqu '£  90 °. 

Sebilleau a r@alis~ prdc~demment un  appareil  pour 
l'@tude des raies ~ angle 0 moyen (~30°) .  Nous 
d@crirons dans cet article une adapta t ion  du montage 

l'@tude de raies en retour (grand angle 0), c'est-£-dire 
les raies qui sont les plus importantes  pour la d@tection 
des faibles variat ions du param~tre.  

Montage achromatique pour l'6tude des raies ' en  
r e t o u r '  (grand angle 0) 

I1 est commode, pour que la focalisation g6om@trique 
soit bonne, que les angles d'@mergence et d ' incidence 
ne soient pas trop diff6rents l 'un  de l 'autre:  donc 
d'apr@s (2), 1 ne doit pas 6tre trop diff@rent de y. 
D 'au t re  part ,  dans le cas envisag6, tg 0 est grand. 
Pour  que 1 soit d ' un  ordre de grandeur acceptable sans 
que la distance de focalisation du monochromateur  
soit trop grande, il faut que Oo soit voisin de O. Cela 
conduit  ~ util iser pour le monochromateur ,  contraire- 
ment  ~ l 'habi tude,  des plans r@flecteurs du quartz de 
grands indices. De nombreux  plans r~ticulaires peuvent  
convenir:  le choix dolt se porter sur un  p lan  & facteur 
de structure aussi @lev6 que possible. D'apr~s l ' examen 
d ' un  d iagramme Debye-Scherrer  du quartz,  le p lan  
le plus int@ressant serait  (2354) avec 00 = 76,771 ° pour 
Cu K s .  Mais avec le tube dont nous disposions des 

I I 
. ~ .-T---------'7~.~ Monochromateur 

Fig. 3. Dessin de l'appareil donnant des diagrammes achroma- 
tiques dans la r@gion des grands angles de diffraction. 

raisons d ' encombrement  rendaient  inut i l isable un angle 
de r@flexion aussi grand. :Nous avons alors adopt@ le 
p lan  (2245) : d2~5 = 0,81145 A, 00 -- 71,664 ° pour Cu Ks .  

La lame plane (40 x 12,5× 0,18 mm.)  a @t@ taillde 
de fagon £ ce que le pet i t  cSt@ soit parallble £ l ' axe  
[ l l0] ,  le p lan  (2245) fa isant  avec la surface de la lame 
un angle de 31,3 ° (la mdme lame est uti l isable avec les 
plans (0003)) qui font avec la surface un  angle de 10 °, 
(voir Tableau 1). Le rayon de courbure de la lame 
grant de 250 mm.,  la distance de focalisation est 
244 mm.,  la distance de la lame £ la source de rayons X 
est de 162 mm. 

La Fig. 3 donne le sch@ma du montage.  L'@chan- 
ti l lon est pla~6 ~ une distance du point  de focalisation 
qui ddpend de l 'angle 0 (formule 2). Quand 0 varie  de 
70 ° £ 86 °, cette distance varie de 133 £ 26 mm.  Pour  
les angles 0 voisins de 80 ° que nous avons eus £ util iser 
cette distance est de l 'ordre de 50 mm.  La distance de 
l'@chantillon au fi lm est aussi proche de 50 m m  si 
l 'angle d ' incidence s est voisin de 90 °. On se t rouve 
donc dans de bonnes conditions pour @tudier les raies 
en retour. 

-~!c- 5 m m  ~!r- 

i 

b a 

Fig. 4. Profil  des raies: (a) au  poin t  de focalisation, (b) raie 
diffraet@e dans les condit ions de l ' achromat i sme.  

Une part iculari td du monochromateur  dans le mon- 
tage de la Fig. 3 est qu'i l  ne r~fl@chit pas l 'ensemble  
du doublet  K~ls2 .  Cela provient  de ce que, dans notre 
montage,  entre les points sources pour Ks1 et Ks2, 
il y a un  @cart de 2,3 ram. Or la source vue normale- 
ment  au faisceau n 'a  qu 'une  largeur de 0,2 mm. Donc 
m@me la composante Ks~ n 'es t  pas rTfl@chie dans toute  
sa largeur. On peut  alors se demander  si le montage 
achromat ique a encore de l'intTrTt puisqu 'en  fait, on 
a rdduit consid@rablement la largeur spectrale du 
rayonnement .  Remarquons  d 'abord,  qu 'en rdalit@, ce 
montage n 'exige aucun apparefl  suppl@mentaire par  
rapport  £ la combinaison classique d 'une  chambre  de 
diffraction et d ' un  monochromateur ;  on s ' impose 
seulement de choisir des distances sat isfaisant  aux 
@quations (1) et (2). L ' avan tage  d 'un  tel choix est 
qu 'on r@duit la largeur exp@rimentale de la raie, et 
cet effet ces encore sensible dans le montage en retour 
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malgr6 la faible valeur de A2 (Fig. 4): la largeur de 
la raie diffract~e est inf~rieure £ celle de la raie source 
en F. D'autre part, il peut se faire qu'un l~ger d~place- 
ment accidentel du foyer du tube £ rayons X provoque 
un d~placement de la bande de longueur d'onde 
r6fl~chie ~ l'int~rieur de la raie K~I. M~me dans ce 
cas, ~ condition que l'ensemble monochromateur- 
chambre de diffraction ne soit pas ddform~, la raie 
diffract6e ne se d~place pas. Les mesures sent donc 
plus sftres, mais de la faible valeur de la variation A 2 
qu'on a ~ corriger, il r~sulte que la tolerance sur les 
conditions d'achromatisme est plus large que dans le 
cas du montage de Sebilleau pour les raies ~ petits 
angles 0. 

Applications du montage achromatique 
1. Ce montage n'est pas adaptd ~ la ddtermination des 

valeurs absolues des param~tres 

I1 doit servir £ la comparaison des param~tres 
d'6chantillons de m6me nature. En effet, la raie de 
diffraction n'est achromatis~e que pour la r~flexion 
d'un seul c6t~. De l'autre, la raie est au contraire plus 
large que dans un montage normal (Fig. 5). On perd 
donc l 'avantage de la focalisation achromatique si l'on 
mesure le diam~tre d 'un anneau D.S. D'autre part, 
il n'est pas possible d'enregistrer sur le film la trace du 
faisceau direct dans un montage en retour. 

Pour effectuer des mesures relatives, il suffit d'en- 
registrer sur chaque diagramme une raie rep~re donn~e 
par un 6chantillon replag~ toujours exactement £ la 
m~me position. Ainsi on ~limine toute erreur qui 
proviendrait d'un d~r~glage du monochromateur par 
rapport ~ la chambre de diffraction. Nous verrons des 
exemples particuliers dans les paragraphes suivants. 

2. La mdthode est bien plus intdressante pour des mono. 
cristaux que pour des dchantillons polycristallins 

En effet, l'effet d'affinement de la raie par achroma- 
tisme n'est utilis4 pleinement que si toutes les causes 
d'dlargissement g~om~triques sent ~limindes. Or la plus 
importante, dans les diagrammes de poudres poly- 
cristallines, est la hauteur du faisceau (effet dit 'para- 
pluie'). Pour s'en affranchir, on est contraint de r~duire 
cette hauteur, ce qui entraine naturellement une forte 
d~croissance de l'intensit6 disponible. Le diagramme de 

i f :  .... i ¸̧  . . . . . . . . .  ( , , )   ii ii:ii i   . . . .  

Fig. 5. Diagramme en retour d'aluminium en poudre. 
L'achromatisme est r6alis6 pour la partie gauche de l'anneau. 

la Fig. 5 a ~t~ obtenu avec un faisceau qui, sur l'~chan- 
tillon (aluminium polycristallin), avait 5 mm. de haut; 
l'effet 'parapluie' est encore tr~s sensible et le temps 
de pose est d6j£ de 4 heures. 

La situation est bien plus favorable pour les cristaux 
uniques £ de nombreux points de rue. D'abord cet 
'effet parapluie' n'existe pas. Quand le plan de r6- 
flexion est parall~le ~ la hauteur du faisceau c'est-£-dire 
aux g~n~ratrices du monochromateur courb~, la finesse 
de raie est pratiquement ind~pendante de la hauteur 
du faisceau. 

Ensuite on sait la difficult6 que pr~sentent les 
mesures de param~tres et de profil de raie avec les 
cristaux uniques: il est facile de constater que bien 
moins de r6sultats ont ~t~ publi~s sur les mono- 
cristaux que sur les poudres cristallines. 

La source principale des difficult~s est la structure 
mosaique des cristaux. L'enregistrement correct du 
profil d'une tache de r~flexion d'un cristal unique par 
photographie exige que le cristal oscille pendant la 
pose, de part et d'autre de la position de reflexion 
avec une amplitude telle que t o u s l e s  blocs de la 
mosaique passent par la position de r~flexion. Avec un 
cristal stationnaire, les diff6rents blocs par suite de 
leur orientation r~fldchissent des longueurs d'ondes 
diff~rentes, donc donnent des taches dispers~es, 
puisque 0 varie avec 2. I1 est bien connu que les dia- 
grammes Debye-Scherrer d'6chantillon grossibrement 
cristallis~s ne sent pas utilisables, parce que les raies 
sent rempla76es par des essaims de points non alignfis. 
Avec un diffractom~tre ~ compteur, les r~sultats ne 
sent pas corrects si on se contente de placer le mono- 
cristal sur le porte 6chantillon ordinaire tournant £ la 
vitesse moiti6 du compteur. Il faut que, dans chaque 
position du compteur, celui-ci int~gre l'intensit6 r~- 
fl6chie par le cristal oscillant autour de la position 
moyenne de r~flexion. C'est un montage qui n'est pas 
r~alis6 dans les appareils courants. 

Avec le montage achromatique, les taches de r6- 
flexion de tousles blocs de la mosaique sent rigoureuse- 
ment align6es sur une mfime raie. Si la mosaique est 
assez fine, le cristal peut 6tre immobile sinon il est 
pr6f6rable de le faire osciller pour int6grer l'action 
d'un volume du cristal qui reste uniforme dans route 
la largeur de la raie de diffraction. Ce mouvement 
d'oscillation ( + 8  °) permet aussi de substituer des 
cristaux de param~tres 16g~rement variables sans qu'il 
soit besoin de refaire ~ chaque mesure le r~glage de 
l'orientation de l'fichantillon; en effet, la position de 
r~flexion se trouvera toujours dans l'angle balay6 par 
l'fichantillon. Cette faible rotation de la surface ne 
perturbe pas sensiblement les conditions de focalisa- 
tion. 

Enfin, l'intensit~ de la r6flexion est tr~s consid6rable 
si bien qu'en d6pit du long trajet des rayons X et des 
grands angles de r6flexion, tant  sur le monochromateur 
que sur le cristal ~tudifi, les temps de pose varient 
suivant les fichantillons de quelques minutes £ une 
heure. 
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Exemples d'utilisation du montage 

1. Etude de l'dvolution d'une raie d'une solution solide 
sursaturde pendant les processus de prd-prdcipitation 
et de prdcipitation vraie. 

Le m6me probl6me avai t  6t6 6tudi6 par  Sebilleau 
(1957) sur l 'al l iage A1-4% Cu avec les premieres raies 
(111) et (200). Mais il 6tait  int6ressant de reprendre 
l '6tude avee la raie (333) sur le m~me m6tal  car d 'une  
part ,  la pr6cision sur les mesures de param~tre est plus 
grande, d 'aut re  part ,  l 'on salt  que les diff6rents fac- 
teurs d'61argissement d 'une  raie du diffraction, dimen- 
sion du domaine de coh6rence et distorsion du r6seau, 
ont un effet relatif  variable avec l 'ordre de la r6flexion. 

Comme nous l 'avons montr6 dans le paragraphe 
pr6c6dent, il est bien pr6f6rable de faire la mesure sur 
des cristaux uniques. En  fair il est facile de pr6parer 
dans une t61e d'all iage des cristaux de plusieurs milli- 

~jz~/ AI-C,~ 
/ 

(J3J)AI (~s3) L i r  

Fig. 6. Raies de diffraction de cristaux A1 et A1-Cu et raie 
de LiF servant de repbre. (Diagramme non retouch6). 

mbtres de diambtre. II faut  ensuite en rechereher dont 
l 'or ientat ion soit convenable, c'est-£-dire tels que les 
plans (111) fassent un  angle de quelques degr6s avec 
la surface de la tSle. Cette orientation est d6termin6e 
par d iagramme de Laue. Quand on a choisi un  eristal, 
on place celui-ci £ la position calcul6e d'aprbs les 
formules (1) et (2) et on l 'oriente en recherchant  la 

Diagramme 

Deb',e-Scherrer 

Alliage recuit 
250 °C 1 h. 

Raie de la solution solide initiale 

Raie de la solution solide finale 

Diagramme 
achromatic ue 

Alliage recuit 
250 °C 4h. 

Alliage recuit 
250 °C 7h. 

Fig. 7. Comparaison des enregistrements microphotom6triques des raies d 'un diagramme Debye-Scherrer  en retour 
et des raies achromatiques d 'un monocristal. Alliage A1-4% Cu dans trois 6tats diff6rents. 
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r~flexion (333) avec un compteur G.M. On doit aussi 
s'assurer que la rdflexion se produit exactement dans 
le plan de la Fig. 3. Le rep~re sur le diagramme est 
obtenu par une rdflexion (333) sur un cristal de FLi, 
sp~cialement taill~, qui se trouve en position de focali- 
sation achromatique g la distance 42,4 mm. tandis 
que le cristal A1-Cu est g la distance de 53,4 ram. Ainsi 
la raie rep~re est nettement s~par~e de la raie gtudi~e. 

A. VieiUissement h f r o i d . -  Le diagramme de la 
Fig. 6 montre, enregistr~es cSte g cSte, la raie (333) 
d'un cristal d'aluminium pur et la raie (333) du 
cristal A1-Cu ayant subi une trempe g partir de 425 °C. 
suivi d'un vieillissement prolong~ g la temperature 
ambiante. 

Deux faits r~sultent de l'observation de l'ensemble 
des cliches effectu~s au cours du vieillissement g froid: 

1. La raie de la matrice reste toujours aussi fine que 
celle du cristal d'aluminium pur. Le m~me r~sultat 
avait dt~ trouv~ sur (111) par Sebilleau. D'apr~s la 
Fig. 6 par exemple, on mesure pour les raies du cristal 
A1-Cu et de A1 une largeur de 9'. Si on attribue tout 
l'~largissement observd g u n  effet de faille du domaine 
diffractant de fa~on coh~rente, la dimension de ce 
domaine est donn~e par la formule de Scherrer 
A 0 = ]t/D cos 0. Or nos mesures sur (333) donnent une 
valeur D =  3000 J~ en bon accord avec le rdsultat de 
Sebilleau sur (11 l) : D-- 3200 J~. On peut donc en 
conclure que la distorsion du r~seau n'intervient pas. 

2. Le param~tre reste constant pendant le vieillisse- 
ment et ~gal au param~tre de la solution solide im- 
m~diatement apr~s trempe. La sensibilit~ de la mesure 
est bien montr~e par la Fig. 6. A partir de la raie de 
l'aluminium (333)A1, a--4,0491 /~, 0=82 ° 11', une 
variation de la maille Aa produit un ddplacement de 
l a raie de 

Ax (mm.)=0,210 Aa (10 -3 ~ ) .  

Etant  donn~e la finesse des raies (largeur g mi- 
intensitd 0,15 mm.), une variation de 10 -4/~ peut-~tre 
d~cel~e de fa~on sfire. Pour une variation de 10 -3 /~, 
|es raies des 2 rdseaux sont parfaitement distinctes, 
ce qui n'est pas possible avec les meilleurs diagrammes 
D.S. en retour normaux. 

Ces deux r~sultats exp~rimentaux apportent une 
information importante sur la nature de la pr4- 
prdcipitation (Guinier, 1956b). Les areas, dits zones 
G. P. I, dans lesquels se rassemble une grande partie 
des atomes de cuiwe sont strictement cohdrents avec 
la matrice. Le domaine cristallin qui intervient du 
point de vue de la diffraction, contient un tr~s grand 
nombre de zones et le param~tre moyen observ~ reste 
le m~me que si les atomes de cuivre ~taient dispers~,s 
dans le r~seau. 

B. Vieillissement & 250 ° C . -  La ddcomposition de 
la solution solide sursatur~e g cette temperature se 
produit par formation progressive d'une phase pr~- 
cipit~e, A12Cu 0'. La matrice s 'appauvrit en cuivre 

autour des pr~cipit~s. Les raies de la solution solide 
primitive diminuent progressivement d'intensitd sans 
se ddplacer et simultan~ment il apparait une raie 
correspondant g la nouvelle solution solide appauvrie 
en cuivre, donc de param~tre plus grand. Cette raie 
est floue parce que la concentration en cuivre est 
variable et que le rdseau est perturbd. Apr~s de tr~s 
longs revenus, la raie primitive a disparu et la raie 
nouvelle reste toujours plus large. Cette largeur est 
dfie, d'une part g la dimension plus faible des domaines 
de coh6rence qui sont interrompus par les pr~cipit~s, 
et d'autre part, aux d~formations du rdseau. 

Tel est le processus qui est dvident d'apr~s la Fig. 7, 
et que Sebilleau avait d~jg trouv~ en suivant l'~volu- 
tion de la raie (111). La largeur de raie (333) corres- 
pond, apr~s 24 h. de recuit, g une dimension de 
coherence de 740/~. Or Sebilleau avait trouv~ 1300 A. 
I1 existe donc dans le r~seau des distorsions qui sont 
responsables d'environ 50% de l'~largissement de la 
raie. 

Un processus analogue est trouv~ aussi au cours 
des recuits g 150 °C., c'est-g-dire pendant la formation 
de la phase 0". La largeur de la nouvelle raie apparais- 
sant au cours de la precipitation est plus grande, car 
les pr~cipit~s sont plus fins, plus serr~s et que la dif- 
fusion est plus limit~e, si bien que les hdt~rogdn~it~s 
de la solution solide sont plus fortes qu'g 250 °C. 

1 z "1 ' ~'~~ 

l J ~ ~ i ~ , ~ 

I, 

t [ I 

Fig. 8. Raies achromatiques de A1-Cu pendant  le vieillissement 
h 150 °C. et d iagramme Debye-Seherrer  des m~mes alliages. 

Les Figs. 7 et 8 permettent de comparer des s~ries 
de diagrammes achromatiques aux diagrammes nor- 
maux D.S. Dans ce cas, le doublet ~1a2 chevauche 
avec la double raie de l'dchantillon et les diagrammes 
D.S. sont tr~s peu clairs, en particulier, quand la 
nouvelle raie est floue et faible. 
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non i r rad i6 
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r ecu l t  
16 h 200°( 

;,,k ; \  
Fig. 9. Enreg is t rements  microphoto-  

rngtriques des raies 333 de F L i  irra- 
dig ~ 5 .10 ~ neut rons /cmT,  apr~s 
i r rad ia t ion  et  apr~s gugrison par- 
~iello. 

Position de la raie 
de FLi non irradi6 

1 mm 
i ! 

~ 16h Roco,t II Reco,t 
500°C 16h 640°C 16h 

\ 
:Fig. 10. Raies  333 de F L i  irradi6 h 10 TM neut rons /cm.  ~ 

apr~s divers recuits de gugrison. 

2. Variation du param~tre d'un cristal de fluorure de 
lithium Tar irradiation aux neutrons 
On sait clue l ' i r radiat ion aux neutrons lents de FLi  

produi t  deux effets suivant  la dose d ' i r radia t ion 
(Lambert ,  1958); les raies sont d6plac6es pour les 
faibles i rradiat ions en res tant  fines (c'est-£-dire que le 
param~tre varie, les d6formations du cristal res tant  
faibles). Par  contre, pour les doses trgs fortes, les raies 
sont tr~s 61argies sans ~tre dgpla96es sensiblement" le 
cristal est alors profond6ment perturb6 mais le para- 
mgtre moyen est tr~s proche de la valeur normale. 

Les mesures de param~tres par  d iagrammes D.S. 
avec des cristaux r6duits en poudre se heur tent  £ une 
difficult6 ina t tendue:  le param~tre de la poudre non 
irradi6e subit  en fonction des t ra i tements  thermiques  
des variat ions qui ne sont pas n6gligeables vis-£-vis de 
celles que l 'on cherche ~ d6celer. Quant  aux mesures 
sur cristal unique, comme nous l 'avons vu, elles sont 
rendues d61icates par  les d6sorientations du r6seau, 
d6sorientations qui var ient  d 'ai l leurs avec l ' i rradiation.  

Pour  util iser le montage achromatique,  nous avons 
choisi les plans (333), et taill6 en cons6quence des 
lamelles fa isant  un  angle de 5 ° avec les plans (111). 
Pour le cristal avan t  irradiation,  d333=0,77484 J~ et 
0 ~ = 8 3  °, 77'. Le cristal est normal  au faisceau in- 
cident, la distance de la face au point  de focalisation 
(Fig. 3) est, d 'aprgs (1) ~gale £ 42,4 ram. Les mesures 
se Ion~ en superposant  sur le mgme dlagramme,  les 
raies d 'un  cristal irradi6 et la raie donn6e par un  frag- 
ment  de la m~me lamelle conservde comme t6moin. 
Un cache sur le f i lm in ter rompt  la raie du cristal 
vierge. 

Les Figs. 9 et 10 mont ren t  les deux effets. Num6- 
r iquement ,  le d@lacement  de la raie est donn6 en fonc- 
t ion de la var ia t ion  de paramgtre  par  la relation: 

Ax (mm. )=0 ,205Aa  (10-a ~ ) .  

Pour  une dose d ' i r radia t ion de 5.1016 neutrons/cm. 2, 

la var ia t ion de param~tre  est de 2,5.10 -s A. Elle 
d iminue progressivement avee un recuit, dit  de gu6ri- 
son. Elle n 'es t  plus que de 1,9 x 10 -3 A aprgs un recuit  
de 16 hr. £ 200 °C. et de 0,25.10 -3 A apr~s un  recuit  
suppl6mentaire  de 16 hr. £ 250 °C. 

Dans le cas d 'une  forte i r radiat ion (1019 neu- 
trons/cm?'), la largeur de la raie est consid6rable, donc 
faci lement  mesurable sur les d iagrammes D e b y e -  
Scherrer ordinaires. Les d iagrammes achromat iques  
nous ont servi £ suivre l ' a f f inement  de la raie pendant  
les recuits de gu6rison. Le Tableau 2 donne le r6sul tat  
des mesures ainsi que les d6placements du centre de 
la raie par rapport  £ la raie de fluorure de l i th ium non 
irradi6. 

Tableau 2. Gudrison du fluorure de lithium irradi~ 
1019 neutrons/ cm.2 

Varia t ion du F luc tua t i on  de param~tre  zJa 
paramgt re  cor respondant  ~ la largeur  de 

Recui t  m o y e n  la raie ~ mi-intensi t6 

400 °C.-16h.  0 ,65x  10 -s /~ 1,15x 10 -s A 
500 °C.-16 0,41 x 10 -3 0,77 x 10 -3 
640 °C.-16 0,23 x 10 -3 0,45 x 10 -3 

Nous ne discuterons pas ici la signification de ces 
r6sultats qui seront utilis6s dans un autre m6moire. 
Pour juger des possibilit6s de la technique,  il est 
int6ressant de noter sur les enregistrements des dia- 
grammes (Fig. 9) que la raie fine et d6placge du cristal 
irradi6 poss~de un large pied, ce qui indique que m6me 
pour cette dose, il y a d6j£ une peti te fraction du 
cristal qui est perturb6e: ce flou disparai t  aprgs le 
recuit de gu6rison, c'est-£-dire que le r6seau s 'est 
r6organis6. 

Pour la d6terminat ion du profil de ces raies com- 
plexes, le progrgs r6alis6 par  l ' achromat isme est con- 
sid6rable. Le dispositif exp6rimental ,  d ' au t re  part ,  
n 'est  pas plus compliqu6 que dans le cas des d iagrammes  
de cristal tournant  en rayonnement  monochromat ique.  
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Si chaque exp6rience ne permet  d 'examiner  qu 'une 
seule raie de diffraction, en revanche les corrections 
sont  r~duites au max imum et l ' in terpr6ta t ion  est ainsi 
plus directe et plus pr@cise. 
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Diffuse Streaks in the Diffraction Pattern of Vanadium Single Crystals 
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Diffuse streaks observed in the diffraction pat tern of 99" 6 % pure vanadium single crystals have been 
identified as the diffraction pat tern of a separate hexagonal phase, which consists of vanadium 
atoms in hexagonal close packing with nitrogen atoms in octahedral holes. The hexagonal lattice 
parameters are: 

a=2.88_+0.01, c=4.55~+_0"01 A, c/a=1.58+_0"01. 

In most specimens the hexagonal phase has 12 equally probable different orientations relative to the 
bcc vanadium matrix. The lattice relations of the two phases can be described as follows: 

(00"l)c.p.h. I[ {llO}b.c.c. and [lO0]c.p.h. 11 [lll]b.c.c. 

i.e. the most densely populated planes of the two phases and one of their most densely populated 
rows coincide. One particular vanadium single crystal has been found, in which the hexagonal 
lattice has 24 different orientations. Possible explanations of the observed lattice relations are dis- 
cussed. 

1. Introduction 

During the  s tudy  of the  the rmal  diffuse scat tering of 
vanad ium it  has been found t h a t  well exposed Laue 
and  oscillation photographs  t aken  from certain 99.6% 
pure vanad ium single crystals showed a number  of 
diffuse streaks in addi t ion to the  Laue and Bragg 
spots due to the  b.c.c, vanad ium lat t ice (S£ndor & 
Wooster,  1958). Pre l iminary  studies revealed t h a t  the  
streaks were s t ruc tura l  in origin and not  connected 
with the thermal  diffuse scattering. Anneal ing the  
samples for four hours in a vacuum furnace at  800 °C. 
did not  cause any  noticeable change in the appearance 
of the  streaks. Powder samples prepared from the  

same specimens gave a normal  b.c.c, diffract ion pat-  
tern.  The lat t ice pa ramete r  deduced from the  powder 
photographs  was a =  3.036_+ 0.002 ~ .  This value was 
checked by two single-crystal  measurements ,  namely :  

(i) a back-reflection oscillation photograph  on which 
the 400 :Bragg-spots due to Cu K #  were recorded, 

(ii) by  measuring the  separat ion of the  110 Kossel 
lines due to the  diffract ion of the  fluorescent V K~ 
rad ia t ion  in the  specimen. Both  methods  gave a- -  
3.035 ± 0.002 J~. 

The results of the  la t t ice-parameter  measurements  
agree well with recent  measurements  on vanad ium 

Table 1. Connection between chemical composition and the di f fuse pattern 

Average chemical composition in wt.% 
Sample ^ Characteristics of 

type "V O N H C Fe the diffuse pattern Supplier 

1 ~-- 99.6 0.12 0.21 0 . 1 2  0.072-0-080 - -  Diffuse streaks present Mackay Chemicals 

2 ~ 99.7 0.10-0-13 0-02-0.03 0-004-0.006 0.06 0-05 :No diffuse streaks Vanadium Co. of 
America 


