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Appareil  pour Mesures de Diffraction de Rayons X h Basse Temp6rature 
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ET 0 L M E R  TESTARD 

Service de Physique des Solides et de Rgsonance Magngtique, Centre d'Etudes Nuclgaires de Saclay 
(S. et 0.) France 

(Refu le 27 JuiUet 1963) 

An apparatus for measuring X-ray scattering with the help of a counter goniometer at tempera- 
tures in the range 87 to 380 °K is described. The sample can be introduced into and taken from the 
apparatus under liquid nitrogen. 

De trbs nombreux dispositifs de mesures de diffusion 
ou diffr£ction des rayons X & basse temperature ont 
6t6 d6crits (Steward, 1955). Dans la plupart des cas, 
ils sont destin6s & refroidir des 6chantillons prdala- 
blement fix6s et r6gl6s sur l'appareil de mesure k la 
temp6rature ambiante. Le problbme que nous avons 
rencontr6 dans l'6tude d'alliages 6voluant k des tem- 
p6ratures inf6rieures & l'ambiante (Bonfiglioli, 1962; 
Bonfiglioli & Levelut, 1963) ou de cristaux irradi6s & 
la temp6rature de l'azote liquide (Perret, 1963) est 
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Fig. 1. Les r6sistances Rev et Rch sont  des 616ments chauffants  
'THERMOCOAX' ,  don t  le type  est indiqu6 en 16gende. 

* Adresse permanente :  Depar t amento  de Metalurgia, 
Comision Nacional de Energia  Atomica,  Buenos Aires, 
Argentine.  

diff6rent: il s'agit de prendre un 6chantillon dans 
l'azote liquide et de l'6tudier sans jamais le r6chauffer 
& l'ambiante. Le syst6me que nous allons d6crire 
permet cette manipulation ainsi que la mesure de la 
diffusion des rayons X au moyen d'un goniom6tre & 
compteur, & une temp6rature fix6e entre 87 ° et 380 °K. 

L'agent r6frig6rant est un courant d'azote, 6vapor6 
partir du liquide et guid6 jusqu'£ l'6chantillon par 

un conduit en forme de 1-[ (Fig. 1). La puissance Wov 
dissip6e dans la r6sistance d'6vaporation Rev produit 
un courant d'azote d'un d6bit Q g.sec -1, tel que 
Wev = CvpQ, Otl Cvp est la chaleur latente de vaporisa- 
tion de l'azote. La vapeur initialement & la temp6ra- 
ture d'4bullition de l'azote, 77 °K, remonte par un 
tube entour4 d'une enceinte vide (le vide est simple- 
ment un vide primaire am61ior4 avec du charbon 
actif), elle passe sur une rgsistance de chauffage Roh 
off est dissip6e la puissance Web et la vapeur est 
r6chauff6e & la temp6rature T, tel que Wch=CvQ 
( T - 7 7  °K), off Cvest  la chaleur sp6cifique de l'azote. 
D'ofi 

Wch/Wev • K (T - 77 °K) ( 1 ) 

off K est une constante, K =  Cv/Cvp=4,75 x 10 -a °K-1. 
L'expression (1) n'est pas rigoreuse parce que nous 

avons n4glig4 les pertes dans tout le parcours de la 
vapeur. Cependant, l'exp4rience montre que (1) est une 
bonne approximation: on trouve exp6rimentalement 
que la temp6rature T e s t  une fonction lin6aire du rap- 
port des puissances. Le coefficient de proportionalit6 
est cependant diffgrent de ce que l'on peut prgvoir 
par (1) a cause des pertes, lesquelles sont d'ailleurs 
faciles & calculer & partir des valeurs exp6rimentales.* 

Pour adapter le systgme de refroidissement & la 
chambre de diffraction, nous avons 4t6 conduits 
deux montages diff4rents. Tousles deux ont 4t4 con- 
9us pour s'adapter ~ un goniomgtre £ platine horizon- 

* Ce dispositif n 'es t  qu 'une version d 'un  syst~me construi t  
et employ6 depuis plusieurs ann6es par  le groupe de basse 
temp6rature  du Service de Physique  des Solides au Centre 
d 'E tudes  Nucl6aires de Saclay (France). 
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tale. I1 serait  possible sans difficult6 de faire l ' adapta-  
t ion ~ d 'aut res  goniomgtres. 

Le premier  montage,  tr6s simple, ne permet  l 'entr6e 
et la sortie des rayons X que darts un  angle solide 
tr~s restreint  (6tude d 'une  raie de diffraction, diffu- 
sion aux peti ts  angles avee faiseeau de faible hauteur ,  
etc.). La chambre  (Fig. 2) est s implement  un bloc de 
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Fig. 2. Coupe sch6matique de la chambre pour l '6tude de la 
diffusiorz dans un angle solide tres restreint. 

polyestirgne expans6 (connu dans le commerce sous le 
nom de S I P R O R  en France, et STEAROFOA_~ aux 
]~tats Unis), fix6 par  un  support  rigide sur le gonio- 
m6tre. Deux 6troits canaux permet ten t  l 'entr6e et la 
sortie du faisceau des rayons X. Comme ces canaux 
song pet i ts  (de section inf6rieure £ 150 m m  2) le courant 
d 'azote sortant  emp6che le givrage de l '6chanti l lon 
sans qu 'aucun 6cran ne soit interpos6 sur le t ra je t  du 
faisceau de rayons X. Cette chambre  nous permet  
d '6tudier  la diffusion dans un  domaine angulaire de 
20 ° (20) environ. 

Quand les conditions de l 'exp6rience exigent des 
ouvertures plus grandes (rayons sortant  sous un  angle 
plus 6tendu, diffusion aux pet i ts  angles avec un fai- 
sceau haut)  le syst~me pr6c6dent est inefficace. 
L '6chant i l lon doit ~tre enferm6 dans une chambre  £ 
double paroi, formant  Dewar, avec fen6tres t ranspa-  
rentes aux rayons X. Les fen~tres en 'MYLAR' ,  que 
nous avons d 'abord essay6es ne sont pas satisfaisantes.  
En  effet, elles ne sont pas 6tanches, et song tr~s fragiles. 
D 'au t re  part ,  elles song trop isolantes, et les fen~tres 
ext6rieures arr ivent  £ se refroidir par  rayonnement ,  
ce qui produit  une condensation sur elles. En  plus le 
'MYLAR'  donne des armeaux de diffraction tr~s 
ggnants. C'est le b6ryl l ium qui nous a donn6 enti~re 

satisfaction. Dans  le module de chambre  que nous 
avons eonstrui t  (Fig. 3) pour 6tudier la diffusion aux 
peti ts  angles, avec un faiseeau suf f i samment  hau t  pour 
just if ier  le t r a i t ement  thgorique de 'faisceau inf ini '  
(Guinier & Fournet ,  1955) les fen~tres en b6ryl l ium 
sont s implement  des lames de 0,2 m m  d'6paisseur. 
Elles sont assembl6es £ la chambre  par  des brides 
plates,  l '6tanch6it6 6tang assur6e ~ l ' in t6r ieur  par  des 
joints en plomb, et £ l 'ext6rieur  par  des joints  toriques 
ordinaires. Ce mod61e permet  le passage d 'un  faisceau 
de rayons X de 35 m m  de haut ,  et on peut  explorer 
un  domaine angulaire  de 20 ° en 20, de chaque c6t6 du 
faisceau direct. Dans  des exp6riences qui exigent  une 
ouverture angulaire plus grande, les fen6tres de pas- 
sage des rayons X pourra ient  6tre deux cylindres con- 
centriques en b6ryll ium, fabriqu6s industr ie l lement ,  et 
qui pourra ient  ~tre soud6s sans difficult6. 

Dans  t o u s l e s  cas, l '6chant i l lon est plac6 dans un  
porte-6chanti l lon fix6 ~ l 'extr6mit6 d ' un  tube d 'acier  
inoxydable .  La canne de sortie du disposit if  en forme 
de 1-[ v ient  s 'engager l ib rement  dans ce tube  ce qui 
permet  une rotat ion facile de la ehambre  par  rappor t  

la canne. Le porte-6chanti l lon s 'engage dans un  
logement ajust6 de la chambre,  ce qui assure la pr6ei- 
sion de sa position. 

Pour met t re  en place un  6chanti l lon ~ basse tem- 
p6rature,  on le saisit  avec des pinces et on le place dans 
le porte-6chanti l lon sous azote l iquide;  on fai t  d6biter  
un  courant  d 'azote froid par  le disposit if  en forme de 
YI et, sans sortir l '6ehant i l lon de l 'azote l iquide on 
engage le tube qui supporte le porte-6ehanti l lon dans 
la eanne de sortie du conduit  en l'l. Le tube  support  
du porte-6chanti l lon porte un  cyl indre isolant  (en 
Sipror) qui peut  eoulisser parall61ement £ l 'axe du 
tube;  avec l '6chanti l lon toujours dans l 'azote l iquide, 
on fai t  eoulisser le cylindre isolant  de fa~on £ couvrir 
le porte-6chantillon. A ce moment ,  on peut  le trans- 
porter  vers la ehambre  sans difficult6, car le courant  
d 'azote sortant  du conduit  en l-I, ma in t i endra  la tem- 
p6rature basse et empSchera toute condensat ion sur 
l '6chantil lon. Dans le premier  modble de chambre  
d6crit (Fig. 2), le eylindre en Sipror constitue le corps 
de la chambre  qu 'on emmanche  d i rec tement  dans le 
support  rigide au centre du goniom6tre. Dans  le 
deuxi~me module (Fig. 3), on doit prendre la pr6- 
caution de rempl i r  la chambre  avec de l 'azote l iquide 
pour 6viter que l '6ehant i l lon soit in t rodui t  dans une 
enceinte 'ehaude' .  Les vapeurs  d 'azote qui ar r ivent  
par  le conduit  en 1-[ chassent le l iquide et apr~s un  
certain temps,  la chambre  f ini t  par  prendre la tem- 
pdrature des vapeurs.  Le cylindre isolant,  dans ce eas, 
est d@lac6 vers la par t ie  sup6rieure du tube,  une 
fois le porte-6ehanti l lon dans la ehambre.  

Dans les deux cas, l ' a jus tement  en position se fair  
gr£ce au mouvement  de rotat ion du 1-1 autour  de l 'axe 
an'  (Fig. 1) et des d@lacements  vert ical  et horizontal  
du support  £ er6maillgre sur lequel est plae6 le r6ser- 
voir d 'azote liquide. 

Le syst6me s 'est  montr6 trgs commode pour faire 
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Fig. 3. SchSma de la chambre ~ double paroi. 

des traitements thermiques ~ basses temperatures. Par 
exemple, il est trbs ais6 de porter pendant un certain 
temps un gchantillon ~ une temperature voulue, et 
apr~s, revenir ~ une autre temp6rature plus basse 
laquelle l'~chantillon n'6volue pas, pour faire les 
mesures. 

Dans la ehambre £ double paroi, l'inertie thermique 
est grande et par consequent les changements de 
temperature sont trop lents. Pour cette raison, il n'est 
pas indiqu~ d'effectuer des traitements thermiques £ 
l'int~rieur de cette chambre. I1 est preferable de les 
faire ~ l'ext~rieur, avec le p0rte-~chantill0n pr0t~g~ 
par le cylindre isolant dans des conditions analogues 
£ eelles dans lesquelles on transporte l'6chantillon £ 
froid depuis le bain d'azote liquide £ la ehambre. 

La temperature est reproductible et constante £ 
une variation inf~rieure £ _+ 2 °C prSs. La descente de 
niveau d'azote liquide dans le r6servoir commence £ 
produire une d6rive sensible dans la temperature au 
bout de 4 heures. Pour des exp6riences longues qui 
doivent se conduire en l'absence d'un op6rateur, il 
serait tr~s commode d'avoir un dispositif automatique 
pour maintenir le niveau d'azote liquide dans le r6- 
servoir, dans les limites convenables. 

La consommation d'azote liquide est faible surtout 
pour la chambre £ double paroi. La temp6rature est 
maintenue £ 89 °K avec une d6pense inf6rieure ~ un 
½ litre par heure. 

Notre appareil a 6t6 conpu pour recevoir des 6chan- 
tillons plats, d'6paisseur comprise entre 0,01 et 1,5 mm 
(~chantillons m6talliques polycristallins, ou cristaux 
avec faces planes cliv~es). Leur mise en place £ froid 
ne soul~ve pas de grosses difficult6s. Par contre, il ne 
serait pas possible de r6gler l'orientation d'un petit 
cristal plac6 sur une tSte goniom6trique. I1 nous semble 
que vouloir £ la lois, orienter d'une fapon precise un 
cr:stal quelconque sur une t6te de gonJom~tre, et le 
maintenir constamment £ basse temperature, soul~ve 
des difficult~s tr~s grandes, vraisemblablement sans 
solution simple. 

Nous sommes heureux de pouvoir manifester ici 
notre profonde gratitude ~ Monsieur le Professeur 
A. Guinier, pour l'int~rSt qu'il a bien voulu nous ac- 
corder ainsi que pour ses nombreuses suggestions et 
son aide dans la prdparation du manuscrit. 

Nous remercions aussi Monsieur Herpin, Chef du 
Service de Physique des Solides et de Rdsonance 
Magn~tique au Centre d']~tudes Nuclgaires de Saclay, 
pour les facilit~s qu'il nous a accord~es pendant la 
r~alisation de ce travail. 

Un de nous (A.B) a b6n~fici~ de l'appui de l'Agence 
Internationale de l'Energie Atomique et de la Comi- 
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