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Effets de liaisons moleculaires et cristallines
dans la diffusion des neutrons

Par J. Rossel, Institut de Physique de l'Universite de Neuchätel

1. Introduction
Le present article ne saurait traiter de fagon exhaustive le vaste

domaine de la diffusion coherente et incoherente des neutrons lents par
les atomes lies dans les molecules ou les cristaux. La mise en Operation
des reacteurs nucleaires et des sources importantes de neutrons qu'ils
representent et les techniques de selecteurs de vitesse et de monochroma-
teurs ä neutrons ont conduit ä un developpement rapide et considerable
des moyens d'investigation de structure par diffraction des neutrons,
m^thode completant et etendant efficacement Celles plus traditionnelles
faisant usage des rayons X et des electrons. II faudrait un travail de

grande ampleur pour passer en revue les multiples moyens experimentaux
mis en ceuvre de 1945 ä nos jours ainsi que les developpements theoriques
utilises dans ces investigations. Plusieurs exposes d'ensemble ont dejä
ete publies sur ce sujet et plus particulierement sur la diffraction cristal-
line et I'optique neutronique (Cassels [l]1), Bacon [2]).

Notre intention est de relever, dans cet ensemble complexe, plus spe-
cialement les phenomenes mettant en jeu les caracteristiques dynamiques
des systemes d'atomes diffusants et permettant par consequent d'en
etudier les proprietes. II s'agit donc de l'intervention d'effets inelastiques
liee ä la transmission ou au gain d'impulsion du neutron dans les collisions
qu'il subit avec les noyaux lies *).

Ces phenomenes attirerent notre attention des 1943 alors que nous
avions entrepris l'etude de la diffusion neutron-proton aux tres basses

energies a l'Institut de Physique de l'Ecole Polytechnique Federale de

Zürich (E.P.F.). Un certain nombre de travaux furent ensuite effectues
avec les moyens rudimentaires dont on disposait alors. Sans vouloir
pretcndrc ä une nette priorite, nous estimons qu'ils representent une des

premieres contributions originales ä l'etude, par diffusion des neutrons
lents, des caracteristiques dynamiques des liaisons chimiques dans les

molecules et les cristaux.

x) Les chiffres entre crochets renvoient ä la bibliographie, page 74.

*) Apres la redaction de cet article (juin 1959) nous avons eu connaissance de

l'expose general tres complet de E. Amaldi dans le «Handbuch der Physik» [31].
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Apres avoir rappele les caracteristiques essentielles de la diffusion et de
la diffraction neutroniques et de leurs possibilittis dans l'6tude des dif-
fdrents ütats d'agregation de la matiere, nous donnerons un bref apergu
des premiöres investigations realis^es ä l'EPF dans ce domaine et es-

sayerons ensuite de passer en revue les döveloppements plus recents de ces
methodes.

2. Diffusion coherente et incoherente des neutrons lents

Les neutrons d'önergie E inferieure ä Vio d'electron-volt ont une
longueur d'onde de de Broglie X h/p hpj2 m En superieure ä 1 Ä
environ, c'est-ä-dire tombant dans le domaine des distances interato-
miques dans les molecules et les cristaux. II en resulte une diffusion
cohdrente, avec effets d'interförences, analogue ä la diffraction des rayons
X. Les informations qu'apporte l'dtude de la diffusion des neutrons lents
sont souvent compldmentaires de Celles que fournit la diffraction des

rayons X et les 6tendent dans plusieurs directions. Un bref apergu des

principaux domaines d'application et une comparaison des deux methodes

permettra de preciser ce point. Nous ferons la division naturelle entre
effets dlastiques coherents (diffraction) et effets inelastiques (cohdrents
ou incoh^rents).

A. Diffusion elastique coherente

Pour les rayons X, la diffusion atomique 616mentaire est electronique
et l'amplitude de diffusion coherente varie rtigulierement avec le numero
atomique (proportionnelle ä Z2). Elle n'est pas isotrope mais possede une
distribution angulaire donnee par un facteur de forme fonction de

sin Ojl, qui favorise la diffusion vers l'avant. L'onde diffusöe subit un
saut de phase de 180°.

Pour les neutrons, la diffusion atomique dldmentaire est nucleaire et
varie de fagon plus ou moins erratique d'element a element, les proprietes
nucleaires de diffusion n'etant pas liees directement au nombre Z. De plus,
eile depend du spin du noyau et de l'isotope, ce qui conduit ä des effets
incoherents (effet de spin et effet isotopique). La diffusion est isotrope;
il en resulte que, au contraire des rayons X, la diffusion coherente vers
l'arriere reste importante ce qui permet une analyse plus simple et
precise dans un certain nombre de cas, en particulier dans la diffusion
par les gaz et par les liquides et solides amorphes. L'onde diffusee est en
g6neral dephasec de 180 degres, comme pour les rayons X, mais avec
quelques exceptions, notamment '//, 7Li, Ti, V, Mn, 62Ni.

Le neutron subit en outre l'influence des moments magnetiques ato-
miques ce qui produit une diffusion magnetiquc additionnelle coherente
ou diffuse qui n'existe pas pour les rayons X.
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Les principales applications de la diffusion neutronique sous ce premier
aspect sont les suivantes:

1. Etüde par diffraction des structures cristallines contenant des

elements Ingers (en particulier hydrogene) dont la section de diffusion
nucleaire est notable mais pour lesquels l'intensite de diffusion des

rayons X est trop faible pour etre döcelee.
2. Comme corollaire ä ces mesures de diffraction cristalline, la deter-

mination de certaines propri^t^s nucldaires interessantes en physique du
neutron a dte rendue possible, en particulier celle de l'amplitude de diffusion

(scattering length) incoherente et coherente pour un nuclide donnö.
3. Etüde de transitions ordre-desordre dans les alliages contenant des

atomes de numero atomique voisin et par consöquent indiscernable par
les rayons X, par exemple Ni et Mn, Cu et Zn ou Fe et Co.

4. Examen de materiaux magndtiques par diffusion diffuse (diffuse
scattering) dans les substances paramagnetiques et par diffraction dans
les substances ferro, antiferro et ferrimagn^tiques.

B. Diffusion inelastique (coherente et incoherente)

Ces phenomenes sont lies aux questions qui nous occupent plus specia-
lement dans le present expose. Iis apparaissent nettement diffdrents pour
les rayons X et les neutrons. Pour une meme longueur d'onde X voisine
de 1 Ä, photons et neutrons ont meme impulsion p — hfX; cependant
l'energie du neutron est du meme ordre de grandeur que les quanta de

Vibration caracteristiques des liaisons mol6culaires ou cristallines, alors

que celle du photon est d'un facteur environ 105 fois superieur. D'autre
part, le photon est diffuse par les electrons de l'atome et ne perd qu'une
fraction minime de son energie par collision elastique.

Au. contraire des rayons X, la diffusion inelastique des neutrons lents

apparait donc comme une methode efficace d'etude des liaisons chimi-

ques par l'energie qu'ils cedent au r^seau ou ä la molecule et aussi invcr-
sement par l'energie qu'ils peuvent en recevoir.

La mise en valeur de ces effets de diffusion inelastique des neutrons

pour l'etude systematique des proprietes dynamiques des molecules,

liquides et cristaux est relativement recente et n'a pas pris jusqu'ici un
d6veloppement comparable aux methodes de diffraction pure. Ceci est

du surtout aux difficultes considerables d'interpretation, le cadre theo-

rique necessaire n'dtant encore que partiellement etabli. Les applications
possibles peuvent sc grouper dans les 3 categories suivantes:

1. Etüde des liaisons dynamiques des molecules et de groupements
atomiques dans les cristaux;

2. Determination du spectre de Vibration des r&eaux cristallins;
3. Recherche sur les liquides et leurs transformations moleculaires.
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II convient d'indiquer enfin l'importance pratique de ces phenomenes
de diffusion inülastique due aux liaisons chimiques pour les problömes de

thermalisation des neutrons tels qu'ils interviennent en technologie des

reacteurs nucleaires.

3. Travaux effectues ä l'EPF entre 1937 et 1947

La premiere experience realisee par Preiswerk (1937) [3] ä l'institut
de physique de l'EPF sur la diffusion coherente des neutrons lents fut en

meme temps une des premieres demonstrations des effets de diffraction
neutronique dans les monocristaux.

Le dispositif utilise, encore tres rudimentaire, comportait un canon ä

neutrons compose d'une source de Ra + Be et d'un bloc de paraffine, un
detecteur sous forme de chambre d'ionisation ä bore et des diffuseurs
d'aluminium constituös par des lames soit polycristallines soit mono-
cristallines. La difference de transmission observee entre les deux types
d'^chantillons donnait la preuve des effets de diffraction produits dans le

monocristal.
Une etude plus systematique et quantitative de diffusion coherente

61astique et inölastique par les molecules fut entreprise des 1943 par
Gibert et Rossel [4] qui s'6taient proposö de mesurer la section efficace
de diffusion des neutrons d'önergie voisine de zero par les noyaux
d'hydrogene. Pour le faisceau de neutrons lents utilise et produit lui
aussi au moyen d'un «Howitzer» de paraffine, l'influence des rotations
et, dans certains cas, des vibrations moRculaires ötaient importantes et
il s'agissait justement d'en tenir compte par une mesure de diffusion en
fonction de la temp^rature afin de d^terminer la valeur limite de ael du

noyau hydrog^ne pour En « 0, ce qui n'avait pas encore öte effectue
jusqu'alors de fa5on satisfaisante.

La base theorique de düpart consistait dans la methode, utilisde pour
tous ces problemes, du pseudopotentiel de Fermi [5] et appliquee dans

une theorie semi-classique tenant compte des rotations moleculaires par
l'introduction d'un tenseur de masse, thdorie due ä Sachs et Teller [6],

Le pseudopotentiel d'interaction nucleaire de Fermi ä rayon d'action
nul permet de traiter le probleme de diffusion par la formule d'approxi-
mation de Born. Son expression

u 2jian*d(r- R) -\ 4 7io0~ö(r- R) (1)
* M jLt '

fait intervenir la section de diffusion a0 par le noyau libre, ou la longueur
de diffusion, a, correspondante, ainsi que la masse rdduite fi du Systeme
neutron-noyau. Cette interaction ne prend une valeur diff^rente de 0 qu'il
la position R du noyau.
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L'interaction entre le neutron et la moMcule sera la sorame d'expression
analogue pour chaque noyau

V =ZUj (2)

et la section efficace differentielle pour le passage de la molecule de l'etat
initial i ä l'etat final / avec une Variation d'impulsion du neutron de k'— k
vaudra:

a/i dÜ kk
\ 2^2 f <?>,* e

1 ,k~k'> rV0iör d3r |2 dQ- (3)

Pour une molecule de masse finie, fj, represente ici la masse reduite du
Systeme neutron-molücule. Ce resultat que er est proportionnel ä /u2

prücise immediatement les 2 cas limites oü l'effet des liaisons chimiques
s'eliminent.

1. Si l'energie des neutrons est grande relativement ä l'energie de

liaison des atomes dans la molecule les noyaux peuvent etre consid£res

comme libres et a est la somme des a0.
2. Si par contre l'energie des neutrons n'est pas süffisante pour exciter

les rotations et les vibrations moleculaires, les noyaux se comportent
comme des points materiels susceptibles seulement de translation. Si de

plus la masse de la molecule peut etre consideree comme infinie par rapport
ä celle du neutron, la section efficace par noyau prend la valeur maximum

a^ 'i')2 Co 4°o dans le cas ('<!S protöns (A 1).

II est Evident que l'agitation thermique de translation provoque un
effet Doppler et que la distribution de vitesses des neutrons dans le

faisceau incident doit etre prise en consid^ration. On peut tenir compte
du premier effet en corrigeant pour la distribution des vitesses moleculaires

N(u)
aefAv) =] I \ v-u\(j(\v-u\) N(u) d3 u (4)

et du second en int^grant cctte expression sur la repartition des vitesses

dans le flux de neutrons.
Le cas intermediaire complexe oü il faut tenir compte des liaisons du

proton dans la molecule hydrogende, ce qui impose en principe la con-
naissance complete des fonetions d'onde et <Pf& ete aborde par Sachs et

Teller [6] avec les serieuses restrictions suivantes permettant de traiter
les rotations classiquement:

Erol<En<Evib et E
n > (Erol kT)1 -

oü Evib est la plus petite energie de Vibration et Erol Ä2/7mi„ la plus

grande des 6nergies de rotation.
Dans ces conditions l'introduction d'un tenscur de masse pour tenir

compte des rotations conduit ä une expression explicite pour a et sa

5 - Festschrift Scherrer
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d6pendance de l'energie ce pui permet d'effectuer par approximations
successives les integrations necessitees par la distribution des vitesses
relatives du neutron et de la molecule diffusante. La dependance de la

temperature intervenant dans le resultat final facilite l'etude cxp6-
rimentale de ces effets moleculaires sur la diffusion des neutrons. II a 6te

possible ä Gibert et Rossel [4] d'en deduire la validite de l'approxima-
tion de Sachs et Teller dans le domaine de temperatures approprie
(20° K ä 77° K) et de determiner pour ffH (En -> 0) la valeur (19,6 ± 1.4)

barn, confirmee et precisee plus tard par des mesures par säecteur de

vitesses dans le domaine 6pithermique (Melkonian [7]:

a (20,36 ± 0,10) b.

Ces resultats encourageants nous inciterent (Rossel [8]), ä^tendre ces

methodes ä l'etude de la molecule N2 et de la liaison-hydrogene dans la
glace et le phosphate de potassium KH2P04. Dans ce cas il s'agissait de

tenir compte des effets d'interference dans le reseau cristallin en plus de

la diffusion in61astique des neutrons par l'atome d'hydrogene dont on

essaye de determiner la liaison dynamique anisotrope dans le cristal. Pour
les cristaux monoatomiques, la theorie avait 6te döveloppee peu aupara-
vant par Weinstock [9]: la diffusion elastique et la diffusion inelastique
dans le röseau 6taient calculees par decomposition des ondes acoustiques
en vibrations normales de la faqon habituelle utilisee pour les rayons X.
L'effet de la temperature sur l'excitation des quanta acoustiques etait
introduit par un facteur de Boltzmann et un spetre de frequence de

Debye.
II fallait de plus, dans le cas de KH2P04, tenir compte des rotations

possibles des groupes P04. On pouvait tenter de leur appliquer la mdithode
utilisee par Sachs et Teller pour les molecules. Enfin l'excitation des

vibrations du groupe P04 par collisions inelastiques des neutrons etait
prise en consideration en la supposant independante des autres effets. II
est clair qu'une teile maniere de faire constitue une approximation dont
il n'est pas aise d'estimer la legitimite en l'absence d'une theorie complete.
Les moyens experimentaux dont nous disposions, en particulier le flux
de neutrons faible et non monocinetique limitait la precision des mesures
et compliquait singulierement leur interpretation; les resultats obtenus
ne pouvaient etre que pr&iminaircs. Neanmoins des evidences interessantes

concernant des effets de transition solide-liquide dans le cas de

N2 et l'indication d'une certaine mobilite de rotation des groupes H20
dans la glace furent obtenus. Pour KH2P04, monocristal tetragonal, des

mesures de transmission dans la direction de l'axe c (direction normale
aux ponts hydrogene O—H—O) et dans la direction perpendiculaire,
fournirent une nette indication de l'anisotropie de la liaison de l'atome
hydrogene dans le cristal et permirent sur la base de la theorie utilisee de
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donner une valeur approximative pour la force elastique dans la direction
parallele et perpendiculaire ä la liaison.

D'autres recherches entreprises cn particulier sur la molecule de methane
CH4 furent ensuite interrompues en raison des equipements expdrimen-
taux trop limites dont nous disposions et ä la suite de la mise en fonction,
dans les grands laboratoires am6ricains, des nouveaux moyens tres puis-
sants fournis par les reacteurs nucleaires.

Remarquons maintenant dejä que l'application de ces methodes ä

l'etude de la liaison hydrogene dans les grands laboratoires equipes de

reacteurs n'a ete continuee qu'ä partir de 1953 par Bacon et collabora-
teursflO] en Angleterre et par Peterson et coli. [11] ainsi quePEPiNSKl
et coli. [12] aux USA. Les mesures ont porte surtout sur la position des

atomes d'hydrogene dans le cristal et l'amplitude de la Vibration de zero
mais, ä notre connaissance, une determination de la force de liaison par
collision inelastique des neutrons n'a pas ete reprise jusqu'ici.

4. Developpements recents (1950 ä 1959)

A. Diffusion moleculaire

La premiere cxtension de la theorie sur la base de la methode semi-
classique du tenseur de masse de Sachs et Teller est due ä Messiah [13].
Celui-ci introduit l'influence de l'excitation des vibrations moleculaires
sur les collisions elastiques et inelastiques des neutrons et donne une
expression explicite pour les sections efficaces totales de diffusion de la
molecule H2 et CH4. II part du pseudopotentiel de Permi et de l'approxi-
mation de Born et introduit pour les eldments de matrice relatifs aux
translations et aux rotations les conditions En > Erol, En > (Erot kT)1'2
permettant l'approximation classique du tenseur de masse. Ces Clements
de matrice assurent ainsi simplement la conservation des impulsions et
moments cinetiques. L'auteur neglige les termes d'interference provenant
des contributions des differents noyaux de la molecule, termes qui sont
faibles par suite de la longueur d'ondc relativement petite des neutrons
correspondants aux conditions ci-dessus. Seul l'element de matrice de

Vibration requiert un calcul detaiUi par une decomposition en vibrations
normales de la molecule consideree.

La figure 1 empruntee ä l'article de Messiah montre que le resultat

pour la section efficace de collisions elastiques de CH4 par exemple, est en
accord satisfaisant avec les valeurs exp6rimentales (Melkonian [7]).

Differentes theories faisant appel ä diverses methodes d'approximation
ont ete developpees par la suite en particulier par Spiers [14], Alcock et

Hurst [15] et specialement par Pope [16] pour la section efficace diffe-
rentielle avec application ä la molecule CH4.
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Figure l
Variation avec l'energie cie la section efficace par proton pour la diffusion des

neutrons par la molecule CH4 ä temperature normale (300° K). Courbe en trait
plein d'apres la theorie de Messiah [13] incluant les vibrations avec indication de

l'asymptote. La courbe trait-point correspond ä la theorie du rotateur rigide (ten-
seur de masse) de Sachs et Teller [6].

L'etude dans toute sa generalite du probleme de la diffusion des

neutrons lents par une collection de noyaux (molecules, gaz, liquides ou
cristal) a 6t6 abordne plus specialement par Placzek [17] et par Wick [18].
Ces auteurs abordent le probleme parla limite opposee c'est-ä-dire celle ou

l'energie des neutrons est grande par rapport ä l'espacement des niveaux
de Vibration du Systeme (En > AEvib), le premier dans le cas des noyaux
lourds, le second en se liberant de cette limitation. Iis considerent en

particulier l'application de leurs resultats au calcul de la section de
diffusion differentielle par une molecule simple (oscillateur harmonique,
isotrope et anisotrope) et au calcul de la Variation avec l'energie de la
section totale de diffusion.

Une des plus importantes contributions qui aient 6te apportees plus
recemment ä la theorie de la diffusion moleculaire est celle de Zemach et
Glauber [19] qui s'attaquent au probleme general et fondamental de la
section differentielle de diffusion pour une energie quelconque des

neutrons lents. Leur m^thode s'inspire d'un proc6de dejä utilisö par
Wick et qui consiste ä representer la fonction d exprimant dans la
formule de Born la conservation de l'energie en une sürie de Fourier.
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Introduisant l'expression (2) pour le potentiel d'interaction dans l'ex-
pression (3) pour la section efficace differentielle, on obtient en effet

afi dQ AV | j 0, e »(*-*')" 27 2 '2r ~ Rj) dx d3 r
2

dQ (5)

En integrant sur r on obtient:

afi dQ -2f2 <
'

- "J
«

' *' >
2

(6)
Ä

i i /'i
En ecrivant pour le gain d'impulsion et le gain d'energie du neutron

K k' — k et e
'''

(.k'2 - ^2)
2 m X 7

on note que la conservation de l'energie impose les conditions:
7)2

e Et — Ef et e + k2 > 0.
J 2 m

La section de diffusion effectivement mesuree est une somme de oy
sur tous les etats finaux / satisfaisant aux conditions ci-dessus et une

moyenne sur les etats initiaux i donnee par la distribution d'equiübre
thermique des molecules.

On pourra donc en introduisant une fonction de Dirac donner le re-
sultat de la sommation sous la forme

OO

o,(0) E I'de d (Et - Ef-e)o,m (7)
/ J

e — hz k*! 2 m

et en exprimant la fonction <5 en serie de Fourier:
OO +OO

ff,. {&) - f de fdt e~iBt ß^El~E,) 1

|8)

lo —00

Le procede fondamental de Zemach et Glauber qui intervient main-
tenant consiste ä introduire une representation par Operateur des variables

dynamiques du Systeme diffusant, par exemple pour l'energie par la
relation

exp (— i Ef t) 0j exp - i H t) 0f
Cette methode permet d'effectuer implicitement de facon complete la

somme sur les contributions de toutes les transitions moleculaires (trans-
lation, rotation, Vibration) compatibles avec les lois de conservation.

Retenons ici plus particulierement les resultats obtenus pour la section
efficace diffbrentielle du methane et exprimee dans la figure 2 (empruntee
k l'article en question) oü sont indiques les points experimentaux de

Alcock et Hurst (1949 et 1951) ainsi que la courbe calculee prece-
demment par Pope (1952).

Mentionnons encore en relation avec ces travaux sur la diffusion mole-

culaire un article de Krieger et Nelkin [20], On y montre comment
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Figure 2

Distribution angulaire de la diffusion des neutrons de 7,23 10-2 eV par la molecule
CH4. Courbe en trait plein calculee par Zemach et Glauber [19]; courbe en poin-

tilles d'aprfes les calculs de Pope [16].

/4ngle de diffusion dans le Systeme du iaborafoire

l'approximation du tenseur de masse de Sachs et Teller pour les
collisions ölastiqucs avec prise en consideration des effets de Vibration
et d'interference peut se deduire de fac^on naturelle du formalisme opera-
tionnel de Zemach et Glauber. Nous citerons cnfin un cssai theoriquc
interessant de Mazo et Zemach [21] dont le but est de permettre l'appli-
cation de la diffusion des neutrons lents ä l'ötudc des proprietös statis-
tiques des gaz non parfaits en particulier l'ötude des effets de densitö et
1 influence du champ intermolöculaire. Notons qu'une teile preoccupation
s'ötait dejä manifeste dans une recherche tl.eorique de van Hove [22]
sur la diffusion des neutrons par des systemes de particulcs en interaction
(gaz denses et liquides).

B. Diffusion cristalline

Comme nous 1 avons dejä indique les premiers calculs thöoriques de la
diffusion elastique et inelastique des neutrons lents dans les cristaux ont
ete effectuös par Weinstock [9], Les travaux dejä cites de Pi.aczek et
\\ ic k revisent et completent ces resultats dans le domaine des energics
elevees. Iis constituent avec plus specialenient ceux de Akhiezer et
Pomeranchuk [23], de Waller et Fröman [24] et ceux, particuli^rement
importants obtenus ensuite par Pi.aczek et van Hove [25], une base
th<k>rique dejä süffisante pour 1 interpreitation d'une bonne part des
experiences de diffusion cristalline.

On doit distinguer les processus oü le neutron est soit diffuse elasti-
quement, soit inelastiquement avec la produetion ou la disparition dun
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seul quantum de Vibration du reseau (processus ä un phonon) ou de
plusieurs quanta (processus ä plusieurs phonons).

Les processus indlastiques du second type ä plusieurs phonons sont
encore tres difficilement interprdtables th6oriquement et doivent etre
maintenus ä un niveau ndgligeable dans les etudes experimentales si l'on
veut tirer de celles-ci des indications valables sur les caractdristiques
dynamiques du cristal.

Pour la diffusion cohörente le processus ülastique est gouvernd par la
loi de Bragg.

k' — k 2 TT T avec k2 — k"1

la premitbre relation reliant de fagon bien connue la Variation du vecteur
d'onde du neutron ä un vecteur r du reseau reciproque du cristal (cons-
truction de la sphere d'EwALD), la seconde exprimant la conservation de

l'energie du neutron.
Les processus ä un phonon satisfont a la conservation de l'impulsion

et de l'energie pour l'ensemble neutron-phonon-cristal, condition qui
s'exprime par

k' — k 2 7i T + q et E'n — E n
hv

oü q et v sont le vecteur de propagation et la früquence du mode normal
de Vibration auquel appartient le phonon et En et E'n les energies initiale
et finale du neutron.

La relation de dispersion entre v et q est une propriete fondamentale
du cristal, determinee par les forces interatomiques et la structure geo-
m^trique du reseau.

L'utilisation d'un faisceau de neutrons incidents monocinetiques et la
mesure de la distribution d'dnergie des neutrons diffuses dans une direc-
tion particuliere fournit la base experimentale ä partir de laquelle une
determination de v v(q) par collision inelastique des neutrons est pos-
sible. L'energie E'n et le vecteur de propagation k' des groupes de neutrons
observes et qui satisfont aux relations de conservation ci-dessus permeL
tent d'dtablir, point par point et de direction en direction, la relation
entre v et q. Les premieres experiences effectuees dans ce sens par BitOCK-

house et coli. [26], par Jacrot [27] et par Carter, Hughes et Palevsky
[28] ont demontrö clairement les interessantes possibilites de cette
methode. De plus, comme la theorie predit que la section efficace a d'un

processus ä un phonon est proportionnelle au carre de la composante du
vecteur de polarisation du phonon dans la direction de K k' k, une

mesure repetee de a pour le meme mode de Vibration mais pour diff6-
rentes orientations doit permettre la mesure de la polarisation du mode

de Vibration cristalline etucliee. Une investigation detaillee du cristal
d'aluminium utilisant cette methode de diffusion inelastique coherente a

ete effectuee par Brockhouse et Stewart [29].
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Par une mesure de la diffusion inelastique incoherente il est possible de

determiner la distribution g(v) des modes de Vibration du cristal; en

effet, la theorie montre que la section efficace pour un changement
d'^nergie AE h v est prticisement proportionnelle ä g(v) pour un cristal
cubique. Le Vanadium pour lequel le noyau possede une section de diffusion

coherente tres faible est un materiel de choix pour une teile etude.
Stewart et Brockhouse [29] en particulier, ont mesure avec une bonne
resolution le spectre en question. Leurs resultats principaux sont donnes
dans la figure 3 qui est extraite de leur publication.

Figure 3

Spectres des vibrations de V, d'apres Brockhouse et Stewart [29]. Le trait
pointille est corrige pour tenir compte de la resolution instrumentale. La courbe
en pointilles epais, sur la partie gauche du graphique, represente une partie du
spectre de Debye pour 0d 338° K, deduite des mesures de chaleur specifique ä

basse temperature.

Les problemes mathematiques poses par la theorie de la diffusion
coherente pour les processus ä plusieurs phonons font actuellement
l'objet de diverses etudes parmi lesquelles nous releverons celle parti-
culierement detaillee de Sjölander [30] qui comporte des calculs
numeriques relatifs au cristal de KCl.

5. Perspectives
L'etude des proprietes moleculaires et cristallines par diffusion inelastique

coherente ou incoh6rente des neutrons lents n'en est certainement
qu'a ses debuts. Longtemps retardee par le manque de theories adequates
la recherche experimentale par ccs methodes peut, maintenant que des
bases theoriques plus completes existent, se developper regulierement.



Liaisons moleculaires et diffusion des neutrons 73

Comme pour les mesures par diffraction pure, la mise en ceuvre de

sources de neutrons plus puissantes permettra de combler une lacune
encore genante, celle de la resolution trop limitee comparativement ä la
diffraction et diffusion des rayons X, surtout pour les neutrons de tres
faible energie (neutrons froids) ä la limite inferieure du spectre de

Maxwell pour les neutrons de reacteurs.
On peut prevoir l'extension des recherches sur le spectre de Vibration

des cristaux et une analyse toujours plus precise des relations de disper-
sion dans les reseaux cristallins, y compris les directions de polarisation
des ondes acoustiques.

Dans le domaine des proprietes des gaz, liquides et solides moleculaires,
des travaux theoriques recents, en constante progression ouvrent la voie
ä une Interpretation quantitative valable des mesures relatives aux
champs intermoMculaires et ä leur modification, au cours de transitions
en phase liquide ou solide. De telles investigations par diffusion des

neutrons devraient fournir des informations beaucoup plus directes et

completes sur ces phenomenes que ne l'a pu jusqu'ici la diffusion des

rayons X pour lesquels la Variation d'energie est toujours extremement
faible.
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