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Spécificites neutrons

« Faible absorption (sauf B, Gd, L1, ...)

e Interaction nucléaire
— non proportionnelle a z

— dépendant de I’1sotope et non de 1’¢lément
 Sensibilite au magnetisme
» Faible énergie des neutrons (qq meV)
« Faibles flux (max 10°n/cm?/s)
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Absorption

Matériaux (10'23?:m2) (10_22 )
H 82 0.33
D 7.64 0.0005
@) 4.23 0.0002
Si 2.16 A7 T~
Ti 4.35 6.09
Ni 18.5 4.5
H20 168 0.68
D20 19.5 0.001
PS-h 700 2.69
PS-d 105 0.03
Gd 180 49700

Gadolinium
Samarium

Cadmium =
Bore =

Europium

Dysprosium

Iridium

Indium

Or

Argent

Fibre de verre

Cobalt

Polythylne

Lithium

Nylon

Inconel 600

Eau
Polystyrne

Nickel

HMX

RDX

Tantale
Tungstne

Platine

PETN
Manganse
Ttryl

Fer

Cuivre
Acier inox
HNS
Titane
Tflon
Magnsium
=P Silicium
Aluminium

Sections efficaces de diffusion
et d ’absorption

Journées de la Diffusion Neutronique,

12-16 Mai 2001

0.00048 |

o
o

,7¢cm

o
—_

2 3 4 5 IB 7 cm

Longueurs de pénetration

5




[ #=B=>

Les
- longueurs
de
b e | diffusion

# MAGNETIQUE

LOWGUEUR DE DIFEFUSION

L’interaction neutron-matiere varie d’un isotope a l ’autre
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Sensibilite au magnetisme

Interaction nucléaire

Interaction
magnétique
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Formalisme de calcul

. . k —K
|dentique au formalisme rayons X R: = L
kK+k,
Vecteur d ’onde : k2 =k?*—47Nb
2
Indice : noK 1A \p
Kk 27

N nombre d'atomes par unité de volume (densite)
b longueur de diffusion cohérente (interaction)

Neutrons Rayons X
Nb p I
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B>
Absorption et magnéetisme

Si on ne néglige pas | *absorption :

2
n=1-2_Nb+i2N%

27T A

Cas d ’un systéme magnétique aligné

NA?
27
C=0.2645 1012 cmuB-t

Spin %
T

n=1

(b+Cp)

1L moment magnétique par atome Champ magnetique
externe H
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Densité de lonqueur de diffusion

b positifs ou négatif

nN<loun>1

2
nzl—iNb
27T
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Materiaux (10'1Igcm) (10N6,B&-2)
H -0.373
D 0.667
O 0.58
Si 0.415 2.08
Ti -0.344 -1.95
Ni 1.03 9.41
H20 -0.168 -0.563
D20 1.91 6.38
PS-h 2.32 1.42
PS-d 10.65 6.5
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Comment étudier le
comportement d’un
copolymere Pa-Pb a
la surface de 1’eau ?

Pa:n (CxaoyaNzcha)

Pb : n(beObeszcb)

Journées de la Diffusion Neutronique,
12-16 Mai 2001

e contraste
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Chimie | Nb | Neutron
D,0 6.38
d-Pa 5.4
d-Pb 4.8
h-Pb 1.2
h-Pa 0.5
H,0 -0.56
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Utilisation du contraste

Le systéme tel que ’on se le représente T

Le systéme vu par les X ou les neutrons

Substitution Isotopique

Systemes
deuteres
sauf la
partie a

VoIr

d-Pa - h-Pb dans
14%H20 86%D20

h-Pa - d-Pb dans
23%H20 77%D20
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On voit Pb
dans I’eau

On voit Pa
dans I’eau

AR
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Mesure de réeflectivite

Onde incidente Onde réfléchie -
Composition : g.
g — air
)=0 0 0 n=1 21 .
gl matériau q — _Slng

Onde transmise

substrat
—_—————— q, = 47NDb,
Epaiseur :
i 2d,sin’@, —sin” 4, = m
] Rugosité :
o O e O R=R. exp(—4q°c?)
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Formalisme de Fresnel

Les fonctions d’onde Wair(z) — Aeiqz 4 Be—iqz
dans 1’air et le substrat .
ig,z
v (z)=¢

Continuité a ’interface

i
{Ww@%ﬂ%m) {A+B=1 2
1 1 :> - - :><
V' (0)=w;'(0) IA(A-B)=id, |, Q-0
2

q_qs
gq+0

= Réflectivité de Fresnel

4

2
%) B
g Pour g>>q,: Rp oc| —
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Profil de densité

Nb

iq z _j
air, indicen=1 wo(2)=Age'! “ +Bge %

z=0
iq,.,Z -iq,

m-1 Vin-1(2) = Ap_1e9m% + By g8

Zm-1 ) )

iq,,z -iq,z

m Wm(2) = Ame'dn? + By e

Zm =21+ iq, .z iq, .z
m+1 Vmi1(2) = Apag€'9me? + By g e

P
. . ZS _Zdj (Z)_eiqsz
substrat, indice j=1 Vs\£) =

15

Journées de la Diffusion Neutronique,

12-16 Mai 2001



Réflectivité d’un profil B>

Continuité de la fonction d'onde : . (z,,) = v,...(2,,) =u(z,,)

Continuite de sa dérivée : z,y'm(zm) = ‘//lm+1(zm) = u'(zm)

U(Zm)'l'u'(zm) e—iqmzm—le_iqmidm
19,

Am_

Continuité en z, : = <

— u-(zm) eiqmzm—leiqmdm
19, |
u'(zm)

m

u'(z )

B_

m

u(Zm)

2
1
2

§ L

(U(Zm—l): U(zm)cos(qmdm) — sin(qmdm)

Continuité en zm.1 © 3

U'(Zm_1) = U(Zm)dm cos(qmdm ) + cos(qmdm)

U(Zs))

Relation matricielle : (U(ZO)j = MM ..My 1M, (
u'(zs)

, . u'(zp)
(Methode matricielle)

On obtient la réflectivité : R =|—
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1 4 [ ] [ J r ’
Reflectivite d’un profil  \node de recurence)

*
R=rxr
Réflectance sans tenir 1 d, — 0t q—0.
compte des réflexions  Tmms1 = N I, =
multiples Om + O g+d

rrrll—z,m—l + rm—1,m exp(2id m-1 qm—l)

1+ rrr11—2,m—1rm—1,m €XP (Zld m—1qm—1)

r-m—2,m—1 —

Relation de recurence entre ry,, ,,.; €t I,y , —~ On peut calculer ry a partir de r;
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Rugosité B>

T itane z

e la rugosité
Avec diffusion non speculaire o T 3 ‘f

N ickell

hZ
Titane 1

e |'interdiffusion

z
Nickel

Deux effets indiscernables en réflectivité

Approximation :

-7 (2=Zmm1) Omimsa 2
- / . . erf m/m+1 t dt
Profil de Nb decrit par : ( o ] \/* j

m/m+1

2
Facteur type DebyeWaller : R= RF EXP (_4qmqm+10m/m+l)
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9=—sin¢ |_es reflectometres

A longueur d *onde fixe

neutron guide G2

PRISM

Top view

sample position

26 arm

polariser (D)

analyser

monochromator (A)
reflexion
focalising guide (C) SUpSIE S )

Side view
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o sgm——=t=—03m 1

I corLnareug sous voe! !

GUIDE A NEUTRONS | ‘ MIROIR DE
DEVIATION

ECHANTILLON

I

MONTE/BAISSE

ROTATION

TRANSLATION

" DIAPHRAGME

DETECTEUR

2




|_e temps de vol

27T .
= —SIng
1 A
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A(A) = t(4s)
252,7L(m)

Guide de
neutrons

S

Hacheur

Collimateur

Echantillon

Faisceau
incident

Faisceau
réfléchi

Détecteur

Détecteur :
ajustement en
hauteur
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Electrgnique >y
Acquisition |
Traitement
des données >
= £
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B
|_es guides de neutrons

Conduit de verre revétu de Nickel (Nb=9.41 106 A2)

Propagation par réflexion totale

Réacteur Sortie des neutrons (tous A)

Ni ordinaire

Divergence

40m

Guides de neutrons
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L_es supermiroirs

neutrons

Empilement
aperiodiques
de couches
Ni Ti

Augmente
I’angle critique
apparent
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Coefficient de réflexion

1.00 -

0.75 -

0.50 -

0.25

0.00

B

il

0.00

005 010 015 0.20
Angle d'incidence (degré)

0.25

22




|_es guides en SUPermiroirs L=

neutrons

Réacteur Sortie des neutrons
Ni ordinaire 1.00 Supelrmiro‘ r
Supermiroir e
Guides de neutrons E | piement
Augmentation _ |
Augmentation | oz
dela ) dun | -
d IVE rgence t d uxt O 000 ' 0.1|oo ' o.2loo o
- Angle d'incidence en degré
transmise ransmi : :
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B>
Multireflexion

1.00 ,:’-112322‘»":3!:;5”“"'«‘ Sjji
| k||

Augmentation de la sensibilite il e |
Réduction du temps de comptage | S P

0.90

:
0.80 | - : | — —
: 7 reflections: R' R

R4 0.70 |— _

\ \ L :
0.008 0.012 0.016 0.020

Wavevector K =2r/i sin(0) in A*
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Interdiffusion L=

Profils de concentration
Interface amorphe / amorphe

0.08 —
PSh
B s B

0.06

Interface amorphe / élastomeére I
0.02

.00
0.00

[ i \

500.00 1000.00 1500.00 2000.00
Distance to surface (A)

[ i \

Mesure de 1’épaisseur de 1’interface
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Interface amorphe / amorphe

Interface amorphe / élastomere

Profils de concentration

0.08 —

0.06 —

0.04 —

Nb (10°A%)

0.02 e

0.00 I | I | I | I |

:
0.00 500.00 1000.00 1500.00 2000.00

Distance to surface (A)

[ EB=>
Mesure
des
largeurs

1.0E+0

1.0E-1

1.0E-2

1.0E-3

Reflectivity

1.0E-4

1.0E-5

1.0E-6

Réflectivités mesurées

Epaisseur de l'interface (A)

0.01 0.0200 0.03
Wavevector K =2x/2 sin(9) in A*

120

80

40

—O— Fondu
—=f=— Elastomére

1000 2000 3000

Temps de recuit a 115°C (heures)
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Que se passe 1-il a l'interface eau/air avec PNIPAM ?

PNIPAM = Polymere tensioactif
thermosensible

& effet de la température sur la couche adsorbée ?

AT

qui interaqit avec le SDS
& effet de | ‘addition de tensioactifs ?

Bruno Jean, Lay-Theng Lee, Bernard Cabane

27
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Réflectivité des neutrons a | 'interface air-solution de PNIPAM

Profils de concentration

Réflectivité normalisée
correspondant

ds

R/RF 1.2

R(q) — (I)(Z) 0814
0(2) o6
‘ 0.4

[¢(z)Mz=T O'ZE"‘;-.--, ..... —

o oeel o _
| = C
h
by B i
A“
2
b ¥
TRA
N 7 _
A‘A‘)\
NG 2
AAA}A ™ o
A AAA — O 7 ‘
N 100 / 200 300 400 500
= 1
0 I I I I I
0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 0.07
Q (A :
- [
|
) R
A

Quand T3 la couche de
polymere devient dense

4@

0.8 -

D D+d/pn A
0.6 ~ Z( )

RIR,

0.4

T=20°C
[, = Img/m?
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Structure de la couche de PNIPAM adsorbée

[ #=B=>

air

T=20°C
C.=0

(‘, '@,"

@v

* bon solvant
e couche adsorbée
diffuse

0(2)

T=27°C
C.=0

* qualité de solvant inf.
e couche dense

0 20 40 80 100 120

z (A)
| ©)

Surfactant monomer

@ Surfactant micelle
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T=27°C
CAC < C,<CMC

* en bulk : chapelet
e couche diffuse
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Conclusion de | ‘étude

PNIPAM a | ‘interface eau-air: adsorption forte et
tres sensible a la température

Augmentation de température = Adsorption du
PNIPAM

Addition de tensioactif mmmmdp Désorption du

PNIPAM
S

Controle de la structure de la couche de polymere
adsorbée avec Cqyc et Température

30
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|nterface solide/liguide

Mesure a travers le liquide

(délicat car un controle rigoureux de
| *épaisseur de liquide est indispensable)

Liquide

Mesure a travers le substrat

(facile pour les neutrons a travers Si ou SiO2)

Liquide

_
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Interface PDMS-I/PDMS-s

0.6
05t -
04
03
02¢

o1l

z(A)

00 50 100 150 200 250 300
Profils de couches greffées de PDMSd d’épaisseur hy
face a des fondus de PDMSh
...... ho=30A, mP=92000g/mole
____hy=96A, mP18000g/mole
___ho=65A, mP=36000g/mole
------ hy=69A, mP=92000g/mole

Fondu de
PDMS-h

Faisceau
transmi

Couche
greffée de
PDMS-d

Faisceau
incident

Faisceau
réfléchi

Schéma du montage utilisé
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Magnétisme  , _ N rbscu)

T
10 ¢
10
4 P
> 2
= =
= ] ©
Q Q
= =
] (4]
@ ] ©
107 7 I L L
0.02 0.04 0.06 0.08 01 Uy
0.05 0.1 0.15
El
Wavevector (A™) 9
Wavevector (A™)
-
Multicouche Fe/Al Multicouche Co/Ti
12,00 —
600—— —— @ ——
800 400 -
P
3 I
= 200
B <
=z °
4.00 8 -
2 000
0.00 L L L L L 1 -2.00 | — L —
0.00 200.00 40000 600.00
Distance to surface (A)
400
0.00 200,00 400.00 600.0C
Distance to surface (A)
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Non spéculaire

Une composante du vecteur
de diffusion est dans le plan.

Schéma de mesure

« Domaines magnétigues

 Organisation de polymeres en surface
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Réseaux graves

résine
ﬁ.‘\-. ot e ot — .
I couche mince

~—gsubstrat

ARRRR R

e - —masque Cr (déposé sur le verre) plaqué sur 1'échantillor

i développement

| gravure

[ | dissolutionde la résine résiduelle
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Réseaux graves

h : pas du réseau (2 pum)

A : longueur d'onde

4z . 6, +6
=——-5SIn
QX /1 ( 2

2\ i gz_el
)sin(=—-)

Q= 477rsin(6’1 * 6, )cos('g2 _ 91)

2 2

Faisceau incident blanc
(tout 1)

Supermiroir gravé

Détecteur sensible |\

en position X ou XY \

Ordre de diffraction +1

grandsA L

Réflexion spéculaire
(tout 1)

Verre

Q«(10% A

0.080
0.060
0.040
0.020
-0.000
-0.020
-0.040
-0.060

-0.080

-0.100 &=

Zone non
mesurable

0.02 0.04

Ordre -1
a
0 <
Seuil du supermiroir
| | r
0.06 0.08 0.10 0.12

Q(A™)

100%
50%
12%
3.2%
0.2%
0.8%
0.05%
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Simulations

Calcul de I’intensité
diffractée dans les
différents ordres possible

Calcul non encore
quantitatif
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Réflectivity

o
[

0.01 |

0001 Lo vt v et

i —e—qx:()

—— Mode +1 (gx = 0.003 nm-1)

Simulation

0.1
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Conclusions

o Réflectivité neutrons et X : similaires

Specificités neutrons

 Substitution isotopique (H/D)
 Faible absorption
 Sensibilité au magnétisme
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