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Explorer la matiere

Différentes états de la matiere:
liquide, solide, gaz, plasmas,
cristaux liquides, smectiques, nématiques,
Conformation demacromolécules
phases magnétiques, supraconductrices, Kondo,
liquides de spin, liquides daiuttingez X

Quelles corrélations ?
Comment les atomes bougeiis ?
Comment les moments magnétiques bougdat?
Cesmouvements sontls correlées ?

Transition de phase
brisure spontanée de symétrie, transition de phase quantique,
transition de phase topologique» .



Explorer la matiere

1895: Découverte des rayons X par
Rontgen

1913 Bragg (pere et fils) utiliseme
rayonnement pour déterminer la
structure cristalline dé&NaClpuiscellede
nombreux autres selsétalliques.
(PrixNobel1915)
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Explorer la matiere avec les neutrons

Peut on faire diffracter les neutrons comme on fait
diffracter la lumiere ?
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Explorer la matiere avec les neutrons

Peut on faire diffracter les neutrons comme on fait
diffracter la lumiere ?
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+ sensibilité isotopique
+ magnétisme
+ sonde de volume
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Explorer la matiere avec les neutrons

Plus généralement, la diffusion des neutrons permet de
mesurer :

[ S& O2NNBfldA2Z2ya RIFEya S
[ S& O2NNBfldGA2ya RIya €S (S
magnétiques.
Ou sont les atomes ?

Quefont-ils ?



Non chargé

EQkQ
Particule massive muv = hk E = 5
m
S = 1/2
SpinYz
S, = +1/2
En vertu de la dualité onde corpuscule, X
OQSaid FdzaaA dzyS 2yRS RS YI 0ASNEB
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1911: noyau atomique (Rutherford)

1913: modéleplanétaireRS f QI 12YS 0. 2 KN

1932: découvertedu neutron(d Chadwick)

1940-1950: constructiondesreacteursaux US et au Canada
6/ KFf1 wAGBSNXRa bw:- NBIFIOG2NE h
Travauxde E Wollanet C Shullen diffraction

1956 construction du lespectrometre3 axes
a ChalkRiver parB.Brockhouse

BertraNBrochouse Clifford G. Shull



Produire les neutrons

EnEurope:
Reacteurs
ILL-Grenoble (France)

LLBSaclafkrance)
FRMHMunich (Germany)

HMI-BerdinGermany
Source a spallation
ISISDidcot(UK)
PSiVilligen(Switzerlang

Et ailleurs :

Dubna(Russiy JPARGQ&pan
SNS, DOIlBbs(USA), ANSTO
(Australig

Canadalndiaz X




Produire les neutrons

@ Futura-Sciences.com




Produire les neutrons
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Produire les neutrons

‘b I [ [ [
(nA'em?s™)
i r\ —cold beam

thermal beam
3 10" ——hot beam

0 2 4 6 A (A)
Differential plux (per A) given by local moderators

Neutrons chauds

Structure des liquides et
cristaux

Neutrons thermigques

Matiere condensée

Neutrons froids

Matiere condensée



Interaction neutron -matiere

Interaction forte : le neutron entre au O dzdelNJnoyau (et forme un « noyau
compose»),avantdea QS JI. LJ2 NB NJ

2
V. (7) = 2;? b (7 — R).

b = «longueur de diffusiom
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Interaction neutron -matiere

Interaction magneétique dipolaire entre le spin du neutron et les moments
magneétiquesauseindet QS OKIF yuAt t 2y
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Diffraction

onde diffusée
sphérique

onde incidente plane 8

. D




Diffraction

Différence de phase :

—

ko Ap = (kg — ki)
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Diffraction

Somme des amplitudes
des ondes partielles
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Intensité diffusée : ¥? = yn)*
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VP = gF X [ Yo bie' T x Y bje
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CONSEQUENCE 1:

Il est possible de préparer un faisceau
monochromatique



Flux monochromatique de neutrons

Faisceau indicent
polychromatique

Faisceau monochromatique

\q A= 2dsin 6




Flux monochromatique de neutrons

©O OO OO

Faible absorption
Forte réflectivite
d-spacingadapté
Monocristaux
Colt
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Flux monochromatique de neutrons

Sélecteur de vitesse




Flux monochromatique de neutrons

DiskChopper
d

a=Wt=Wd/v
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CONSEQUENCE 2

diffractometre



Diffractometre

Neutrons incident
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Diffractometre de poudre

High Resolution Powder Diffractometer ~ 3T2 (@ LLB

;
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Diffractometre monocristaux

Monochromator | Monodlmr(nﬂut‘zrh 2) Optical line| | Sample Detector Beam stop
eusler,

PG or (u)

D23 (CRG CEA, ILL)

—1 Bras levant (lifting arm)
— f > ﬁ[{ - \T ‘\V(nul
~.\!f\ 1 D9 (ILL)
A AN \\\ — A ~ N ~ P
P N i ~— - [ SNt S Hitaaalle NJ
Sample table
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Diffractometre SANS

Compressibilité, forme des macromolécules, interfaces :
N} 22y RS 3ANIOGAZ2YyZT F2NX¥S Sy
Interactions et cristallisation des protéines
Repliement des protéines

C. Loupiac et al. (2002), Eur. J. Biochem., 269 : 4731-4737 (PACE, LLB, Saclay)
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Fig. 1. Scattering spectra fig.P.c) of MbN; at p’H 6.6, as a function of
the wave-number tramsfer g. The measuremenis were performed o D 7. Partial specific volume v, (), of MbN; a2 function of presare,
room temperature, The protein concentration, c at atmospherie P. The .n.hnnst linear variation of vy{F) .wn‘.h P allows the isothermal
pressure is 11,7 mgem ® and the pressures, P, are; 54 {0, 154 [A), and m“’“hm'_ff ﬂr_lh}ﬂm“d poidn to be computed: X, =
302 () MPa. Fits of Egn 6 to the data are shown as full lines. (L6 = 0.1) 1077 MPa




1.

[ I RAFTFNIOOAZY RSa ySdziNRya LISNY
magnétique de la matiere.

On peut ainsi étudier toutes sortes de systemes relevant de la physique
de la matiere condensée ou diluée : macromolécules, biologie, cristaux

Sensibleau volume et non a la surface

Nedégrade pag QSOKI YAttt 2y o0al dzF NI RA 2|



CONSEQUENCE 3

La diffusion inelastique des neutrons



Diffusion inélastique des neutrons
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Neutrons incidents

Mono )2 g

détecteur
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QOF




Diffusion inelastique des neutrons

Mais en fait, les neutrons diffuségeprennent de la couleus

Neutrons incidents

,,,,, Ao

QOF




Diffusion inélastique des neutrons

Mais en fait, les neutrons diffuségeprennent de la couleus

Neutrons incidents

Sélectionne une seule énergie finalE ¢

détecteur



Diffusion inelastique des neutrons

Spectrometre 3 axes
(IN8, IN20, IN12, IN22 @ ILL)

Neutron Guide Monochromator

Monitor
(ollimator
Diaphragms

(ollimator

' \,‘ Annlyser

// (ollimator







Diffusion inelastique des neutrons

Les neutrons diffusésreprennent de la couleus

1 Neutrons incidents
= ' ]

Choppers

/

Neutrons
lents

Sélectionne une seule énergie

i i Reéponse élastique
finalevia le temps de vol 4 _ d P q

V/2E¢/m,,  Neutrons rapides




Diffusion inelastique des neutrons

On «chop» (hache)
le faisceau

1 Neutrons incidents
] ]

Choppers




Diffusion inelastique des neutrons

On «chop» (hache)
le faisceau

1 Neutrons incidents

Choppers




Spectrometres demps de vob
IN4, IN5, IN&Gharp @ ILL
FOCUS @ PSI

X

Background choppers Monochromator Defector

— m ]
' Lu‘;

Diaphragm|  |Sapphire filter

Fermi chopper o2 :
Monitor / ! ?
Diaphragm ;i-_ Sample & .
o gl
1 collimator

Small angle detector



Remarques

détecteur

Vecteur de diffusion Q=Fk — Ef
Conservation de®@ Sy S NB A-F; = E\ + E;

¢NJ yaFSNI Q!E:hw:Ez-—Ef:EN—E,\



Remarques

Pour des énergies incidentes et finales données, detecteur

g impose|Q| mais pas le vecteur Q

— — —

Q — k@—k
Q= k?‘I_k?:—QkikaOSQQ



Remarques

détecteur

Attention : le vecteur de diffusion est défini dans le repere du
laboratoire - = o
Q =k, —ky



Lien avec la diffraction

Mono

Neutrons incidents

Un diffractometre
enregistre les neutrons détecteur
diffusés quelle que soit leur

énergie.



Lien avec la diffraction

Neutrons incidents

Mono

Q> = ki+kj—2kkycos20 Unspectrometre a diffusion
— k2 (1 — cos 26) inélastique isole la réponse
22 élastigueuniquement

Q = 2k@-sin9
o o détecteur

— = 2—sin#
Asm



Quid du spin du neutron ?

EstOS |j dzQ2 y LJS dz(
manipuler ?

EstOS 1jdzS f Q2y 20
nouvelles informations ?



Manipuler le spin du neutron

hl2
2my, @ Ef
Neutrons incidents

|Eil:-gi> E; =

, kS
|kf= 03‘“) Ey = Sy détecteur
T

depend de la direction du spin des neutrons

o
OONOE




Manipuler le spin du neutron

Ly
1

Neutrons incidents

détecteur

Spin des neutrons paralléleCa(«x »)




Manipuler le spin du neutron

Ly
1

Neutrons incidents

détecteur

Spin des neutrons perpendiculairédaans le
plan de diffusion (4 »)




Manipuler le spin du neutron

Neutrons incidents

détecteur

Spin des neutrons perpendiculaige Q et
au plan de diffusion (z»)




Analyser la direction finale du spin

g0 |
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détecteur

[ QF Yy I f 24 SdzNJ + yI { &dgae: | dza .
il projette sur unétat despin donne (fixé une
fois pour toutes par construction).




Analyser la direction finale du spin
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il projette sur unétat despin donne (fixé une
fois pour toutes par construction).




détecteur :;

Mono
Heussler



* Mezei flipper
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adiabatic  helical static
magnetic  field |
o |
imitial H{0) |
polarisation P | H
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neutron beam *,
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Pg final polarisation




Processus$-,




Processus™,




De nouvelles informations

2 o [NJ? 5 o
I~ o« |NJ? Oy FT2YOuAZ2Yy RS
77 o |M |2 = My, des neutrons incidents et
% oc M2+ M, diffusés, denouvelles
I+ o N> + MY + R, fonctions de correlation

~ apparaissent
MZ
X
I;” [N+ |Mi|* - R,
I~ o [MYP?
7" o[ MYJ?




XoR R R X R X R KK

M |? = My,

My |* + M,

NP> +|M{|* + R,

NP +[M{|* - R,

M7 |?

M7 |?

NP> +|M?|> + R,
2L |M?)?> - R,

De nouvelles informations

9y T2y OuA2Yy RS

des neutrons incidents et
diffusés, denouvelles

fonctions de corrélation

apparaissent

MY
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De nouvelles informations

9y T2y OuA2Yy RS

des neutrons incidents et
diffusés, denouvelles

fonctions de corrélation

apparaissent

M=M=+MY



De nouvelles informations

It o |NJ?

I;” o |N|? 9y T2y OUA2Yy RS
I~ o M, |> = My, des neutrons incidents et

% oc M2+ M, diffusés, denouvelles

I o [N + |M3 fonctions de corréelation

I;7 o N>+ |MYRR apparaissent

IS o |[M7)?

I;" o |[MTJ? o A 5 o
I;+O<N|2—I-|Mj_ «USNJ{Sé RQ}?}/US
I77 o [N + IMil

I o [MY]? Mep =i (MT*"MY — M{"M7)

I+ o [MY]? R, =N MY + N* MY

R, =N M? + N* M?



La technique classique

NP+ |ML*+ P(NMZ* + N*M%)

I;" o INJ? R =

I o NP NP+ [ML]P - P(NM?* + N*M7)
IT7 o< My |* — My,

I77 o ML |2 4+ My,

Ij" oc [N|* + MY + R,

NP>+ MY - R, | Méthode dite du
M7 « rapport deflipping »:

M| hy yOQF yvHat & &
N>+ |M? "+ R polarisation des

NP+ [ M? 2 = neutrc,)ns diffusé_s mais
on prépare le faisceau
soit up soitdown.

Le champ H sélectionne
le processus & ».

~
T
RIRIRYR] R R R R R R R R




La technique classique

NP4+ |ML|*+P(NM?*+ N*M?)
NP+ |ML|]? - P(NM?* + N*M?)

Améliore la précision car R est linéaireMn

Observed Structure Factor

0 40 6 80
Calculated Structure Factor

D3-T=350K
. Rw=69%

Observed Structure Factor

20 20 0 20
Calculated Structure Factor




Mn{CN)Mao (B. Gillon et al, Inorg.

Chem. 46, 1090 (2007).

Fe1
4. 1(1). 34(2)’. 39(1)

FeZ‘ ) ) ‘
33(1) - .

. @

Fig. 3. View of the Feg molecular cluster (left) and experimental magnetization distribution (right)
as measured by polarized neutron diffraction. From Ref. [23].

MnO CoO
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04
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b — Dipolar fit e x Calculated o
g o £ 03 — Spherical Contribution
8 sl &
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Fig. 4. View of the TPV molecule (left) and experimental magnetization distribution (right) as mea-

sured by polarized neutron diffraction.

Fig. 5. Magnetization distribution in direct space (up) and form factor in reciprocal space (bottom)
for MnO (left) and CoO (right). From Refs. [19] and [30].



Susceptibilité locale

C2NXS Rdz GSyaSdzNJ RQlI yAaziNERI
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Kibalinet al, PRR (2020)



La chiralité

Terme chiral

N|*+ M7 |* + R,
N|* +|M?|* - R,
M|
MY

~
T
X R R R K KR R R R R R




La chiralité
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La diffusion diffuse magnetique

Neutron Guide | Double focusing Fermi chopper| | Guide fields  |Somple

X5 AR T
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La diffusion diffuse magnetique

0,0,1
O 4N W

S R 4

Tom FennellScienc€2009




Sections efficaces,
Intensités diffusées




Section efficace, intensité diffusée

Approche quantique du calcul de la section efficace:
ws3IfS RQ2NJ RS CSNX¥A

27
W= —5l{ks.op N|VIki 00 NI* 6((Ei + Ex) = (Ey + Ex))




Section efficace, intensité diffusée

58yaAiS RRSOL G:

Probabilité pour que le >

ySdzNRY &a2A0 RFya fQSip = - Ok;
spins, (2:;)
= @ 0Q k3 Oky
14 n
| = G “:2 00 OE;
QGZE ZpginAWD
0;i,0f AL
Flux o | |
incident Probabilité pour gue la cible soit
L REya fogdrd Ayrd

Vm, e—Bx/T

Pa = S, e BT




Section efficace, intensité diffusée

Interactionaveclesnoyaux

N 27 h?
Va(r) = =7

bo (7 — R).

b = longueur de diffusion
positive ou négative
5SLISYR RS fQAaziz

0o k¢ oo iQ R; —iQ R;(t)\ _—iwt
0E — T 2 bt dt (e ™ e ) e




Section efficace, intensité diffusée

0o kg b b +mdt iQ R, _—iQ R,(t)\ _—iwt
I0OE kz ibi | dte ¢ ) e

Frozenlattice R:(t) = R® :
Frozenatice  [ENORS m+’-;f\ Rienne bouge

~

Maille Atomedansla maille
825 kf . o o
= = i(w) by by €'Q (Bmtre—Ry—ry)
ONOE ki m%ﬁ; définition «simple»

: o _po - du facteur de
S iQ (R, —R.) bo bo 1Q (re—Tyer)
@) e > bebec structure

., £

= S(w) )@ U P(Q))? F=) b
4

1,70




Section efficace, intensité diffusée

FORMULE FONDAMENTALE

FQ)=)  beedr
¢



Section efficace, intensité diffusée

Sa t2y3dzSdzNAE RS RAFTFdzZaAA2Y RSLISYRSY
b = (b) + Ab;
bib; = (b)? + (b)(Ab; + Ab;) + Ab; Ab;
(AD;AD;) = (AbAD;)6; ;= (1) — (b)

Z <b> 2 eiQ(?‘g —7Tpr)

0.0

Diffusion cohérente Diffusion incohérente

R



Section efficace, intensité diffusée

Values of 6, and ;.

Nuclide| o, o,. |Nuclide| o, Gic
H 1.8 80.2 v 0.02 5.0
2H 5.6 2.0 Fe 11.5 0.4
C 5.6 0.0 Co 1.0 5.2
O 4.2 0.0 Cu 7.5 0.5
Al 1.5 0.0 BAr 24.9 0.0

* Dhfference between H and D used 1n expennments with soft matter (contrast vanation)

* Al used for windows

* V used for sample containers in diffraction expenments and as calibration for energy
resolution



Section efficace, intensité diffusée

Rit) = RS+ 7o+ @)

2
0%c % ZEaQ (R, —R2) Z by by €@ (re=rer)
' m.,n £

ONOE'

+oo
/ dt (EiQ U, o= 1Q Uy gr {t}) e iwt

— 0

Développement en serie EARAEEEANICYFIE IENo RTINS RIS ) B
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. . 20
F(Q) = Z bf .E,T'Q TEE Wy 65816}3* = Z A, [(1+R(WQ,5)) 5(w—wQ,3) + TE(UJQ,S) 5(w+wQ,s)]
\_ £ J ’ .
F(Q) = be e@re e ———— (é~€q,f)
£

\_ Meas Y,




Excitations collectives dans la matiere

Chaine monoatomique

d?
Mﬁﬂm

Transformation de Fourier

—MLLJ'2 - T (Eika _I_E—ika o

Relation de dispersion

r (um—i—l + Um—1 — Qum)

w(k) | |
. Bords dé zones de

2)

Centres de zone de Brillouin

Brilloui



15 +

Excitations collectives dans la matiere

Mesure quasi directe des
constantes de force

0

02 04 06 08 1
001




Section efficace, intensité diffusée

Interaction magnétique avec le champ dipolaire créé par le spin (et le
mouvementorbital) desélectronsnon appariés
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Section efficace, intensité diffusée
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Facteur de structure magnetique



Section efficace, intensité diffusée

FORMULEFONDAMENTASE
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Excitations collectives dans la matiere

YMnO3
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On peut ainsi étudier toutes sortes de systemes relevant de la physique
de la matiere condensée : macromolécules, biologie, structures
cristallines et magnétiques,
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sensible au volume et non a la surface

sensible au magnétisme



Diffusion quaseélastique
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NEW EUROPEAN FACILITY : READY IN 2024 ...

Estonia  tbd Denmark
134ME 186ME  11.2M€
Hungary

5.0M€E. i
Caoch\. N
Republic
T5M€

Germany
568.4 ME

LLB teams are heavily involved in several
ESS instruments:

DREAM diffractometer 24% LLB
SKADI ~ SANS 50% LLB
MAGIC diffractometer 59% LLB
BIFROST INS spectrometer 24% LLB
CSPEC INS spectrometer 50% LLB
NMX biocrystallography 15% LLB/IBS

LLB Budget : 35M€ for instruments 16
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Manganites
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Manganites

Ondes de spin dans les manganites a CMR
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QUANTUM EXCITATIONS IN QUANTUM SPIN ICE PHYS. REV. X 1, 021002 (2011)
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FIG. 1. The measured S(Q, @) at T = 30 mK, sliced along various directions in the HHL plane, for both H = 5 T (first row) and
H =2 T (third row). The second and fourth rows show the calculated spectrum for these two field strengths, based on an anisotropic
exchange model with five free parameters (see text) that were extracted by fitting to the 5 T data set. For a realistic comparison to the
data, the calculated S(Q, w) is convoluted with a Gaussian of full-width 0.09 meV. Both the 2 T and 5 T data sets, composed of spin
wave dispersions along five different directions, are described extremely well by the same parameters. (Note that r.l.u. stands for
reciprocal lattice units.)



Pyrochlore antiferromagnet Er,Ti,0



