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ÉTUDE DES DIFFUSIONS ANORMALES 
DES RAYONS X PAR LE DIAMANT

Par André Guinier.
Laboratoire d’Essais du Conservatoire national des Arts et Métiers.

Au cours d’une étude de la diffusion des rayons X par les 
cristaux en dehors des directions de réflexion sélective, 
nous avons trouvé sur les diagrammes de diffusion (1) du 
diamant des anomalies qui ne se présentent pas pour les 
autres cristaux.

En général, pour les cristaux purs, la diffusion est due, 
d’une part, à l'effet Gompton et, d’autre part, à l’agitation 
thermique des atomes. Ce dernier phénomène se traduit sur 
les diagrammes par des taches floues apparaissant quand 
un nœud de réseau réciproque est proche de la sphère de 
réflexion, taches qui sont d’autant plus intenses et plus pré­
cises que le nœud en est plus proche. En outre, quand deux 
nœuds voisins sur une rangée de direction convenable sont 
tous deux près de la sphère de réflexion, les taches floues 
correspondantes sont reliées par une traînée diffuse et peu 
intense (1). Quant au rayonnement Compton, il produit 
un voile continu indépendant de l’orientation du cristal, 
nul au centre du diagramme et augmentant régulièrement 
avec l’angle de diffusion.

Le diagramme de diffusion du diamant est différent. La

(1) Nous appellerons « diagrammes de diffusion » un cliché où sont 
enregistrées les diffusions en dehors des réflexions sélectives, celles-ci 
donnant naissance aux « diagrammes de diffraction » ordinaires.



diffusion de Compton est intense (avec le rayonnement 
Mo K«) et, sauf au centre du cliché, le film est très voilé 
dès qu’on veut prolonger la pose. D’autre part, les taches 
au voisinage des nœuds n'apparaissent que quand le nœud 
est très proche de la sphère de réflexion et sont très peu 
intenses ; enfin, jamais ces taches ne sont reliées par des 
traînées : ces particularités sont dues à la faible agitation 
thermique des atomes dans le diamant. On sait en effet que 
ce corps a une chaleur spécifique anormale aux températures 
ordinaires et que la température caractéristique de Debye 
est très élevée. Il en résulte, pour les amplitudes des ondes 
thermiques, des valeurs bien plus faibles que pour les autres 
cristaux. Mais, outre ces phénomènes attendus, il apparaît 
des diffusions anormales particulières. Au voisinage de la 
position de la tache de Bragg 111, quand le nœud n’est pas 
trop loin de la sphère de réflexion, on voit un groupe de 
petites taches nettes dont la position dépend de l’orien­
tation du cristal. C’est ce phénomène que nous allons 
décrire en détail et interpréter. Des observations analo­
gues aux nôtres ont été faites, d’une part, par Raman et 
Nilakantan (2), d’autre part, par K. Lonsdale (3) dont d’ail­
leurs nous n’avons pu avoir connaissance que de notes par­
tielles (1).

Raman ne semble pas distinguer le cas du diamant de 
celui des autres cristaux : selon lui, cette « réflexion quan­
tique » des rayons X serait due à des oscillations de plans 
réticulaires les uns par rapport aux autres, indépendantes 
de la température. K. Lonsdale, au contraire, a montré que 
l’effet, spécial au diamant, se superposait aux diffusions dues 
à l’agitation thermique : mais cet auteur n’en donne pas 
d’interprétation précise.

(1) Au moment où l’article a été écrit (manuscrit remis le 9 fév. 1943).



co G
O

1

Description des expériences et leur interprétation 
dans l’espace réciproque du cristal.

Nous avons fait tomber sur un petit diamant un faisceau 
de rayons X rigoureusement monochromatiques. Ce faisceau, 
issu d’un monochromateur à quartz courbe [4] converge le 
long d’une petite droite de 2 mm. de hauteur. L’ouverture de 
ce faisceau, n’ayant jamais excédé 1°5, n’est pas gênante.

Le cristal est placé sur l’axe d’une chambre photogra­
phique cylindrique réglée de façon que le point de conver­
gence des faisceaux directs se trouve sur le film. Pour 
orienter le cristal en utilisant seulement le faisceau mono­
chromatique, on dégrossissait le réglage d’après les faces 
naturelles du diamant, puis on faisait une série de clichés 
en faisant tourner le cristal autour de l’axe vertical, la 
plaque étant décalée à chaque pose. On repérait ainsi à 
quelle orientation apparaissait une tache de Bragg donnée. 
Par rotation autour d’une axe parallèle aux rayons X, on 
amenait d’abord les taches devant être équatoriales sur 
l’horizontale passant par la trace du faisceau direct, puis 
on cherchait à faire apparaître deux taches symétriques par 
rapport à l’équateur. Quand l’axe du cristal est confondu 
avec la verticale, elles apparaissent simultanément. Dans 
le cas contraire, elles se produisent pour deux orientations 
distinctes du cristal dont l’écart permet de calculer l’angle 
de cet axe avec la verticale.

Nous avons effectué des expériences sur trois diamants 
successifs : deux diamants non taillés dont l'un était assez 
fortement coloré et une petite pierre de joaillerie très pure. 
Les cristaux avaient des dimensions de l’ordre de 2 mm. 
Le rayonnement utilisé était MoKa. Gette longueur d’onde 
est avantageuse parce que les angles de Bragg pour les plans 
de faibles indices ne sont pas trop grands et que l’absorp­
tion dans le diamant est presque négligeable. Le tube débi-
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tant 8 mA sous 40 KV et la surface du foyer étant de l’ordre 
du mm2, le faisceau monochromatique était suffisamment 
intense pour que les taches 111 du diamant soient visibles 
sur l’écran fluorescent dans une obscurité totale ; elles 
étaient enregistrées sur la pellicule en une fraction de 
seconde. On aura une idée de la faible intensité des phéno­
mènes étudiés en notant que les temps de pose des dia­
grammes de diffusion variaient entre deux et quatre heures.

a) Étude du nœud 111. — Dans une première série d'ex-

Note : Les clichés, ne pouvant être reproduits de façon satisfaisante, ont 
été remplacés par des croquis schématiques.

4

Fig. 1. — Nœuds 111 et 111 près de la sphère de réflexion. (L’axe 001 
n’étant pas exactement vertical, il existe une légère dissymétrie entre 
les 2 nçeuds 111 et 111.)
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périences, le diamant avait son axe [001] vertical et, pour 
une orientation que nous choisissons comme origine, les 
nœuds 111 et 111 sont sur la sphère de réflexion. Nous fai­
sons alors tourner le diamant d’un angle petit, l'angle étant 
compté positivement quand les nœuds 111 sont à l’exté­
rieur de la sphère de réflexion.

Les clichés 1 à 6 de la figure 1 sont relatifs à des angles 
de + 5°5, + 3°5, + 1°, 0°, — 1°3 et — 4°5. Sur ces cli­
chés apparaissent des petites taches' nettes au voisinage de 
l’emplacement de la tache 111. L'une d’elles se déplace 
sur la verticale ; elle s'éloigne du diamètre horizontal à 
mesure que le nœud s’approche du centre de la sphère de 
réflexion. Les deux autres se déplacent sur l’horizontale 
passant par la tache 111 et s'écartent l’une de l’autre à 
mesure que le nœud s’éloigne de la surface de la sphère, 
l’écart étant le même, que le nœud soit à l’intérieur ou à 
l'extérieur. Pour définir géométriquement d’une façon 
simple la position de ces taches, il suffit de considérer les

de la s phère
CLICHÉS 5 ET 6, FIG. 1.

noeud 411 à linterieur
de la sphère

CLICHÉS 2 ET 3, FIG. 1.



points de la sphère de réflexion qui leur correspondent : 
l'on constate qu'ils se trouvent à l’intersection de la sphère 
avec les parallèles aux trois axes quaternaires du cube 
menées par le nœud 111 (fig. 1). Si nous calculons la posi­
tion des taches d’après cette règle, l’accord avec l’expérience 
est aussi bon que le permettent la précision des pointés et 
la définition du faisceau incident.

Tableau 1.

N° 
du cliché 

(pl. 1)
1 2 3

4 
(Taches 

de 
Bragg)

5 6

_/___
Orientation 
du cristal + 505 + 305 + 1 0 — 105 —405

Écart des 
2 tâches sur 
l’horizontale 

en mm.
2,5 1,9 0,5 0 0,7 2

Ordonnée 
de la. tache 

sur la 
verticale, 
en mm.

La 
tache 

n’existe 
pas

3,0 7,5 9 10,5 13

On constate que les taches diminuent d’intensité à 
mesure que la distance entre le nœud et la sphère suivant 

l’axe correspondant augmente. Elles cessent d’être obser­
vables pour une distance de l’ordre du tiers de la maille du 
réseau réciproque, car elles disparaissent dans le fond con­
tinu du cliché dû à la diffusion Gompton. Ges taches anor­
males ont des contours à peine estompés et ont la même 
forme que la tache de Bragg : celle-ci est déterminée par la
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forme de la section du cristalpar un faisceau direct. Quand 
les trois taches sont assez écartées les unes des autres (cliché 
6, planche I), on voit une tache floue entre elles qui occupe 
approximativement l’emplacement de la tache de Bragg. 
Cette tache a donc l'emplacement et l'aspect de la tache de 
diffusion due à l'agitation thermique des atomes.

Pour confirmer ce fait., nous avons fait successivement 
deux clichés pour une même orientation du cristal, le dia­
mant étant d’abord à la température ordinaire, puis à 
480°. Nous avons constaté que l'intensité de la tache floue 
augmentait alors que celle des taches nettes restait sensi­
blement inchangée. Geci vérifie l’hypothèse que la tache 
floue est d’origine thermique et permet de conclure que les 
autres taches anormales ont une autre origine.

Dans d’autres séries de diagrammes, nous avons étudié 
le voisinage des taches 111 pour d’autres orientations du 
diamant, c’est-à-dire que nous avons obtenu d’autres séries 
de coupes de l’espace réciproque parla surface de la sphère 
de réflexion. Elles ont confirmé les résultats des premières 
observations, c’est-à-dire que les zones de diffusion anor­
male sont des segments parallèles aux axes du cube pas­
sant par le nœud, l’intensité décroissant sur ces droites à 
partir du nœud.

b) Etude des autres nœuds. — Nous avons ensuite étudié 
les zones de diffusion au voisinage des autres nœuds (tous 
plus éloignés du centre que les nœuds 111). Les premières 
observations nous ont montré que jamais un groupe de trois 
taches n’apparaît autour de l’emplacement de la tache de 
Bragg. Les phénomènes semblent donc différents et, en 
tout cas, sont bien moins intenses. Nous avons fait une 
étude détaillée des nœuds 220, 113 et 400. Dans la note 
citée plus haut, K. Lonsdale dit n’avoir pas observé de 
taches anormales autour d’autres nœuds que le nœud 111
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et remarque que cette observation est un obstacle à toute 
explication théorique. Il était donc important de trouver 
si le phénomène trouvé autour des nœuds 111 leur était 
effectivement particulier.

A priori, on peut prévoir, pour plusieurs raisons, que 
les diffusions anormales seront d’autant plus difficiles à 
observer que l’indice du nœud augmente. Il y a d’abord la 
diminution de facteur atomique de structure qui diminue 
l’intensité de toute diffusion. D’autre part, nous avons vu 
que les taches anormales avaient la forme des taches de 
Bragg. Or la surface de celles-ci augmente quand l’angle 
de diffraction croît, comme le montre la figure 2. L’énergie

tache de Bragg
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FIG. 2.

diffusée étant répartie sur une plus grande surface, la den­
sité photographique de la tache diminue. Ainsi, par 
exemple, entre les taches 400 et 111, le facteur de structure 
atomique diminue dans le rapport 2 et la surface des taches 
de Bragg augmente dans le rapport 3 : on prévoit donc une 
intensité 6 fois plus faible pour les diffusions cherchées.
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En même temps, l’intensité du fond continu dû à l’effet 
Compton augmente environ dans le rapport 1,8. Les taches 
cherchées apparaîtront donc bien plus difficilement.

1° Nœuds 220. — Le cristal ayant son axe [001] vertical, 
on amène par rotation du cristal un nœud 220, se trouvant 
dans le plan équatorial, près de la sphère de réflexion

O
 

Q

noeud 22o g linterieur 
de las phère

nœud 220 à lexterieur
de la s phere

Fio. 3.

(figure 3) : s’il est à l’extérieur, celle-ci n’est rencontrée 
que par les deux segments parallèles à [100] et 010], issus 
du nœud, mais quand le nœud est à l’intérieur, le segment 
parallèle à [0011 coupe la sphère en deux points symétriques 
restant à la même abscisse que la tache 220, s’éloignant 
l’un de l’autre à mesure que le nœud 220 s’enfonce dans la 
sphère. D’après les résultats trouvés pour le nœud 111, on 
s’attend donc à voir deux taches sur le diamètre horizon­
tal et deux autres symétriques de part et d’autre de ce dia-
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mètre quand le nœud est à l’intérieur ; mais en fait, l’expé­
rience donne les résultats suivants : quand le cristal, tour­
nant autour de [001], est à plus de 3° de l’orientation pour 
laquelle apparaît la tache 220, seule une tache floue très 
faible apparaît : c’est la tache due à l’agitation thermique. 
Quand le nœud 220 s’approche à 1 ou 2° de la sphère de 
réflexion, on voit deux taches assez nettes dont la plus in­
tense est la plus proche du centre du diagramme quand le 
nœud est à l’extérieur de la sphère. Quand iljest à l’intérieur, 
la plus intense est celle qui est la plus éloignée (figure 4). 
En dehors du diamètre horizontal, on ne distingue de taches

Fig. 4. — Nœud 220 près de la sphère de réflexion (On voit également les 
3 taches autour des nœuds 111 et et 111).

en aucun cas. De plus, l’intensité de ces taches est bien plus 
faible que celle des taches anormales voisines de 111.

Dans le cas du nœud 220, nous avons donc trouvé des dif­
fusions anormales analogues à celles trouvées près du nœud 
111 ; seulement, elles sont d'intensité plus faible et deux 
des quatre taches attendues ne se produisent pas. Ce der­
nier fait peut s’expliquer par de simples considérations géo­
métriques. Nous avons vu, autour du nœud 111, que l’in­
tensité de la diffusion anormale diminuait pour des distances 
croissantes du nœud à la sphère suivant le segment consi-
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déré. Dans le cas de l’expérience décrite plus haut, les trois 
distances du nœud 111 à la sphère étaient de même ordre 
et les trois taches étaient d’intensité comparable. La dispo­
sition des trois segments trirectangulaires autour du nœud 
220 est, au contraire, différente. Le tableau suivant donne, 
comparativement, les trois distances à la sphère des nœuds 
111 et 220, ces nœuds étant amenés à l’intérieur de la 
sphère par une même rotation du cristal autour de [001] de 
1°5 à partir de l’orientation pour laquelle ils se trouvent à 
la surface.

Distances a la sphère

(l’arête de la maille de réseau réciproque étant prise pour unité) 

[suivant 100] [suivant 010] [suivant 001] 

Nœud 220... 0,10 0,15 0,70 
Nœud 111... 0,05 0,05 0,15

De ces nombres, on tire les conclusions suivantes :
1) les diffusions anormales sont observables dans un 

domaine d’orientation du cristal bien plus faible autour du 
nœud 220 que 111, puisque pour une même rotation du 
cristal, le nœud 220 s’éloigne plus vite de la sphère que le 
nœud 111 ; 2) on explique pourquoi les 2 taches observées 
sont d’intensités inégales : la tache suivant [010] est la plus 
faible. Or, elle est plus proche du centre quand le nœud est 
à l’extérieur et la plus éloignée dans le cas contraire : c’est 
ce qui a été observé ; 3) enfin, on voit que, dès que le nœud 
s’éloigne de la sphère, la 3e tache suivant [001] ne peut être 
observée parce que la distance du nœud à la sphère suivant 
cette direction est trop considérable. Si le nœud est trop 
près, la divergence du faisceau primaire fait que la tache 
de Bragg apparaît et masque tout. D'ailleurs, la diver-
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gence du faisceau primaire est aussi une cause de différen­
ciation entre les trois segments de diffusion anormale. Tan­
dis que pour les taches suivant [100] et [010], elle ne pro­
duit qu’un léger élargissement, la tache suivant [001] serait 
allongée de façon considérable : c’est donc une nouvelle 
cause d'affaiblissement de la densité photographique de 
cette tache, et, même si on rapprochait beaucoup le nœud 
de la sphère, la tache ne pourrait pas être observée.

De l’étude de ce nœud 220, nous déduisons donc que les 
zones de diffusion existent bien sur deux des axes, mais que 
des raisons géométriques la rendent inobservable sur le 
troisième. Cette expérience ne permet donc pas de con­
clure s'il y a effectivement diffusion sur cet axe qui joue 
pour le nœud 220 un rôle différent des deux autres, puis­
qu'il est perpendiculaire au plan de coordonnées où se 
trouve le nœud. Il faut donc choisir une autre orienta­
tion du cristal qui donne une disposition favorable au seg­
ment par rapport à la sphère. C’est le cas où le nœud 022 
est amené près de la sphère de réflexion par rotation du 
cristal autour de [001] ; le segment parallèle à [010] étant 
très incliné sur le plan tangent à la sphère, coupe celle-ci 
à une grande distance du nœud et la tache anormale est 
inobservable. Par contre, parallèlement aux deux autres 
axes, les distances à la sphère sont courtes et c’est précisé­
ment suivant l’axe [100] que le nœud est le plus rapproché. 
Donc, géométriquement, on prévoit deux taches seulement, 
l’une sur la verticale passant par le nœud, et l’autre qui se 
projette à peu près à l’emplacement de la tache de Bragg 
(fig. S). Or, sur les clichés, il apparaît une seule tache qui 
se déplace le long de la verticale suivant l’orientation du 
cristal, mais à la place de la tache de Bragg, on ne voit 
que la tache de diffusion thermique à laquelle ne se super­
pose pas de tache nette (figure 6). Une explication géomé-
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segment parallèle à [001] pour les nœuds d'indices hkO.
2° Nœud 000. — Pour vérifier cette règle, nous avons 

étudié la diffusion au voisinage du centre, c’est-à-dire du 
nœud 000. D’après ce que nous avons admis, il ne devrait 
y avoir de diffusion suivant aucun des trois axes du cube. 
C'est effectivement ce que Vexpérience nous a montré. Tou­
tefois, nous avons trouvé sur certains clichés, au voisinage 
immédiat du faisceau direct, des taches fort intenses et de 
formes compliquées, mais il s’agit là d’un tout autre phé­
nomène qu’on peut expliquer par des considérations clas­
siques. En effet, ces taches apparaissent quand l’orientation 
du cristal est telle qu’une réflexion de Bragg se produit 
sur un certain plan. Les rayons réfléchis peuvent, au sein 
du cristal, se réfléchir une seconde fois sur ces mêmes 
plans ; ils sortent alors parallèlement à la direction 
incidente et décalés d’une longueur qui dépend de l’angle 
de Bragg et de la taille du diamant (fig. 7). Le diamant uti­
lisé était assez volumineux pour que le déplacement laté­
ral soit suffisant pour que ces rayons soient observables à 
côté du faisceau direct.

3° Nœuds 113 et 400. — Nous avons encore étudié les

—faisceau ré fléchi Double reflexion interne 
au sei du diamant

_ faisceau 2 Sois reflé chi -faisceau direct

FIG. 7.
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nœuds 113 et 400. Pour le premier, avec un cristal ayant 
toujours un axe [001] vertical, on ne trouve que deux taches ■ 
(figure 8), mais la construction géométrique montre que 
la troisième est inobservable, et il n’y a pas de raison de 
penser que les trois zones de diffusion n’existent pas autour

9 
a

FrG. 8. — Nœud 113 près de la sphère de réflexion.
Il apparaît 2 taches anormales dont l’une se superpose à la tache 

d'agitation thermique. Comparer à la figure 6.

de ces nœuds. Le nœud 400 correspond à un angle de 
diffraction de 48° ; les taches anormales doivent être d’in­
tensité très faible : néanmoins, on arrive à distinguer une 
tache à l’intersection de l’axe [100] avec la sphère de ré­
flexion ; d’après la règle admise, c’est la seule qui peut 
apparaître.

En résumé, l’étude expérimentale nous a montré qu’il 
existe effectivement des zones de diffusion autour d’autres 
nœuds que le nœud 111 et qu’elles ont la même disposi­
tion géométrique; mais leur intensité est plus faible et 
dépend de la position du nœud par rapport aux plans de 
coordonnées. D’autre part, certaines taches n’apparaissent
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pas en raison de la disposition du réseau réciproque par 
rapport à la sphère de réflexion. G’est autour du nœud 111 
que les conditions d’observation de ces diffusions anor­
males sont les plus favorables à tous points de vue : c’est 
dans ce cas seulement que ce phénomène a été signalé par 
plusieurs auteurs. Mais en réalité, quoique d’observation 
moins aisée, il est plus général et ce fait est très important 
pour l’interprétation théorique de cet effet de diffusion 
anormal.

Structure du réseau réel du diamant.

Il nous faut chercher maintenant un mode d’arrangement 
des atomes de carbone qui puisse rendre compte des zones 
de diffusion dont nous avons repéré la position dans l’espace 
réciproque. Toute diffusion en dehors des nœuds du réseau 
réciproque est la conséquence d’un défaut de périodicité dans 
le réseau cristallin. Pour le diamant, outre les perturbations 
causéespar l’agita tion thermique des atomes, il doit exister un 
autre genre de défaut de périodicité indépendant de la tem­
pérature. On pourrait en rechercher la cause dans un phé­
nomène atomique ; dans l'atome du diamant, seuls les deux 
électrons K sont liés au noyau et les quatre électrons exté­
rieurs, d’après les théories sur la structure électronique des 
cristaux, se meuvent suivant des ondes parcourant tout le 
cristal et on pourrait se demander si l’interaction de ces 
ondes et du rayonnement X ne serait pas la cause du phé­
nomène observé. Mais les observations de K. Lonsdale 
empêchent de suivre cette idée, puisqu’elle a trouvé, en exa­
minant un très grand nombre de diamants, que les diffu­
sions anormales dépendaient du diamant observé et qu’en 
particulier, elles étaient nulles pour certaines variétés de 
diamant (type II, d’après la classification de Robertson (5)) 
et fortes pour les diamants où de fortes tensions internes

26
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existent. La cause du phénomène doit donc être recherchée 
dans des défauts cristallins, dont nous allons préciser la 
nature. Les diffusions anormales sont étroitement localisées 
le long de rangées parallèles aux axes du cube du réseau 
réciproque. Or, d’après un calcul bien connu, on sait que 
quand le vecteur de diffusion a son extrémité sur ces ran­
gées, les ondes diffusées par tous les atomes d’un plan 
parallèle aux faces du cube sont en phase ; dans le cristal 
parfait, les ondes diffractées par les plans (100) successifs 
sont détruites intégralement, sauf aux nœuds du réseau 
réciproque, à cause de l’arrangement régulier de ces plans. 
Si donc on trouve une diffusion' sur ces axes en dehors des 
nœuds, c’est que les plans successifs ne sont plus disposés 
régulièrement ou encore que leur pouvoir diffusant n'est 
pas égal pour tous. Du fait que les zones de diffusion sont 
limitées aux axes, on déduit que les régions de perturba­
tions sont très étendues en surface (elles ont au moins un 
diamètre de 1.000 distances interatomiques). Comme nous 
n’avons trouvé aucune diffusion anormale pour des angles 
très petits (autour du nœud 000), nous pouvons éliminer 
l’hypothèse que l’effet serait dû à des plans isolés dont le 
facteur de structure serait différent de celui des voisins: 
par exemple, de minces couches d’atomes étrangers qui 
viendraient s’intercaler entre les atomes de carbone. 
En effet, de telles hétérogénéités produiraient autour du 
centre des diffusions plus intenses qu’autour des autres 
nœuds (6).

Reste donc l’hypothèse d’un décalage entre les plans 
réticulaires successifs parallèles aux faces du cube. Soient 
li, l2, l3 les vecteurs sur lesquels est construit le réseau 
du diamant, les huit atomes de la maille de base étant 
définis par les vecteurs suivants :
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Nous supposons que tous les atomes d’un plan perpendi­
culaire à la, à la distance ma la jis du plan origine, sont 
déplacés à partir de leur position théorique suivant un vec­
teur Sm3, jis, ce vecteur étant le même pour tous les atomes 
du plan. La position des atomes, dans le réseau réel du 
diamant, sera donc définie par le vecteur

as
ei

ie

i

ou ce vecteur augmenté de lo ; m1, m2, ma sont les nombres 
entiers compris entre 0 et respectivement M1, M2, M3.

Soit X le vecteur de diffusion, c’est-à-dire le vec- 
S-S/ _ , ,

teur :——, S et S‘ étant les vecteurs unitaires portés 
A

parles rayons incidents et diffusés. X sera défini dans 
l'espace réciproque (vecteurs de base Li, L2, L3) par ses 
coordonnées x1, 3C2, x3. L’amplitude de l’onde diffusée dans 
la direction S sera, si f est l’amplitude diffusée par un 
atome :
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On retrouve dans cette expression les deux premières 
sommes du calcul classique de' Laue. Si les nombres Mi et 
Ma sont suffisamment grands, ces termes n’auront de valeur 
notable que si 01 et 2 sont des entiers h1, h2. Quant au 
premier facteur, il vaut 0 ou 2 suivant que h1 et h2 sont de 
même parité ou de. parité mixte. Donc, il n’y a diffusion 
que si le vecteur X a son extrémité sur les rangées'parallèles 
à /3 de coordonnées h1 h2 : c’est le spectre de diffraction 
d’un réseau à deux dimensions identiques au plan (001) du 
diamant. Le long de ces rangées, la variation de l’intensité 
sera donnée par la valeur du quatrième terme, c’est-à-dire :
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Nous allons maintenant préciser les hypothèses sur les 
perturbations 5. Nous ne les supposerons pas petites, quel 
que soit m^ comme on le fait dans l’étude des perturba- 
bations dues à l'agitation thermique où l’on admet que, si 
éloignés que soient deux atomes l’un de l’autre, leur dis­
tance est toujours voisine de la distance théorique. Mais
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nous supposerons que l’intervalle entre deux plans consécu­
tifs ne peut que s’écarter faiblement de la valeur normale, ce 
qui est naturel à cause des conditions imposées par l’encom­
brement des atomes; par contre, ces petites perturbations 
peuvent s’ajouter de maille en maille si bien que la différence 
entre la distance réelle et théorique de deux plans atteint 
des valeurs d’autant plus grandes qu’ils sont plus éloignés 
l’un de l’autre. Autrement dit, nous conservons un ordre 
à petite distance à peu près rigoureux, mais l’ordre à grande 
distance a disparu. Donc, les quatre valeurs de cm3, jis pour 
les quatre plans intercalaires (o, ji, j2, js) d’une maille 
seront très voisines d’une même valeur oms. On peut donc 
remplacer l’expression (2) par l’expression approchée sui­
vante :

— — Ma -- • —
y 2xi X.ji V 2xi (a, ma + x ôma)

L’intensité de la diffusion sur la rangée (h, ha) sera 
d’après (1) et (2)

IIFMM 2 27X7:

S 
0 

P N A § €o + x 07 B

II * 2 Fat
o 2

to
 19 > 1 w
o Lo (3)

La première somme A, pour les valeurs entières de 03, 
est le facteur de structure de la maille du diamant. Mais 
comme dans nos hypothèses, il peut y avoir diffusion en 
dehors des nœuds du réseau réciproque, il faut chercher ses 
variations en fonction de'xs, h1 et h2. On a
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e 2mi (hi jin + ha jiz + as jis)

On trouve deux sortes de courbes correspondant aux
' 7 L 7 . . hi h2cas ou hi et h2 sont impairs ou pairs; suivant que---- .----  

est pair ou impair, les abscisses sont décalées de deux uni­
tés (fig. 9). Le maximum coïncide ou est voisin du nœud

A1

V

FIG. 9.

5 R 2 "^ Alea

1 F
du réseau réciproque du diamant : les diffusions anormales 
seront donc localisées sur les rangées parallèles à l3 au 
voisinage des nœuds du cristal parfait. Mais l’intensité dif­
fusée dépend en outre de 3C3, c’est-à-dire de la distance de 
l’extrémité du vecteur de diffusion au plan de coordonnées, 
par l’intermédiaire de la deuxième somme B entrant dans 
l’expression de I.



Nous allons étudier les variations de B dans le cas parti­
culier où les translation's perturbatrices sont toutes dirigées

i le long de l’axe la :

8m, = l3. dm3.

aux Cette somme B s’écrit alors plus simplement :
ha Ma

B — V 2ni 33 (m+ dma)
mni- 2
eud

où m3 + dm3 représente l’ordonnée du plan ma en prenant 
la maille du réseau réciproque comme unité. Pour faire 
apparaître les distances entre plans pris deux à deux au lieu 
des distances par rapport à l’origine, nous calculons B2 par 

‘ la formule

B2 = B. B* = Sms Em’s e 2ni 0a [ma + dm3 -- (m‘3 + dm’a)] 
=222 COS 2= X3 Ama m73

où Am3 m'3 désigne la valeur absolue de la distance entre les 
deux plans de rangs ma et m‘s. Portons sur une droite OZ 
à partir de l’origine des segments égaux aux distances de 
tous les plans du cristal pris deux à deux, la maille du 
réseau étant prise comme unité. Nous obtenons M32 points et 
nous appellerons f (z) la densité linéaire de ces points, c’est- 
à-dire que f (z)d= représente le nombre de points se trouvant 

es sur le segment dz. La somme peut donc se remplacer par
lU ~0
if- B2 = 2 / F(z) cos 2m x3 z dz (4)

les | L’avantage de cette expression est qu’on peut facilement 
IS trouver une représentation vraisemblable de la courbe f(z).

A l’origine il y a Ms points confondus, f (0) est infini, mais
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Jo f(z) dz = Ma. Les distances entre plans voisins se 
groupent autour de la valeur de la maille du réseau non 
perturbé. Les distances entre plans de 2 en 2 sont moins 
étroitement groupées autour du double de la maille car 
l’écart est la somme de deux écarts indépendants : il s’en­
suit que le maximum de f(z) est moins élevé puisque le 
nombre total de points est toujours Ma : on considère 
ensuite les distances des plans de 3 en 3, de 4 en 4,... de 
n en n. f(z) présente une série de maxima de plus en plus 
larges et de moins en moins accusés, jusqu’à ce qu’elle 
tende vers une valeur uniforme pour une valeur suffisante 
de n. En particulier si on admet pour les distances entre 
plans consécutifs une répartition autour de la valeur nor­
male de la maille suivant une courbe de Gauss avec un 
écart e, tous les arceaux de la courbe sont aussi des courbes 
de Gauss avec des écarts ey/2, EV/3....... sy/n.

FIG. 10.
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De la valeur de f(z), on déduit celle de B2 en fonction de 
as par la formule (4). Pour prendre un exemple, nous avons 
représenté de la figure 10 une fonction f(z) schématique 
composée de rectangles de largeur croissante et de surface 
constante et nous en avons déduit la valeur de B2. Elle est 
caractérisée par une valeur faible au centre et une série 
de maxima autour des valeurs entières de x3, maxima d'au­
tant moins accusés que leur' ordre est plus élevé. C’est 
l’analogue d’une courbe de diffusion pour les liquides. 
Remarquons d’ailleurs que, dans les corps amorphes, les 
courbes de répartition des molécules les unes par rapport 
aux autres ressemblent à la fonction f(z). Inversement, si 
l’expérience nous donne la courbe de l’intensité, nous pou­
vons calculer B2 et nous pouvons, par l’inversion de l’in­
tégrale de Fourier (4), calculer la courbe f(z), c’est-à-dire 
la loi de répartition des distances entre deux plans réticu­
laires.

Finalement, l’intensité diffusée I =4 / Mp M,2 A2 B2 
s’obtient en multipliant les valeurs de B2 par les ordon­
nées de celle des fonctions A2 (fig. 9) qui correspond aux 
valeurs ht h2 de la rangée considérée. Seuls subsisteront 
parmi les maxima de la fonction B2 (fig. 10) ceux qui sont 
voisins des nœuds du réseau du cristal parfait.

En résumé, nous avons supposé que dans une région du 
cristal, les distances entre les plans réticulaires (001) suc­
cessifs n’étaient plus rigoureusement égales à la maille, mais 
variaient légèrement autour de cette valeur et que les sur­
faces des plans ainsi décalés étaient relativement grandes, 
et nous en avons déduit les conclusions suivantes :

1) Il y a diffusion le long des rangées du réseau réci­
proque parallèle à [001]. Cette diffusion sera limitée au 
voisinage des nœuds du cristal parfait et diminue d’inten-
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sité quand l’extrémité du vecteur de diffusion s’éloigne du 
nœud.

2) La diffusion sera surtout intense autour des nœuds 
d'indice h3 = 1. Elle décroît pour les ordres supérieurs et 
elle est très faible pour les nœuds situés dans le plan 
d’origine.

Si nous considérons au sein du cristal trois systèmes de 
telles régions perturbées respectivement parallèles aux trois 
faces du cube, les effets de diffusion anormale s’ajouteront : 
et nous arriverons à des figures de diffusion conformes aux 
données de l'observation. En particulier, on explique que les 
zones de diffusion les plus intenses seront situées autour des 
nœuds 111 et qu’elles seront très faibles autour des nœuds 
000, et autour des nœuds hkO dans la direction [001].

Nous n’avons pas effectué des mesures d’intensité des 
taches anormales, étant donné d'une part la faible valeur 
de celle-ci et d’autre part les nombreux facteurs de correc­
tion dont l’évaluation est difficile (absorption, effet Comp­
ton, largeur du faisceau, dimensions du diamant, etc...). 
La faible intensité des taches par rapport aux taches de 
Bragg (environ 1/10.000) permet de penser que les zones 
perturbées sont relativement rares dans le cristal. D’autre 
part, sur un diagramme où nous avons fait osciller le cris­
tal autour d’une position pour laquelle le nœud 111 était 
sur la sphère de réflexion, nous avons pu évaluer la largeur 
de la zone de diffusion le long d’un segment parallèle à [001] : 
elle serait de l'ordre de 1/5 de la maille. D’après l’exemple 
de la figure 10, cette valeur doit correspondre à une valeur 
assez grande de l’écart moyen des distances réticulaires. 
Mais on ne doit pas oublier que dans notre calcul, nous 
avons fait quelques hypothèses simplificatrices : en parti­
culier qu’il n’y a pas de perturbation des quatre plans réti­
culaires contenus dans une maille de cristal, que tous les
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décalages se produisaient dans une même direction. Toutes 
ces hypothèses introduites dans le calcul font prévoir des 
zones de diffusion mieux définies qu’elles ne le doivent 
être, à cause du plus grand désordre réel des plans 
atomiques.

D'après nos résultats expérimentaux, on peut se repré­
senter de la façon suivante la structure réelle du diamant : 
il existerait, entre des blocs de cristal de structure parfaite, 
des domaines à structure perturbée. Dans ces domaines, des 
plans réticulaires parallèles à une des faces du cube seraient 
décalés les uns par rapport aux autres ; il y aurait donc 
trois groupes de tels domaines. Nous avons pu détermi­
ner que les dimensions de ces domaines, parallèlement aux 
plans perturbés, sont grandes, mais nous n’avons pu avoir 
aucune indication relativement à leur épaisseur.

Ges défauts n’ont que peu d’influence sur les réflexions 
sélectives, car le volume relatif des régions perturbées est 
faible. Cependant, ces imperfections se manifestent de la 
façon suivante : nous avons trouvé que les taches de Bragg 
ne sont jamais de noircissement uniforme, mais présentent 
des granulations. Le faisceau réfléchi, issu de certaines 
régions du diamant, semble être plus intense ; or, on sait 
que l’intensité de la réflexion dépend de la valeur de 
l’extinction au sein du cristal, c’est-à-dire quelle dépend 
de sa plus ou moins grande perfection. L’irrégularité des 
taches de Bragg prouve donc l’existence de défauts.

On doit rapprocher ces phénomènes du fait bien connu 
que les diamants du type I sont biréfringents ; ces biréfrin­
gences sont la marque de tensions internes. Celles-ci et les 
déplacements d’atomes que nous ont révélés les diffusions 
anormales peuvent être deux effets d’une même cause. Dans 
une étude détaillée, Friedel (7) a montré que ces tensions 
internes variaient de façon continue à l’intérieur du cristal
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et que leur répartition était très compliquée ; mais il n’in- 
clique pas qu’elles auraient des directions privilégiées par 
rapport aux axes cristallins. Au contraire, c’est le fait que 
les déplacements d’atomes se font par décalage de certains 
plans qui donne leur intensité aux effets de diffusion et il 
est curieux de constater que les plans qui apparaissent, qui 
ne sont ni des plans de clivage ou des faces naturelles du 
diamant, ne semblent pas avoir une signification cristallo­
graphique particulière.

D’après Friedel, l’origine des tensions internes du dia­
mant ne pourrait pas être trouvée dans la présence d’inclu­
sions ou dans des traitements thermiques, si brutaux soient- 
ils, subis par le cristal. Il voit là la conséquence d’unetrans- 
formation allotropique subie par le diamant au cours de sa 
formation. Expérimentalement, il a essayé de mettre cette 
transformation en évidence. En chauffant rapidement le 
diamant au-dessus de 1.888°, il a trouvé que celui-ci deve­
nait noir tout en restant très dur et qu’il éclatait ; d’autre 
part, après refroidissement, la répartition des tensions 
internes a complètement changé, alors qu’un chauffage au- 
dessous de cette température critique ne produit aucun 
effet. Malheureusement, à ce phénomène se superpose la 
transformation très rapide du diamant en graphite, si bien 
que les observations sont extrêmement difficiles et qu’en 
particulier, on ne peut pas songer à la suivre par dia­
grammes X. ‘

L’explication de Friedel permet aussi de rendre compte 
de la constitution des zones perturbées que nous avons 
trouvées par les diagrammes de diffusion. En effet, il faut 
rapprocher ces diagrammes de ceux qu’on a trouvés dans 
l’étude de certaines transformations cristallographiques, 
le passage d’une forme cristalline à l’autre s’effectuant par 
des mouvements de certains plans et la structure de ces
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plans réticulaires se conservant. Quand on peut arrêter la |
réaction à un stade intermédiaire, il apparaît les spectres 1
de diffraction de ces plans isolés (8). C'est donc analogue |
à ce que nous avons trouvé pour le diamant. Il faudrait |
alors supposer que la forme cristalline que pourrait prendre 1
le carbone se déduirait du diamant par un déplacement des |
plans (100) les uns par rapport aux autres. Dans un diamant |
réel, subsisteraient des régions dans un état intermédiaire 1
entre les deux formes cristallines, où l’ordre des plans (100) 1
successifs ne serait pas parfait. D’autre part, les chan- |
gements de volume accompagnant cette transformation 1
donnent naissance aux tensions internes. C’est cette seconde |
phase qui, instable, se décomposerait à l’état de graphite |
mais, la structure du graphite étant très différente de'celle |
du diamant, les petits cristallites de graphite ne seraient 
plus orientés par rapport au cristal primitif.

Il est curieux de constater que ces phénomènes de diffu­
sion anormale sont particuliers au diamant. Evidemment, 
ment, le fait que l'agitation thermique est très faible pour 
ce corps en facilite l’observation ; pour tous les autres cris- 
tauux, sauf le silicium, les températures caractéristiques de 
Debye sont bien plus basses et les vibrations thermiques 
bien plus importantes. Comme, d’autre part, le silicium a la 
mêmestructure cristalline que le diamant, nous avons essayé 
de rechercher s’il présentait le phénomène trouvé sur ce 
dernier ; mais l’expérience a été négative. Il est vrai que les 
cristaux que nous avons pu avoir étaient assez imparfaits. 
En résumé, l’hypothèse de Friedel a l'avantage de permettre 
de comprendre l’apparition de perturbations aussi définies 
par rapport aux axes cristallographiques et, d’autre part, 
d’expliquer pourquoi ce phénomène est propre au diamant.

Cette étude est un nouvel exemple de l’emploi des dia­
grammes de diffusion, c’est-à-dire de l’étude de la diffu-
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sion des rayons X en dehors des directions de réflexion 
sélective pour la recherche de la structure réelle d'un 
réseau cristallin. Les imperfections du réseau ont aussi une 
influence sur les réflexions sélectives (du point de vue de 
l’intensité et de la largeur du domaine angulaire de la 
réflexion), mais celle-ci est faible et il est diffìcile de tirer 
parti des résultats expérimentaux. Au contraire, de la 
répartition des zones de diffusion anormale dans l’espace 
réciproque, on peut tirer des données assez précises sur la 
structure réelle du cristal.
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