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INTRODUCTTION

La spectroscopie dans l'infra-rouge lointain a pris
un essor considérable avec l'apparition des spectroscopes inter-
férentiels de Michelson et plus récemment a réseau lamellaire,

gridce aussi & la construction d'ordinateurs de plus en plus gros,

En effet la spesctroscopie interférentielle est un ogutil
Vi fois plus puissant que la spectroscople dispersive classiquse,
N &tant le nombre d'éléments spectraux 3 mesurer. Cela est parti-
culiérement intéressant dans 1'infra-rouge lointain oil les sources
B . g
&

d'énergie sont trés falbles ; 10” 10 ° W dans une bande de

10 a 50 om L.

Les spectres dans cette gamme de fréquence, n'eoffrent
généralement un intérét physigue que si l'on peut les relsvar a
différentes températures, en particulier des températures situdes
entre 4,2 et 2 K. Dans ce but nous avons réaliséd un cryostat a

fanétres refroidies.

Le spectroscope acguls par le laboratoire était loiln
d'étre en état de fonctionnement immédiat et de nombreuses modifi-
cations ont dd 1lui étre appcortées. De plus, diverses pannes l'eont
immobilisé trés souvent. Enfin, il a &té nécessalire de mettre au
point tous les programmes de calcul pour l'expleoitation, sur or-

dinateur, des résultats.




A la sulte des travaux de Madame- VEYSSIE sur les
grenats de terres rares dans le domalne du visible et du proehe
infra-rouge, nous avons fait 1’étuds du multiplet fondamental du

Gallate at de 1'Aluminate de ODysprosium & structure grenat.

Compte tenu de divers fravaux : absorption dans 1'infra-
rouge lointain, mesures de chaleur spécifique =t de conductibilite
tharmigue & basse température effectugaes sur 51 02 et Ge Uz amor-
phes gul rendent compte d'anomalies dans la partie basss fréguence,
il nous a paru intéressant d'entreprandre 1'étude de camposes
amerphes, Pour commencer, NAUS avons effrotud le spectre ds Ge D2

amorphe.




CHAPILITRE I

LA SPECTROMETRIE INTERFERENTIELLE

1/ PRINCIPE DE LA SPECTROMETRIE MULTIPLEX

Laeg inrstruments pour l'analyse des rayonnaments peuvant
gtre divisés en deux classes : le spectrographe et le spectro-
métra, suivant gue les é&léments du spectrs sont mesurés simulta-

nément ou successlivement.

Dans un spectrographe, le rayonnement dispersé est
focalisé sur un détecteur d'image, par exemple sur une plague
photographigue, le spectre entier pouvant dtre simultanément
mesuré. Dans un spectrométre, le spectre se forme BUr un mécanilsme
comportant une fente qui laisse un seul élément spectral atteindre
le détecteur. Chague élément spectral tombe succassivément sur
le détecteur, de sorte gu'a chague instant un seul élément spec-

trazl est mesuré.

Le gain en sensibilité de la méthode d'observation
simultanée f(ou "multiplex”} (1) par rapport & la méthode d'explo-
ration psut étre évalué de la manigre sulvante. |
Spit T le temps disponible pour observer le spectre, st N le
nombre d'éléments spectraux ; avec un spectrométre dispersif le
temps de mesure de chague élément est il @lors que par specltro-

pl
métrie "multiplex"” chaque élément est mesuré pendant le temps T.




5i 1'on admet gue l’'on a un bruit de fond total
(source, détecteur, etc...) constant sur toute la gamme de fré-
quence, la sensibilité varle comme la racine carrée du temps
d'observation. La sensibilité de la méthode "multiplex” est Jﬁ

fois supérieure & celle de la spectromatrie dispersive.
La mesure de N éléments spectraux par un détecteur

nécessite que le détecteur transporte N canaux discernables

cette condition est remplie par l'interférométrie.

2/ L'INTERFEROMETRIE DE MICHELSON A MIROIR MOBILE

a) Principe

S : Source
b4 L. : Lentille collimatrice
L 4 1
133 L2 : Lentille de sortie
S » ¥ M B : Lame séparatrice
E 2 M, + Miroir fixe
4
- ) M, & Miroir mobile
L1 Y / a § :+ Détectsur
2

L'un des miroirs est rigoureusement parallele a
. - . , U
1'image de 1'autre, donnée par la lame séparetrice. Sopit 5 la

distance entre le mirogir mobile et l'imege du mirnir fixe,




o

Pour une radiation de nombre d'onde k le déphasape introduit est

‘F:: 21T[5k

Cas d'une source monochromatigue (k = Kk ]

Rpsi i oy s

Soit I(A) 1'intensité totale regue par 1e détecteur D, A l'ampii-

tude de l'ande incidente et S son intensité.
I(AY = A cos” wm A K

1a) =5 cos(zmak,) + 4)

Cas d'une source polychromatigus

Soit S(k) 1'intensité du nmpectre de cette source

I(A)_: S (k) %(COS(ZTAK)-!—’].) dk
=)= | S(k)4 dk

qui est simplement 1'intépgrale du spectre d'intensité puisaue

toutes les intersités sont en phase.

1{4)= HZEL +,;__.[ 5 (k) cos (2mak) dk

I(A) est appelé l'interférogramme, c'est une fonction de la dif-

férance de marche A.




L'application du théoréme de 1l'intégraie de Fourier donne

S(k) = AIWEI(A) _ I_ZLO_)] cos(2whk)dA

- )
S(k)= 4 TF [I(a) - 2]

b) Fonction d'appareil

En pratique la course du mirnir est limitee et A
varie de O & A max. Cela revient a définir une fonction D(A)
égale & 1 dans 1’intervalle de O a A maximum, 8t nulle & l'exté-
rizur 3 l'intensite du spectre réellement calculé 3'(k) ayant

alors pour sxpression
S'(k)= Aof D(4) (Im) _.,12(_°JJ cos(2mAak) da
§'(k)= 4 TF [ D(s) (1(a)-12)]

S(k)= S(k). TFE[D(s)]

Appelons Alk) la fonction d'appareil définie par

Alk)= TF [ D(a}]

Ce gui donrne

Alk)= 2 x Am Sin(2m8m (k_k,))
(ZTrAm(kfko))




Cette fonctinn donne la répartition spectrale que 1'on
obtiendrait 81 l1'instrument recevait une radiation rigoureusement
monochromatligue ko' S1 1'on applioue le critére de Rayleigh pour
la séparation de 2 raies (voir figure 1) la résolution Sk est

édgale o

dk= 0,%3

A mox

Mour remarcuons sur la figore 2 que les 1° minima et
1° maxima autour du point central sont relativerent importants,

et nesuvent faussar l'anajyse de perftatne snechres.

Done il sst intéressant d'étudier 1'effet d'autres

fonctions gque DCA).
A

pDéfinissans une fonctior DI(A) =1 - 5
max.
noue obht=rons comme fonction d'anpareil

A (k)= 4, sintlerbm(k-k)]

— m o —

[2'n'Am (k‘ko)]a

Noue remarquons (fipure 3) tout d'abord une trés nette diminution
des variatlons autour du maximum centrel, et un étalement de la
fonction d'appareil (en narticuliler élargissement du maximum
sentrall. En appliquant toujours le rritére de Lord RAYLEIGH,

ta vésolutior ast

Sk=1

Demayx

La fonction [)4(3) est anpelée fonction d'"apodisation
lindsire”. Il existe d'autres fonctlions d'apodisation, mais celle-

ci est la plus employée.
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Remargue L'apodisation rectangulaire est donnée par la mesure

(qui est limitee a Amax ) alors que les autres apodisations néces-

sitent un traitement mathématique de l'interférogramme.

D'aprés des talculs effectués par BROCHIER (23, il est
4 signaler gue le rapport signal sur bruit est multiplié par un
facteur \fg_ dans le cas de l'apodisation linéalre pour une dif~
férence de marche maximale donnée ; d'autre part que l'apodisation
diminve la résolution d'un facteur 0,732. Il est beaucoup plus
significatilf de comparar les fonctione apodisation rectangulalre
et apodisation linéeire & rapport gignal sur bruit constant. En
effet dans l'infra-rouge lointain la détermination d'un spectre-
gst limiteée par la falblesse du rapport signal sur bruilt (énergis

tris faible de la sourcel.

Sur la fipure 4, nous remarguons gque la fonction apodi-
sation linéaire permet une résnlution meilleure & rapport sigonal

sur bruii constant.

Remaroue : Pour une révolution donnée, 1'aoodisation linéalre

demande un Amax supérieur & celui de l'apodisation rectangulalre

en conséguence, &l 1l'on est limité par la course du mireoir 11 sera

malgré tout utile de prendre 1'apodisation rectangulaire.

3/ AVANTAGES ET INCONVENIENTS DE LA METHODE

- Pour un temps da mesiire donné, le rapocrt signal sur

bruit sst multiclié par VW en spectroscople multiplex par compa-

raison avec la spectroscople de dispersion.

- Pour un vapport signal sur bruft donné, le temps de

mesure est fonction de la résolution désirée.
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En aeffet pour doubler la résolution avec un inter-
farometre il faut doubler Amax.' danc doubler le temps de mMesUTre.
D'autre part, il est nécessaire de doubler encors le temps de
mesure car 11 y a deux fois plus ¢'élémants spectraux a MESUTeT.

Finalemant un temps 4 foils plus long est nédcessaire pour doubler

la résolution, En spectroscopie dispersive le signal étant divisé

par 4 {diminuticn faente d'entrée et fente de sortie) i1 est néces-
gaire ds multiplier par 16 le temps de mMesUre, de plus 11 y a lé
double d'éléments spectraux 5 analyser, donc il faut un temps o]
mesure 32 fois plus long. EN résumé un rapport 8 suybsiste entre
les temps de mMa8BUTE sorrespondant chacun 3 une méthode pour doubler

ia résolution, & rapport signal sur brult constant.

- AutTe avantage. le nombre de filtres nécessalires ast
moins grand gu'en spectroscopie dispsrsive (nécessité absolus

d'éliminer certains ordre des résesaux]).

- Le principal inconvénient provient du falt que c'est
1'interférogramme et nan le spectre gqui est enregistré pendant la

mesure, ce qui antraine :

—- 1'impossibiliteé de juger en cours de
manipulation de la gualité de la mesure bien gue 1es erreurs

grossiares apient décelables par un opérateur averti ;

-- 1a nécessité d'un dépouillement mathéma~

tique différeé 4 1l'ordinmateur

~—~ impossibilité de voir des phénoménes 1iés

a une variatian ranide de 1'absorption ou de 1'aAmissian.




e mm e e e e =

Les 2 caractéristiques assentielles du spectrometre
interférentiel GRUBB-PARSONS sont : la gamme de mesure i0 &
250 cm—l gt la résolution maximaile : 0.5 Gm~1 fixée par la course

du miroir mobile,

1/ DESCRIPTION

[P nsas)

Le systome optique est représantée sur la (figure 91,

Remargue : L'ensemble travallle sous vide primaire car la vapsur

d'eau absorbe dans cette gamme de fréquence.

- Le systéme de miroirs dans la chambre C1 permet
d'une part d'obtenir un point de convergence du faisceau issu
de la scurce pour placer de manidre commode 1'échantillon, d'autre
part d'avelr un point de focalisation qui servira d'objet

- sgurce au collimateur.

- Dans la chambre C2 se trouve 3

—w«—- 1 miroir Ml rendant le faisceau paraliegle {collimateur)
~==- 1 miroir M, percé au centre déviant le falscenu paralliéle
—w~ 1'interférométre de Michelson dont un miroir est mobile ;
~—-~ un condenseur de faisceau type “"Cassegrain” ;

-—-- le détecteur pneumatique type "Golay".

Mous allons inslister sur certains points.
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al La source

C'est une lampe & vapeur de mercure haute pression
HPK 125 W, & enveloppe de silice. L'émission est due a 2 phéno-
maénes : d'une part le ravonnement produit par le mercure quil
peut 8tre considéré comme un plasma & 5 000°K mais gui n'est pas
Utilisable au-dessus de 100 cmdl car la silice devient opaque,
et d’autre part le rayonnement de l'enveloppe de silice qui est

portée 3 une température de 1'ordre de 1200°K.

Signalons gue nous avons d0 déformer l'’enveloppe de la
iampe au chalumeau car nousavions des interférences sur ses faces
(volr & ce propos, au chapitre suivant, la partie : fonctionnement

et essal du cryostat).

Il module le faisceauw & une frégquence de 168 2/3 Hz,
Une génératrice est couplée au moteur du chopper, elle donna le
signal de référence pour la détection synchrone. Le couplage
d'origine entre le moteur du chopper et la génératrice étant
beaucoup trop rigide a entrainé le détérioration du moteur et de

la génératrice au bout de 6 meois d'utilisation.

c) L'interféromaétre

Il comprend le miroir Fixe, le miroir mobile porté
par une vis micrométrique permettant le réglage manuel od 1l'avan-
cement continu par un moteur et une lame séparatrice en téréphtha-

late de polyéthyléne,

La lame séparatrice intervisnt de 2 facons

- Réle principal

Séparation du¢ faisceau incident en 2 faisceaux d'in-
tensité égale, 51 T et R sont respectivement les facteurs de
transmission st de réflexion de la lame, 1'intensité de chacur des

falsceaux est proportionnelle 3 T x R. (figure §).
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D'autre part T # R = 1 donc le produit TR sera maximum pour

T =R = 0,5.

- Réle secondaire :

Oes réflexions se produisent sur les faces de la lams
et les faisceaux produits interférent & la maniére d'un Pérot et
Fabry (& faces non argentées) (figure 7}. Pour une lame d'épais-
ssur donnée, et en tenant compte de la varitation de T st R avec
N, la courbe deonnant 1'intensité d'un des faisceaux résultant de
ce phénomgne d'interférence en fonction de la longusur d'onde X
& l'allure indiquée sur la figure 8. La position du 1° maximum
correspond & 6 ¢ A, § dépend de 1'épaisseur de la lame séparatrice

§ = 2 ne cos 9.

Sur la figure 89 on volt 1'dintensité du premier maximum pour des
lames de différentes épaisssurs {utilisables dans notre interféro-

miétrel en fonction de A.

On en déduit le tablsau ci-dessus donnant le domaine d'utilisation

de chaqué lame separatrice.

Epaisseur Bomailne d'utilisation
. . -1 _l
12,5 | 200 cm a 80 cm

-1 . -1
25 u 100 cm a 20 cm

-1 . -1
50 u 50 cm a 10 cm
100y 25 cm © & 5 om

L'efficacitéd de la méthode multiplex n'est totale gu'au maximum
de 1l'intensité, c'est un des inconvénients introduits par la lame

ggnaratrice,
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k cm
]| { ~
125 250
fFtg. 8
S0y 25 12,5y
k cm-
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50 125 250

fig. 9
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Un nouveau dispositif interférométrique,le réssau
lamellaire (3) permet de garder une efficacité maximum dane la
Zone de basses fréguences., Quelques appareils utilisant un réseau

iamellaire sont actuellement an fonctionnement.

d) Le détecteur

C'eet un détecteur pnsumatique de Gelay a fenétres
de guartz. Le principe de fonctionnement est le sulvant i l'échauf-
fement d'un gaz [gaz rare) produit des varlations de pression sur
une membrane filexible déformable. Les déplacements de la membrane
sont amplifiés par un dispositif optigue. Le détecteur s'est avers,
au cours de son utilisation, trés fragile. Un certain nombre de
pannes ont 6té déterminées de maniiére certaine : mauvalse fixation
de la téte pneumatious, détérioration progressive de la photocel~
jule. Le fait que le détecteur travaille socus vide est une des
causes essentiellies de ces pannes. Les tubes électroniques provo-
gusnt une 8lévation de la température gul neut entrainer un dépla-
cement tras léger de la téte pneumatique, et la détéricration ds
la photocatode de la photocellule. MNous avons remédie & cela
en introduisant de 1'hélium gazsux dans la chambre de mesure.
Cette opGration a l'aventage de réduire éncrmément le temps de

mise en éauilibre thermique du détecteur [(dérivel,.

g) L'ensemble électronigue

Le diagramme de fonctionnement est reporté sur

la figure 10,

Le‘signal sortant du détecteur est amplifié, puls une détection
synchrone pilotée par la tension donnée par la génératrice couplés
au "choppar” permet l'obtention d'un signal continu. Ce signal-est,
g'ure part mesuré par le voltmdtre disital polnt par point, d'autrs

part un "servotrace” permet le ralevé continu de l'interférogramme.




Detecteur

Amplificateur

Perforatrice

Il‘l

Interface

Chopper Compteur
Detection | o <o.:w3..31m
Synchrone Digital
Servolrace

fig. 10




Le signal sortant du voltmetre digltal est cedifié et une inter-
face permet l'esnregistrement sur bande perforée podr l'exploita-

tion par 1l'ordinateur.

Remargue : Une mesure continue de l'interférogramme est indispen-
sable. En effet, elle permet de juger du ban réglage de l'inter-
féromatre, en particulisr du parallaalisme des mirocirs de
l'interférometre, =t permet de détecter une anomalie en cours

d'expérience.

De plus un compteur du nombre de polnts mesurés permet un arrét
automatique de l'expérience par le débrayage du motehr d'avance-

ment du mirolir mobile.

2/ EXPLOITATION DE L'INTERFEROGRAMME A L'ORDINATEUR

I1 faut trouver la transformée de Fourier de I(A4)

l'interférogramme gul est la quantité directement mesurée au cours

de l'emxpérience.

al Mesure théorigque sans bruit de faond

Nous devons définir la courbe I(A} par un naombre
suffisant de points pour pouvoir calculer ensulte S(k) 1'inten-
sité du spectre. Pour définir un élément spectral! de nombre
d'onde kg qui se manifeste dans l'interférogramme par une sinu-
soide de période A = wi, il suffit de prencdre des points de mesu-

o
re 4 une distance §%~ (théoréme de l'informatlon]).
o}
ax® °
partir de I{A} i1 suffira de prendre des points sur 1'interféro-

Pour calculer par sommaticn numérique 3(k) 1imite & Km ,

gramme I{(A} & une distanca Eklnww .
ma x




Le théoréme de 1'infocrmation permet d'écrire que 1la
valeur calculée S'(k) du spectre c¢'intensité a partir d'une som-
mation finie cde pas dA = a, a pour expression S(k) étant le
spectre vrai.

m o0

SJU'() ::.SU‘() +m2;m5(k +£.) n entier # O

51 le spectre S(k) est limité & k_ . et sl de plus a=dA L A

—

+00 3 X Tk
on volt que P S(k+ﬂ.) = O max
M v a
solt encore
}
s (k) = S(k)
Pour une résolution fixde i E}mw' les points indépen-
Bmax
dants dans la spectre sont & une distance ”'EKL”“ {théoréme de
ma X

1'informationl.

Nous pouvons considérer maintenant A et k comme des

variables discrétes et écrire

m n
b= 5 ko= 23
ma X max

entre 0 et A .
m

ax
Le nombre de poilnts de mesure N = Amax X ZKmax
Il vient : K =21 2 Kmox — nkmaz
2N N
Ak = nKmax M ~ mxn

N 2 Kmax 2N




tfintégrale

slk) = la-of [I{a)- Iz(—-—o)] cos(z-n'Ak) da

que nous avons tyouvée au chapitre I, paragraphe Za, deviendra

une sommation numérigue caleculahle & l'ordinateur

N
slk) = S, )= 42 (Tlm)- 2] cos (Tgm)

2D mox 2 Kmax.

Choix de TV

T = constante de temps du circuit de mesure

v = vitesse du mivrcir mobile

La présance du bruit dans la mesurs de 1'interféro~
gramme nécessite 1'emplol d'un filtre. C'est un circuit RC de

censtante de temps T.

Soit Sofk} la valeur vraie du spectre qui serait ocbtenue par
intégration vrale de 0 a Amax' Oy fait de la constante de temps

et du bruit on aura avec une intégration vraie

5 (k): So(k}-f-B(k)
* \/4 +(21rk'6v)”

8(k) étant l'intensitd@ moyenne du bruit résultant

< 2
[B(k{] = 6" = gcenstante de bruilt blanc.

Pour ne pas trop déformer,Siﬁkl vers les hautes fréquences,




4 ot

an limite supérisurement tv & la valeur % 5Kl—m. En effet
ma X
.
T 2k
ma X

S “(): S"(kqu) + B“‘mox)
41 ﬁ—

La déformation de la courbe n'est pas génante pour des mesures de
tranemitance T car 7 est le rapport de Sf{k) avec échantillan

a4 S{k) sans échantillon.

Il faut cependant limiter cette déformation en

particulier & cause de la détérioration du rapport signal sur

bruit qu'elle entraine.

Choix'de_la distance entre les points de mesure

En réalita, on failt une sommation en prenant des

peints dans L'interféromramme distants de a, au lieu de faire

une integration. Nous avons vu précédemment que 1'on psut
écrire :
+ oo
M
S, (k) = Si(k)+§_m84(k+a.) avee m# O

4 GO Mo b

S, (k)= Selkl+Bol) 5= So(k+®) = 5 8 (key)
M i AR s e i

+0

Les deux dernlers termes sont des termes d'erreur gui sont
Introduits par le falt que 1'on remplace.l'intégration numéri-
quez par une sommation finis. Le 2° tarme est rendu nul, d'une

part en falsart par filtrage optique SOEH) = 0 pour Kk > km «
a
et d'autre part en prenant a tel que a ¢ et

= - .

max




Le 3° terme est un terme de bruit, il n'est pas nul, le bruit
ayant une étendue en fréguence bien supérieure & kmax' 51 l'an
fait le rapport du bruit obtenu dans le spectre par une sommatian

finie, & celui obtenu par intégration on a

i !53___ 4{[‘_[‘_ Pour q;—.é{':; (BFOChief‘)

max

Mais si 17on prend

4
o=
7 < Keno x
dn obtient
6 ' (k) _
& (k) 1,04

sotit un bruit supplémentairs, introduit par la sommation finie

de 4 % seulement.

Nous avons choisi & cause des paramétres discrets utllisables

(t, v, a st K }
ma %

&

Q-.-“' \GV - l ' 5 it a 5 F 15 DE R q 5

n'y avalt pas ds bruit de fand.

La durée du calcul & l'ordinateur de la transformée
de Fourier étant proportionnelle au nombre de points d'entree
N o= ~——~.» on a intérdt & limiter le spectre de bruit au domalne
spectral & &tudier. Des solutlons glectroniques sont possibles
mais difficiles & mettre en opesuvre surtout aux basses fréguences

utilisées,

La méthode du filtrape mathématique proposée par
J. CONNES (4) utilise l'interférogramme I(A) enregistiré & travers
un circult passe bas (circuit RE). A partir de valeurs discrétes
de T(A), on calcule un interférogramme fictif I'{A)} en effectuant

la convolution de I(A) par la réponse percutionnelle d'un filtfre
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dont la bancde passante coinclde avec le rdomains de fréguences &
dtudier. Il suffit ensuite de faire la transformée de Fourier
de T'(A) avec le nombre de points minimum pour obtenir dans le

spectre un rapport signal sur bruit maximum.

I'(A)= T.FZ[S(k).G(k)J Gk)=0 pour k>kn,,

t

I{A)= TR (S(K) » T.F[G(Kk)
1(p)= 1(s) -x-TF'.[G(k)]J

La fonction utilisée pour le fllirage, le choix du

nombre de points pour la convolution et la meilleure forme de

courbe sont &tudids par DROCHIER.

Le temps de calcul du prodult de convolution peut étre treés faible,

et celul de la T.F. est volsein du minimum,

Choix de A
=208k L2 CShax

Amax détermine la résolution du spectre (voir le
chapitre I, paragraphe 2 bl. Le rapport signal sur bruit étant
proportionnel & cette résolution, i1 v aura souvent un choix trés

difficile.

Pour plusieurs expériences faites avec des gchantillons
tras absorbants, 11 a été nécessaire de falre plusieurs interfé;GH
grammes (P] pour gagner un facteur VP en rapport signal sur _
bruit. La movenne des interférogrammes est faife 4 l'aordinateur,

un programme a été mis au peint & cet usage.

c) Les étapes_du calcul & _l'erdinateur

Flitrage mathématiques
I1 permet une diminutiaon d'un Ffacteur 4 du temps de

calcul de la transfeormée de Fourlar.




Calcu{_ﬁgw£gm33§nsfmrmgg de Fouriser

I1 est failt & partir de l'interférogramme Ffictdf I'(A)

calculé par le filtrage.

Apodisation
La méthode la plus smplovée est la pondération direscte
de l'interférogramme par la fanction d'apodisation chaisie
(apodisation linéaire 1 - Egmw] ce quil nécessite un nouveau

¢alcul de T.F. max

BROCHIER a montré que le calcul du spectre apodisa
S'{k) peut se ramener au produit de convolution du spectre non

apodisé S(k) par la T.F. de F{A) fonction d'apodisation

S'k) = S(k) » T [F(a)]

Ce calcul étant trés court permet un gailn de temps anpréciable.

Interpolation

Les calculs précédents permettent le calcul de S{k]

an des points distants de 5Elmw' Pour avoir le spactre S{k) avec

“Cmax
un plus grand nombre de points, ce qul permet le tracé quasi
continu de S(k), la méthode la plus éeonomigue mise au point par
BROCHIER est de conveler S(k) obtanu avec le nombre de points
minimum par la fonction d'appareil (avec ou sans apodisatilon

mathématigque).

d) Déterminatiaen de la transmitance an valeur absolue

Pour profiter au maximum de 1'échells du voltmitre
digital, on augmente le gain de l'’amplificateur quand un échantil-

lon est introdult dans le faisceau. On fixe ce gain pour amener

I(Amox)-’— 12(-0) a la méme valeur gue Jlorsqu'il n'y a pas




d'échantillon.

Soit : GxIla)= J(A

I{A) = dintensité lumineuse au point A
f{A) = grandeur éle~ntrique mesurée

G = gain de 1'amplificateur

Il(A]= intensité lumineuse au point A sans échantilion

12[AJ= intensité lumineuse au point A avec échantillaon
Gy 1,(8) = Ju(a)
G, I,(a)= fu(8)

La transmitance eet donnée par le rapport

T = S0 _ 6 Te(fL0)
S, (k) GzT.F.(f,(A))

G
Il faut déterminer Eé.'Avant de changer le gailn on prend un
1

puint de mesure avec un tres grand A l'échantillon étant en placse,

11 donne Fé(m] = G1 12[w}.

Puis on ajuste la r~ain & la valeur désirés st 1'on obtient

o (=) = G, I (=], |

On en deduit




CHAPITRE I11

L'ENSEMBLE CRYGBGENIQUE

Pour la ré&alisatlon de ce montage deux précecupations
essentielles nous ont guidé : réalisation d‘un cryostat permettant
d'atteindre des températures de l1'ordre de 1 K, avec possibilité
de points fixes intermédiaires entre 1 et 300 K, réalisation d'un
dispositif de fixation et de réglage fin du eryostaet dans le

falsceau luminsux.

1/ CHOIX DU SYSTEME DE REFCIDISSEMENT DE L'ECHANTILLON

La trés grande majorité des cryostats utilisés pour
des mesures optigues se classent en 3 types, suivant la méthode

utilisée pour refroidir 1'échantillon.

A ey s R R Ae MR AR ms ke Sm e ke T s e e e e b o= A e L mem e ee s

L'échantillon étant placé cdans le vide d'ispolement
est uniquement refroidi par contact sur un porte-échantillon. Les
critiques que 1'on peut faire & une telle méthode sont nombreuses
définition tréds mauvalse ds la température auv niveau de 1'échantil~
lan 3 dans la plupart des cas, impossibilité de descendre en des-
sous de 6 a4 7 K méme en pompant sur le bain d'Hélium ; nécessité ds

casser le vide d'isolement & chague changement d’échantillan.

b) Refroidissement directement par le bain d'He liquide

L'échantillon est immergé, il est & la méme températu-
re que le bain, Avec de 1'Hélium 4, 11 est possible d'atteindre

des températurss de l'ordre de 1 K.




L'inconvénient majeur de cette méthode B8t de ne permettre des
mesures optiques nu'au dessous du point A de 1'Hélium liquide.

En effet, dane 1°'Heélium liquide normal en ébullition, se trouvent
des bulles de gaz qui diffusent la lumiére. {Cela est vral pour

les autres liquicdes cryogéniques).

Cette méthode donne une bonne définition de la
température et permet facllement d'obtenir des températures
allant de 1,4 & 300 K. Nous avons cholsi cette méthode guil porait

la mieux adaptée & nos gxigences.

La dessin du cryostat se trouve sur la figure 11.

Il a été fabriqué au laboratoire, c'est un vase métal-
ligue. Il comprend une enceinte d'azote de 6 litres, une enceinte
d'Hélium de 4 litres, un tube cenitral G contenant le gaz d'échan~
ge [(Heal. A ce tube est fixé la cellule & fendtress refroidies [,
un presse-dtoupe double assure 1'étanchéité de l'encelnte
d'Hélium. Une canne portant le paorte-échantillon permet de 1le
descendre dans la cellule C tout en assurant par 1'intermédiairae
d'un presse-étoupe D 1'étanchéité de l'encelinte coantenant le gaz
d'échange, Nous avons prévu le maontage simultanéd de plusieurs
gchantillons, Nous n'avons pu en prévoir que 2 car 1l nous a fal-
lu limiter l'encombrement de la gueuve du cryostat pour permettre
l'sdaptation d'un condenseur de faisceau construit par la mailson
Grubb-Parsons, gue nous n'avons d'ailleurs pas gardé, compte tenu
de son mauvais rendement. Un dispositif vie, écrou {F) sur le
haut du cryocstat, permet lJle réglage en bhautesur du porte-échantil-

lon dans le faisceau. bLe porte-échantillen E a pour rfle unigue
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de fixer 1l'échantillaon en diminuant le moins possible la surface
uUtile de l'échantillon étudié (trés important dans le cas de petits
gchantillons). La fixation de 1'échantillon est assur@é par de
petites lames en Bronze - Beryllium qui restent é&élastigues &

basse température.

La cellule & $gqggzggﬂggﬁzgidies

C'est la partie qui nous a donné le plus de difficultés.
En effet, 11 faut assurer l'étanchéité d'une fandtre de guartz
sur un support ce culvre, or le fquartz et le cuivre ont des pro-
priétés mécaniques trés différentes. La solution déja expérimentée
au laboratolre utilisant un Jjoint d'Indium donna de bons résultats
sur des pikéces sans limites de serrage {piéces métalliqgues). Elle
ast mauvaise lorsgu’il s'apgit d'assurer 1'étanchéité entre un métal
et du quartz, car au cocurs du serrage {méme avec le secours de
clés dynamemétrigues) la fenétre cosse trés sauvent, Nous avons
adopté la solution proposée par ROBERTS (5) : collage de la fenétre
de quartz sur une coupelle en cuivre recuit de 1/10 mm d'épalsseur
(figure 4@ 1. Le collage s'effectue % 1l'araldite type AT 1 en péu-
dre, polymérisant a chaud (2 heures 3 150°C). Cette coupelle est

encuite soudde auy métal de Wood sur le support (L),

L'élément essentisl d'un tel montage est la coupelle
de cuivre en forme cdnigue qui supprime tout affort important

sur la colle en rattrapant les différences de dilatation.

3/ FONCTEIOKMEMENT £7 E£5SATS DU CRYDSTATL

Au niveau du falsceau, l'écran d'azote est percé pour
iaisser le passage du falsceau. Au pocint de vue cryogénigus, 11

gtait normal d'enyisager la mise en place de hublots de quartz




refroidis, mais 2 hublots cde quartz supplémentaires esuraient
diminué 1'intensité du faisceau de 40 % (pertes par réflexionl.
Le rapport signal sur bruit Gtant faible, 11 était plus important
de consarver la plus forts intensité lumingusa possible au ’
détriment du rendemenf eryogénique., Aprés calibration deg trous
dans l‘écran d’azote, nous obtenons une durfe de fonctionngment

3 4,2 K de 22 h ce qui‘sst trds compatible nvec la durée de nos
expérisnces. En bouchant les deux trous dans l'écran d'azote par
des plaguettes de culvre, cette durée est passée & 6B heures, ce
qui indigue que les partes sant essentiellement provoguées par

le rayonnement & travers les trous percés dans l'écran dfazote,

Une résistance Allen-Bradley de 68 & & 300 K montée
sur le porte-échantillon nous a permis de mesurer le gradient
de température existant entre le bain d'H&lium et l'échantillon ;
celui-cl est pratiquement nul a 4,2 K. et de l'ordre de 2/10 de
K pour une temperature de 1,2 K ce gui s'expligue par la présen~

‘ce Ou rayonpemenit recgu par 1'échartillon.

Pour des températures dé faonctionnement inférisures
3 4,2 K. une régulation de température ect néocesgsaire. Nous avons
monté une résistance de chauffage en constantan (200 Q) et une
sonde de température (47 @) Allen Bradlaey ce qui permet une
bonne régulation de la tempfraturs de l'échantillon en utilisant

le pont de mesure alternaotif couramment emploveé au laboratoire.

Nos premidres mesures antigues avec ce crynstat nous
ont nermis de déceler des interférences preoduites sur laes faces
des hublots, En effet, le coefficient de réflexion des matériaux

utilisds {(polyéthyleéne blanc pour les hubblots & 300 K, qguartz

pour les huplots a basse température) est 8leveé dans la gamme




de fréquence utilisée. Les interférences sont génantes ; pour
avoir des résultats corrects, il faudralt connalitre parfaitement
leur forme et amplitude, ce qui n'est possible gqu'en prenant une
tras grande résoclution, or nous sSommes limitée en résolutian.
L'intensité du spectre étant différente avec et sans échantillon,
1a déformation cdue aux interférences sera elle aussi différente
avec et sans échantillon, et 1'on introduire une erreur gystéma-
tique difficilement contrflable. D'autre nart, le bruit aléatoire
apparait camme une constante dans 1'intensité du spectre. le
spectre étant le rapport des intensités avec et sans échantillon,
11 y aura une modulation impartante du bruit asur le spectre de
méme période gue les interférences. Nous aveons donc talllé les
différents hublots en forme de prisme d'un angle de 2°, ce gul

nous a permis d’éliminey les interférencas.

4/ LE SUPPORT_DU_CRYOSTAT

Four positicaner convenahlement le cyostat dans le
faisceau, en particulisr quand les 6Gehantillons sont de petite-

tallls nous avons réalisd un support narmattant 3 réglages !

- ¢ranslation parailiéle au faisceau. Elle est réaliséa
par glissement d'une plaque métallique guidée sur la table du éupn

port.

— tpanslation perpendiculaire Aau taisceau. Elle est
réaliste par plissement d'une planue métallique guidée par des

giissieres sur la plague mGétallique précécdenta.

- rotatior autour de l'axe du cryostat. Elle est réall-
sée par un systéme vis-écrou, la nosition du vase en hauteur

dtant maintenue constante par trois roulements & bilies,
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Le support du vase est fixé horizontalement au-dessus
de 1'interférométre par 1'intermédiaire d'un demi T en tdle de
duralumin fixé au mur. Un systeme vis~gécrou permet le réglage

en hauteur de 1l'ensemble du support.

Remargues L'interférométre n'est pas prévu pour supporter un-
poids guelcongue au niveau du porte-dchantillon, il étalt donﬁ
niécessaire de fixer lé cryostat de manigre indépendante, ce qui,
au point de vue des vibrations possibles n'est pas favarable ;

mais aucun effet mesurable n'est apparu.




cCHAPITRE IV
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MESURES D'ABSORPTION @ RESULTATS ET INTERPRETATIONS
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A -~ ETUDBE DE Ge 02 AMDORPHE
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1/ INTRODUCTION

BAGDADE et STOLEN (6] ont récemment montré que
1’apsorption optique de Si 02 amorphe entre 10 et 100 cmml
peut étre attribuée & l'existence d'une forte densité de
défauts chargés. Leurs résultats en accord avec les résultats
précédents d'HADNI (7) sont sensiblement indépendants de la
'températura. D'autre part, les mesures de conduction thermique
et de chaleur spécifique effectuées sur G8 02 amorphe, montrant
un comportement anormal aux basses tempdratures {correspuondant
4 la mbme gamme de fréquence), c'est pourguol nous avons mesure
1'absorption optique de Ge 02 amorphe. Ces mesures prennent
place dans une gtude plus vaste de 1'état vitreux gue nous

poursuivons.

Npus avons mesureé i'absorption optique da Ge 02
amorphe entre 10 st 1060 cmml 5 4,2 K et a 300 K, L'échantillon
fourni par la Socléts St Gobain est le méme pour toute la gam-
me de fréguence {épalsseur 0,42 mm). La mesure & 300 K a éte

faite en plagant 1'achantilleon dans 1le csryostat pour le mainte-

nir 2 température constante. £n affat, des masures précédentes
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faites en plagant 1'6chantillon directement dans le falsceal
ont montré que les racordements entre les différentes gammes
de fréguence n'étaient pas corrects. Cela est di a la variation
lente de la température ragnant dans le chambre a échantillon

de 1'interféromatre (rayonnemsnt de 1a sourcel.

Pour les masures a 4,2 K, 1l'échantillon ast refroidl
par du gaz d'échange, C8 gui assure une bonne homogénélité de la

température.

La transmittance optigue a 6té mesurée a l'ailde de
1*interférométre précédemment décrit, équipé d'un getecteur
Golay. Le rapport gignal/brult 6tant faible, les mé@mas mMeSUres
ant 6té répétées 10 fpls pour chagque gamms de fréquence. (lames
séparatrices de 100 4, 50 @ et 25 W d'épaisssur). La“résoluticn

gtait fde 2 om L.

3/ ELIMINATION DES FRANGES U'INTERFERENCES

t 'espacemsnt des franges dr'interférences, produlites
par réflexion sur les faces de 1'échantillon, est constant de -10
a 100 cmé'ﬂn en déduit que 1'indice de réfraction reste sensible-
ment constant dans cette gamme de fréquence (n = 2,23). Pour )

gliminer ces interférences plusisurs solutions étaient possiblés

—im o - . —— T e e T e aw n mm e e o R

Cette solution applicable pour les mesUres sur
lgs grenats, ne 1'est pas dans c& CAS, car nous voulons cannaitre

1a loi exacte de variation du coefficient d'absorption K

K - ﬂ_. LDS [MLLJ
d T
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d : épaisseur de l'échantillon
coefficient de réflexion
(h + 17

transmittance

T est la grandeur mesureée T = §£%i]

S{%k) intensité du spectre avec échantilloﬁ

S,(k) intensité du spectre sans échantillan

51 d 6tait variable {taille prismatiquel), 11 faudrait cannalitre
la répartition en énergle du faisceau pour'chaque élément ds

surface de l1'échantillon.

Elle revient & résoudre par itération 1'éguation:

2
T _ (RS Tash]e
observee — (.4_Re'}(d) + 4 Re” Amb(‘f%-&'))

o0 l'inconnue est K.

K
aveo : OL,_.'—._____ Y fréguence
by g

fF = (n—i)z;- OLL
(na-d.)z-q- oL

Arck
LP CS“-1+k
Q =.a3Trn¢J 'S




Remarguons que n intervient en particulier dans le
ferme s§nz( +8)5 pour la gamme de fréguence qul nous intéresse
Lf?+9 est trds vite un multiple important de 2 T, donc une légére
erreur sur la valaur de n devient vite catastrophique. Pour avoir
une valeur raisonnable de K, nous avons déterming ngu'il faudrailt
une précision de 1’ordre de 10"4 aur la valeur de l'indica calculé
a partir cde 1'espacemant des franges, o8 qui est impessible a

réaliser.

peli et == UL T o

Cl'est la méthode gue NOUS AVONS smployée. Nous avans
effacé dans l'interférogramme 1e pic bien localisé (car n ne varie
pas) contenant 1'information sur les interférences. Cohsidérons un
Gchantillon d'épaisseur d, d'indice n, placé normalement au l
falsceau, le premier falsceau réfléchi par les 2 faces de_l'échén-
tillon aura un retard & = 2 n 8 par rapport au faisceau principal.
Le pic correspondant dans 1'interférogramme Sera a unse distance
6§ = 2 n e du centre de 1}'interfdrogramme A = 0. Lesfigures 13, preé-

.+ sentent un spectre cans effacement et avec sffacement ces inter~
férences. Le coefficient d'absorption K a éte calculg en utilisant

] - P4 - 2 )
L}» R) tn ﬂ*ilw o T est 1la

{n + 1)~
transmittance mesuréa, d ligpaisssur da 1'échantillon et R le

les relations K = % Log - et R = -

coefficient de réflexion.

4/ RESULTATS ET ESSAT D'INTERPRETATION

Sur la fizure 45 est pertd, en coordonnées logarithmi-

ques, la coefficient d'absorption X de Ge O amorphe sn fonction

‘ 2
du nombre d'onde k a 4,72 ¥ et a 300 X.
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a) Mesures 3 _basse _température

e o - e e b= =

A 4,2 K, le spectre de Ge 02 amorphe a la méme allure

que celui de Si O, K étant propertionnel & k19

au-dessus de
35 cmnl. ie modéle proposé par BAGDADE et STOLEN qui suppuSe;
1'existance de défautbs chargés isolés, distribués aléatopirement
dans un milieu continu, gxnlinue partiellaﬁént ce comportement

puisau’il implique un coefficient K prnportionnel ] kz.

Spus 17action du champ glactromagnétique de radiation,
ces défauts chargés induisent des phononsg acgustinues. L'absorption
est alors direnctement pronortimnnelle au nombre de défauts chargés

et a la densité d'état du spectre de phonons.

D'apras les travaux de SCHOLMAN et VINOGRADOV (83 (91,
K s'éeorit

2

K: 3 N&?L 2 +-£—J
5f’°nc Cp.s CB5

q est la charge du défaut
N le nombre de défauts/unité de volume
Ct et Bl vitesses du 300, longltudinala et transversale
po la densité
n 1'indice de réfraction
c vitesse ce la lumidre
o Pulsal'}on du royennement e,!ccl'romoﬁnc',h'que,
prenons comme vitesse moysnne du son = 2,58 cm/88C {1013,
g1 1'on acdmet que la charge g vaut 3 e suivant le modéle (6] ap-
pligué a Si 02. en tras ben accerd avec dee mesures de resanance
paramagnétigue, on trouve une concentration en défauts

N = 3.1020 défauts/cma.
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ﬁg. 16 De plus, si 1'an trace ﬁ; en fonction de w, on ramarqus
@

un maximum trés larpge centré & 40 cmhL qul expligue les anomalies
de chalsur spécifique constatées par LASJAUNIAS {(1). On peut
attribuer cette absorption supplémentasire & des modes de vibrations,

La largeur du maximum est liée au caractiare amorphs du matériau.

. . -1 .
En résumé 1'absorption au-dessus de 35 com est le conségquence de

72 phénoméngs distinets

- Présence de défauts chargés respornsables d'une absorp-

tion oroportlonnelle 3 mz.

- Mode de vibration cenptré a 40 cm—JL gui expligue la

. i,9
variation apparente en u "7,

-1 ) . .
En dessous de 35 cm 7, le décrechement a la lol en

st v i g5 £ bl = ke e e b it

ot d (figure 19 ) est 1ié 3 la corrélatior spatiale entre défauts

chargés. Il sa prodult lorsogue la longueur d'onde des phonons
induits devient supérieure a la distance de corrélation (le milieu
tendant alors 3 se comporter comme un miliszu neutre d'old une
absorpntion plus faible). La distance de corrélation est la distance
maoyvaenne sur laguelle est assurée la neutralité électrigue. Elle

est au moins de l'ordre de grandeur de la distance moyenne entre
défauts chargés (15 R pour N = 3.1QZQ/Em3]. Le décrochement &

35 cmml correspond &4 das phonons de 25 R de longueur d'onds ce ﬁui

semble en bon accord avec le modéle citeé,

b)

—n

Mesures 2 _la tempiraturs ambiante

i

L'abscrption optique a 300 K est identique & cells

obtenue a 4,2 K au~dessud de 25 cm_l. En dessous, on constate un

effet thermigue trés net, l’absorbtimn a la temperature ambilante
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étant nettement plus forte qu'a 4,2 K. Cela ns peut &tre explique
dans le modale précédent qul est fondé sur un mécanisme indépen-
dant de la températurs. Nn peut avancer plusieurs bhypothases pour
expliguer ce phénomiene, par exennple sunposer 1l'existence de medss
de vibration cde trids beseses frénuences [soft modes), ou bien
acdmettre l'exisctence c¢e porteurs libres. Dans cette derniere
hypothiése, la connalssance de l'absnrptioﬁ optlique est insuffi-

sante pour déterminer tous les paramdtires’ semi-conducteurs.
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1/ INTRODUCTION )

Sous le nom de grenats de terres rares, on désigne

toute une sérle de corps dont la formule moléculaire est

5 Ay Oy , 3 By Oq

B : ion de terre rare , Uy dans notre cas
A : cation trivalent, diamagnétigue dans netre cas (Ga3+ Als*]
0 : oxygéne.

La structure grenat & comme groupe d'espace Uga.

L'environnament vu par l'ion terre rare présante uns symétris 02,

Notre étude a porté sur 2 points

-

a) Comme suite & 1'étuds falte au Laboratolire par
Madame VEYSSIE (These) et & certains travaux d'HAONI {12), sur
le champ cristallin des grenats de terres rares dans l'état
paramagnétique, nous avons mesure 1'absorption dans 1'infrs-rouze
lodintain du Gallate de Dyspraosium (Dy Ga B) et da 1'Aluminate’
de Oysprosfium (Dy Al Gl. Nous pourrans préciser ainsi la struc-

ture du multiplet fondamental © HlE/? de 1'ion Dy,

b} D'autre part nous avons étudiéd les effets d'ordre
des ions Dy en dessous de la température de Néel (état antifer-

qu@ggﬁﬁ}gge) dans Dy Al G. Neus pourrons donner une ordre de

grandeur du champ effegctif interne av niveau de 1'ion Dy.

2/ ECHANTILLONS ET MESURES

ies gchantillens ont #té fabriqués au C.E.N.G. Ils

sont unigues pour toute la gamme de fréguence et d'épalsseaur
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moyenne 150 u, taillés san prieme pour gliminer les frangsas
d'interférencess, En effet ce gui nous intéresse ici, e'est lé
position des ples d'absorption. Une lente déformation de la ‘
courbe d'absorption n'est pas génante comme nous l1'avons vérifis
pour Dy Al G, Nous avong effectué nos mesures 3 4,2 £ gt &8 77 K
pour Dy Ba G, & 1,5 K, 4,2 K et 300 K pour Dy Al G. Nos spectées
sont explolitables entras 10 cmﬁl limite de fiabilité de notre
appareil et 109 cmullimita due & l'absorption trés grande du

réseau cdans las grenats pour de plus fortes énargies.

3/ CHANP CRISTALLIN DANS L'ETAT PARANAGNETIOUE

ot i e B B e e e

L'analyse des spestres (fig. 17,18, 18) & 4,2 K et & 77 K, nris
entre 10 et 100 emnl; du Oy Ga & maonire une gsimpliflicatien du
spectre guand la température ddcrott. A basse tempdraturs, sesul
le niveau de plus faible énergie est appréciablement peuplé'af
le spectre donnera dirscgtement l1es niveaux d'énergie, [l est
toutefols intéressant de relever das spectres & température plus
&él1evée, l’apparition de nouvelles reiles d’absorptian parmgttant
de confirmer 1'axisténce de certains niveaux et mamea d'aocédef

% ges niveaux en dehaors de la gamme de mesure. Exemple : une
raie situé & 5 cmhl invisible = directement, ssra visible daﬁs
1e spectre & 77 K comme raies satellites des raies trouvées A4

4,2 K.

Le spectre & 4,2 K permst la connaissance de 3 raies

-~ Raie & 21,5 gm { . g'est le premier niveau &lectronique excité

e i g an

du multiplet fondamental BH15 3 c'est un niveau simple contrai-

=2
rement aux résultats d'HADNT (12). Ce résulfat est en accord
avec la théss ce ROSSET, sur la variation ds la susceptibilite

paramagnétigue en fTorction Cde la température.
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- Raie & 71 cm Y : c'est le 2° Gtat excité du multiplet fonda-

mentail

- Raie & 8B cm"l : ce ntest pas une tramsition électronigue.

En effet la largeur de cette raie est érés faible, &lle gst
aw moins dix fois plus étrolte que lasrvéies 21,5 at 71 cmul.
D'autre part en la cemparant aux travaux de SIEVERS {14)

sur d’autres gallates, on veit gue 1l'dvelution de cette raise
dans la série das gallates cdépend linéairement de la masse
da 1'ion terre rare. I1 est donn vraissemblable qu'elle est

dus & une absorptiocn par le réseau.

Le spacire 3 77 K permet de préciser certalns polnts

- Las raigs & 21,5 cmul et 71“§Eji sont toujours visibles avec

P e i P Wb e kS sk - s e dm A S ¢

une intensitéd moins forte et un léger déplacement en fréguence.

~ Il apparait “”9‘EEHEElf?wﬁﬁiﬁwiﬁﬂimingﬁzi gqul s’'interpriéte

comme une trensition entre les 2 sous-nivesux cristallins
21,5 st 71 cmml. Les résultats précédents d'HADNI laissalent
inez inoertituce sur las nature de cette rale, en effet ells
paraissait subsister a une température supposée de 4,2 K. En
réallté, nous penscons gque la température atteinte au oours

de cette expérience &tait plutdt de l'ordre de 20 K. Yotre
spectre & 4,2 X ne laisse aucun doute sur l'inexisgtence de ce
sous niveau cristallin car la disparition de cette raie y est
totale.

Aucung autre raie n'apparalit a 77 K en particulier aucune transl-

tion ayant comme nivesu d'arrivée 86 cmul. ca gui justifie la

conclusion précédente sur 1l'origine de la raie & 886 om t,
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Fn résumé, nous ne connaissons done bien
gue les trois sous niveaux cristallins O, 23,5 8t 71 cm_l
aur les 8 du multiplet fondamental 5H15/2, chague sous-niveau
gtant un doublet de Kramers. Cette connalssance partielle ne
permet de mndifier les parametres éristallins calculés par (131
mais eseulement d'en justifier certalns. Ue plus, les calculs
sur la susceptibilité magnétique en fonction ce la température
réclament la connalssance des sous-niveaux cristallins, Les
hypothises faites par AYANT et al (18) sont tout & fait Jjusti-
fisas par nos mesures et permettent une bonne interprétetion

de la variaticn ce la susceptibilité paramagnétiqus duy Dy HGa G.

b} Aluminate de Dysprosium Oy Al _G

Sm Cm e rr e e e Rm L ww o e e e —t e b ih B mr e ——

Ltanalyse des spectres a 4,2 K et a 77 L&
pris entre 10 et 1400 cm‘l du Dy Al G permet d'en déduire laes
premiers sous-niveaux cristallins du multiplet fondamental. .

(figure 20 ).

- Il n'y a qu'un seul sgus-niveau cristallin déterminé par

mesure directe a 4.2“§ il se situe a 71 cm_l

¢ s o aptr s

- Un 2% scus-niveau oristallin est déterminé par l'apparitier

gdane le spactre ﬁ;? £ o'une raie d'abserption a iémpm_l

77 K em_

gul permet de frouver un nivesu cristallin A& iiﬁtcmf .
l.La positian de ces deux sous—-niveaux st en pavfalt
sccord avec ceuX trouvés par KIVOSHI AOQYAGI et al 21 par
des mesures cdans le visible {apparition de raies satellites

quand la température croitl.

. . -1 .
~ La raie a 95 com est une rale o’'absorptien du réseau {(volr

Bt B ol e O N .

la ciscussion au suiet de 1la raie a 8B cm - cans Oy Ga Gl.
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4/ CHAMP MAGNETIQUE INTERNE DANS L'ETAT ANTIFERROMAGNETIQUE

Des travaux extérieurs ds BALL st al (18}, (16}, (17}
ont montré gue le Dy A1 G a un état ordanné antiferromagnéticue
au-dessous de 2,5 K.Jﬂés mesures de résonance paramagnétigue
syr le niveau fondamental du Dy en impureté dans du Y Al ©
permettent de détermiﬁer By % 8y % D et g, = 18,2 (49 ). Par affet
ZEEMAN on trouve g, = 18,7 {214), La trés haute anisotropie du
tensesur g peut expliquer la température de transition relative-

ment élevée de Dy Al G par rapport aux autres grenats.

On peut interpréter les mesures magnétiques et de chaleur spéci-
figua par un modéle & 6 sous-réseaux, couplés 2 A& 2 antifer-

romagnetiguement.

Mous noug preopesons par une mesure directe sur Dy Al G
du specire & 1,5 K de calecular une va}eur'approchée du champ
interne effectif.

Considérons les deux snus-niveaux 0 at 71 cmhl, _
doublets de Kramers a 4,7 X {(nivaaux 1 et 2 sur la figure 21 1},
2 1,5 % dene 1'stat artiferromarnétioue, 11 existe un effet )
7eeman d0 su champ maznétique interna pffectif, qui dédouble
chaque nive=u en 1' et 1", 2' et 27 séparés par ung distance
Ak et Ak', avac

Ak = Pf’ 93 H,ﬁpp

L'analyse du spectre a 1,5 K (figure 22 ) montre un

-1

dédoublement de la raeie & 71 cm ern deux nilveaux placés & 71

et 7% cm-l. Le centre de gravité de cette raie est donc déplacée

de 2 cmhl ce qui parmet d'édvaluer Ag = 2 c:m"1 soit Ak = 4 cm_l.




K Absorption en (unir. or‘bif.)

k AL DY W .5¢

m —_
[ig]
2 o ‘
— _\/ﬁ
&
S
S k en cm-

o i I I ’ 1
40 45 50 %5 6O 65 70 75 8O 8% 90 95
»100CE+01 CM™ !




= %
o,
aat

On peut en déduire en prenant gz = 18,7 un champ
interne effectif de 4 §00 gauss. Ce résultat est sp accnord
avec les mesures de HELL WFGE (19) mals inférisur 3 la valeur’
trouvée nar CNOKE =t GERHING (20). I1 faut noter que ces darniers

résultats ont été obtenus par des mesures dans le visible.
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CONCLUSIORN

Mous nous sommes rendus maitre d'une technigus récente
de mesures d’'absorption dans l’infra-rouge lointain (10 a
250 cm—l}. Grace & l'expérience acquise au laboratecire, ces mesu-
res peuvent Btre faltes & basse température {1,35 a4 4,2 K - 20 K
77 K}l.

En ce gui concerne le gallate de Dvsprosium, nous aveons
mis ®n &vidence par des mesures directes & basse températurs

) B
que le multiplet du Dy, H15/2

- & un 1%7 sous-niveau ncn dédoublé & 21,5 em Y ;

- ne comporte pas de sous-niveau & 50 cm 1y

- possede bBlen un 2% scus-niveau & 71 em” 1,

En ce qul concerne l'aluminate de Dvsprasium des
mesures directes & 4,2 K et & 77 K précis snt que le multiplet
fondamental du Dv dans ce grenat posséde un 1°T spus-niveau &
71 cm * et un 2% a 118 cmﬂl. Les mesures & 1,5 X dans 1l'état
antiferromagnéticue permettent de déterminer le dédoublement. du

1

niveau fondamental st du niveauw & 71 om et d’en dédulire le

champ interne effectif.

En ce gui concerne le be D? amorrhe, nous avans mis

en dvidence
- une forte densité de défauts chargés ;
- une carrélation spatialse de: ces défauts ;

- un excés d'absorption di & des modes localises
gn bon accord avec les anomalies observées en chaleur spaecificue

et 8n conductibillité thermigue 3

- un sffet important de la température sur l'absorp-

tion a tras basse fréguence.




Ces 2 types de résultais outre qu'ils mattent en
égvigencs la qualité des mesures gue nous pouvens faire actusl-
lament, damantrent 1'intérét pour le futur de la npoursuite das
gtudes portant sur le champ cristallin et surtout de celles

portant sur les substances *mornhaes.
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