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. INTRODUCTION

I.1. FERROELASTIQUES - RAPPELS

Les matériaux qui vont nous intéresser dans ce travail sont ferroélastiques.
Effectuons quelques rappels sur ce théme :
Tout cristal appaﬂ'ient dans des conditions précises de température T, pression
p... & un des sept systémes cristallographiques et un des 32 groupes ponctuels
de symétrie. Lors d'une transition de phase, le groupe ponctuel peut changer.
Dans la plupart des transitions (& p constant), le changement de groupe ponctuel
a la température de transition est lié & la perte d'un (ou de plusieurs) des
élements de symétrie de la phase haute température. Dans certains cas, la
creation de plusieurs états stables énergétiquement équivalents est possible. Le
nombre de ces états dépend du groupe de symétrie initial et du groupe final. Une
consequence est 'existence, dans un tel cristal, de régions qui se distinguent par
des signes opposés d'une grandeur physique (aimantation magnétique,
pelarisation électrique, déformation...), De telles régions, dites domaines, sont
séparées par des parois dont les orientations correspondent aux éléments de
symetrie perdus a la transition, Si I'application d’'un champ extérieur convenable
(induction magnétique, champ électrique, contrainte mécanique...) permet le
passage d'un état stable a un autre, les transitions qui conduisent & l'apparition
de ces etats possibles sont dites ferroiques. 1l en est de méme des cristaux qui
presentent des cycles d'hystérésis comme lois de variation de la grandeur
physigue en fonction du champ extérieur appliqué.
La théorie des transitions de phase ferroiques s'appuie sur la théorie de Landau
(1). Elle se base sur le principe de la variation d'un parameétre d'ordre. Malgré le
fait que ia théorie originale de Landau supposait de petites variations d'un
parameétre, elle decrit souvent assez bien le comportement du paramétre d'ordre,
assez loin de la transition, lorsque sa valeur devient notable. C'est un des grands
interéts du modéle de Landau.
Dans le cas de la ferroélasticité, la grandeur physique qui posséde plusieurs
états stables est la déformation et le champ extérieur appliqué est une contrainte.
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figure 1.1.1

Schéma décrivant dans un cas tres simple d'une part la modification d'une maille
éléementaire de la phase prototype (paraelastique) a la phase ferroélastique, d'autre pan
l'effet d'une contrainte mécanique sur ta déformation globale de I'échantillon.




Aizu (2) a le premier analysé les situations de symétrie qui permettent 'apparition
de la ferroélasticité. Les domaines ferroélastiques sont des regions qui
possédent des déformations spontanées différentes, se déduisant les unes des
autres par exemple par un miroir comme en figure |.1. L'orientation des parois de
domaines est prévisible par des raisonnements de symétrie comme illustré par
Sapriel (3), reprenant un travail antérieur comparable de Fousek et Janovec (4)
sur les ferroélectriques (figure 1.1.2).
Les ferroélastiques sont des milieux optiqguement anisotropes. L'étude de leur
biréfringence est donc souvent riche pour mieux comprendre les phénomenes. I
est également possible dans certains cas d'utiliser la modification des propriétés
optiques d'un domaine par rapport & un autre pour rendre la texture en domaines
observable en lumiére polarisée transmise. Compte-tenu de l'importance de
I'optique cristalline dans la suite de ce travail, un bref rappel sur ce theme est
proposé en annexe 1.
Les matériaux utilisés dans le cadre du présent travail sont rapidement décrits ci-
aprés. Le pentafluoroantimonate d'ammonium (NH4)28bFgs (appelé APFA)
MoSbFs dans lequels M peut étre également Te, Xe ou |. La symétrie typique
des phases prototypes est orthorhombique Cmem. En ce qui concerne I'APFA,
les parametres de maille sont a la température ambiante :

a=6497A ; b=14,162A ; ¢=6772A
pour un nombre d'atomes par maille Z = 4. Sa masse volumique est de
2,69 g/cm3 (5).
Le maille est caractéristique, avec ses ions pentafluoroantimonate (SbFg)
proches d'une pyramide carrée (figures 1,1,2 a et b), Cet ion a une symétrie mm
avec l'atome Sb & une distance de 0,382 A au-dessous du plan des atomes
fluorine de la base. |l existe deux types d'atomes N. L'un N (1) est entouré de
quatre atomes fluorine a des distances de 2,755 A sauf pour l'un distant de
3,011 A, atomes qui forment ensemble une pyramide rectangulaire. Le second
environnement correspond (N{2)) & la présence de deux groupes d'atomes de
fluorine distants de 3,016 A et 3,062 A qui forment un prisme carré légérement
déformé. Une paire d'atomes antimoine est située dans la plus grande des faces
de la maille. L'arrangement des atomes est représenté dans la figure 1,1,2 b et les
distances et angles caractéristiques dans le tableau 1.1.2¢. (5).
Les études de rayons X (5) (6) ont montre I'existence de deux situations pour les
ions NH,*. Les ions du premier type NH4* (1) se situent a une distance de 2,75 A

d'un atome de fluorine suffisamment faible pour qu'existe des liaisons




a)

c)

INTERATOMIC DISTANCES {A) AND ANGLES (pEG) IN (NH,15bF,

Sb-F(1) 1.916 (4) 2.00(9)
Sb-F(2) 2.075(3) 2.04 (9)
F(1)-F(2) : 2.552 (4)
F(2-F'(2) 2.836 (6)
F(2WF"(2) 2.932 {6)
F(1}Sb-F(2) 79.4 (1) 83 (2)e
F(2)-Sb-F*(2) 86.2 (2)
F(2)-Sb-F"'(2) 89.9 (2)
N{I}+F(2) 2.755(3)
N{2)-F(2) 3.016 (5)

* Distances and angles resulting from a least-squares refine-
ment of the Bystrom and Wilhelmi data for KiSbF,.?

figure 1.1.2

Caracteristique cristallographique du cristal I APFA:

4) Vue steréoscopique des composants de la maille.

b} Projecticn de fion de SbF* sous forme d'une pyramide.
C) Les distances et les angles caractéristiques.




hydrogéne. Les ions NH,* (il) sont, eux, & des distances de plus de 3A des

atomes de fluorine, Plusieurs transitions avaient été proposées (7) :

145 K 168 K 253 K 203
Poye ¢—— Poye ¢——— Cp/p «——— Gy +—— C Cny

Plusieurs études de résonance magnétique et de diffraction de neutrons (8) (9)
(10) (11) ont permis de connaitre les réorientations des ions NH,* aux diverses

températures. Au-dessus de 168 K, les deux types d'ions NH,* sont capables de
tourner de 120° autour des liaisons N-H ou autour d'une des bissectrices de H-N-
H. Pour des températures inférieures & 168 K, les ions NH,* () ne tournent
qu'autour d'une liaison N-H déterminée. Ceci suggere que ces ions deviennent
fixés par les liaisons hydrogénes. Les temps de relaxation caractéristiques de
ces rotations suivent en température des lois d'Arrhénius de fagcon différentes
pour les deux types d'ions : 1} suit une loi caractérisée par une énergie
d'activation de 3,09 kcal/mol et NH,* (I} est ainsi "gelé" sous 168 K (1! est
supérieur a 1000 p sec). NH,* (Il) posséde pour sa part une énergie d'activation
qui change brusquement & 168 K (0,32 kcal/mol pour T supérieure & 168 K et
0,79 kcal/mol pour une T inférieure). 1!l dont la valeur se situait entre 9 et 6 psec
entre 168 K et 300 K, devient supérieur a 100 psec sous 168 K. Ces faits militent
pour f'existence d'une transition a 168 K. Cependant les auteurs des travaux de
résonance magnétique nucléaire et de résonance nucléaire guadrupolaire (9)
(12) suggérent une transition continue de type ordre-désordre entre 168 K et 100
K avec pour paramétre d'ordre s défini comme suit :
Tr - Tw

§ = ——— 1

ol 1, et 1, sont les temps passés par un ions NH,* respectivement dans son site

initial et en site désordonné.

Une autre transition avait été suggérée comme étant superionique a 258 K (13)
mais les études de résonance paramagnétique électronique et de déformation
de la densité électronique (14) (15) ne montrent aucune modification
convaincante. L'explication des anomalies observées (diélectriques et
calorifiques) doit plutot étre trouvée dans l'aspect hydroscopique des cristaux qui
peuvent conserver des molécules d'eau incluses dans le cristal. La polarisabilité
de ces moiécules influencerait les mesures a certaines températures. D'ailleurs,
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Exemple de parois dans 'APFA! leurs orientations correspondent aux éléments de symétrie
perdus & ia transition (les plans (100) et (001)). Sont également indiquées les intersections
des ellipsoides des indices dans les divers domaines
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Exemple de parois dans GMO: leurs orientations correspondent aux élements de symetrie
perdus a ia transition (les plans (100) et (010)). Sont egalement indiquées les intersections
des ellipscides des indices dans les divers domaines




les anomalies ne sont plus observées depuis quelques années a la suite d'une
amélioration du processus de croissance cristalline.

La transition & 292 K est Ja plus nette et la mieux étudiee. Elle correspond a un
changement d'une phase haute température orthorhombique & une phase basse
température monoclinique (16) (17). Les ions SbF¢2- et NH,+ ont de nombreux
degrés de liberbé (rotation, vibration) au dessus de 292 K. Le caractére
ferroélastique de la transition est clairement démontré (18).

La structure en domaines a également été observée sous la transition de 292 K.
Elle est conforme aux changements de symétrie et peut, selon la terminologie
d'Aizu, étre décrite comme mmm F 2/m avec deux états possibles. En outre, deux
plans de parois de domaines sont permis, (100) et (001), comme prévu par les
calculs de Sapriel (3) ; ils ont été observés expérimentalement par Czapla et
Dacko (18) avec une lumiére se propageant suivant la direction
cristallographique b. Les domaines schématisés dans la figure apparaissent
sous forme de bandes et aiguilles de 15 & 20 um de large groupées en deux
familles mutuellement orthogonales. L'application de contraintes sur des
échantillons convenablement coupés (deux faces a 45° des plans
orthorhombiques) a permis de réaliser des cycles d'hystéresis avec
déplacements des parois de domaines jusqu'a obtenir un échantillon
monodomaine (18).

Le molybdate de gadolinium Gd2(Mo O4)3 (appelé GMO)

Le GMO est un matériau dont les propriétés ont été largement étudiées
depuis plus de vingt ans (19). Il présente une transition ferroélectrique impropre a
156°C entre une phase tétragonale ferroélectrique impropre & 159°C entre une
phase tétragonale haute température 142d et une phase orthorhombique
ferroélectrique et ferroélastique mm2. En ce qui concerne les orientations de
parois de domaines, deux possibilités existent comme dans le KDP, les plans
tétragonaux (100) et (010). La figure 1.1.4 schematise cette situation qui existe a
la température ambiante. On constate a l'aide des intersections d'ellipses des
indices dans une section {001) que les positions des axes neutres et lents pour
une lumiére se propageant suivant ¢ sont perpendiculaires entre elles d'un
domaine + & un domaine -.




figure 1.11.5

Schema de la projection sur un plan c de {a structure
du cristal de selenate d’'ammonium et d'hydrogene AHSe.




Le Sélénate d'ammonium et d'hydrogéne NHaHSeO4 (appelé AHSe)

L'AHSe présente plusieurs changements de phase d'une phase haute
température superionique et orthorhombique & une phase paraélectrique a
environ 417 K. La phase paraélectrique est ferroélastique et monoclinique, (z =
6, a =19,747 A, b=4611 A ¢ = 7,552 A, v = 102°35") (20).. Une phase
intermédiaire incommensurable existe entre 260 K et 250 K. Sous 250 K le
cristal devient ferroélectrique triclinigue comme démontré par les études
cristallographiques (z=6, a = 19,593 A, b= 4,598A, ¢c=7,507 A,
o = 90,02°, B =89,03° v=102,13°) (21). Une représentation schématique
de la structure en projection dans le plan ab (a I'ambiante) est donnée en figure
l.1.5. Elle montre les longues chaines de liaisons hydrogéne suivant I'axe b qui
est I'axe ferroélectrique. En ce qui concerne les domaines, les observations
dans les diverses phases restent limitées (22) (23) ce qui justifie le choix de ce
cristal dans I'étude a l'aide de la déflexion optique.

I.2. LA DEFLEXION D'UNE ONDE ELECTROMAGNETIQUE DANS UN
FERROELASTIQUE

La propagation d'une onde électromagnetique dans un milieu anisotrope

est un phénomene intéressant et parfois complexe, par exemple lorsque le milieu
est constitué de domaines optiquement biaxes périodiquement répartis.
Nous aborderons au chapitre Il le phénoméne de diffraction par une texture en
- domaines périodigue. Nous nous limitons dans ce paragraphe aux rappels des
résultats obtenus antérieurement en déflexion de la lumiére sur une texture en
domaines ferroélastiques.

La déflexion des ondes élastiques a été étudiée antérieurement a la déflexion
des ondes lumineuses (voir notamment les travaux de Meeks et alii (24) (25)
(26). Toutefois la déflexion d'un pinceau laser présente des intéréts
technologiques évidents pour l'optoélectronique, la modulation électrooptique
(27) (28). Ce phénomeéne a été étudié depuis une vingtaine d’'années et les
résuitats font I'objet d'une publication de revue par Tsukamoto et Futama (29).

La premiere publication explicitant le phénoméne de déflexion d'un pinceau
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figure L.2.i

Description phénomeénologique de la déflexion d'un pinceau laser par
un cristal paraélastique 1.2.1 et ferroélastique dans différentes
situations de 'angle d'incidence. { 1.2.2 et suivantes).
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laser concerne le sel de Rochelle en 1982 (30). Le phénomeéne est ensuite
observé dans divers cristaux ferroélastiques tels que GMO et BiqTizgO12 (appelé
BTO) (31), LiINH4C4H40g (appelé LAT) (32), NaNH4C4H40¢ (appelé
NAT) (33), et autres (34) (35). Le phénomeéne est observé dans des
ferroélastiques et nécessite l'existence d'au moins un type de parocis de
domaines. !l est illustré par les diverses situations de la figure 1,2,i Le pinceau
laser traverse sans deviation le cristal dans la phase paraélastique ou celui-ci est
supposé uniaxe (figure 1,2,1). La transition ferroélastique se traduit par une
transformation en cristal biaxe et par I'apparition de domaines dont les pians de
parcis sont supposes perpendiculaires au plan de la feuille. Le pinceau laser
incident est divisé par la plaquette ferroélastique en trois, quatre ou six rayons
suivant les conditions expérimentales (figures 1,2,2; 1,2,3; et 1,2,4
respectivement) :

- Lorsque l'angle d'incidence o est nul, on observe deux rayons A et A’ situés de
fagon symétrique par rapport au rayon directement transmis D. Leur angle avec
la normaie a la surface de I'échantillon est o (figure 1,2,2),

- sil'angle d'incidence o; est non nul mais inférieur a o= o, apparalt un rayon
R, symetrique de D par rapport a la normale de I'échantillon (figure 1,2,3)

- si o; devient égal ou supérieur a a,,;; deux rayons nouveaux B et B'

apparaissent faisant des angles B et B' par rapport a la normale avec |B| = |B| :
et ’[3 | toujours inférieur & ta mesure des angles o, o' des rayons A et A' (figure
,2,4).

Les rayons A, A', B, B" sont polarisés linéairement alors que D et R ne sont pas
polarisés pour un rayon incident non polarise. En général, le rayon D conserve la
grande majorité de 'énergie du rayon incident alors que les autres rayons ont
parfois des intensités 100 fois inférieures (34). Cette intensité dépend fortement
de l'angle d'incidence. Par exemple les rayons A’ B', R, diminuent d'ordinaire
rapidement d'intensité quand on augmente o;. On rencontre cependant des
exceptions comme nous le montrerons dans ie GMO. Les auteurs précédents ont
observé des variations de lintensité des rayons défiéchis comme illustré en
figure 1,2,5 pour KH;(Se03), (30) (35). Il est suggéré que ces variations soient
dues au changement de la texture en domaines. Des variations des angles de
déflexion o et B furent également observées dans certains cristaux comme
ilustré en figure 1,2,6 (32), (35). Ces variations sont spécifiques du cristal étudié.
Par contre, la variation des angles de déflexion o et f en fonction de l'angle
d'incidence (figure 1,2,7) présente des similitudes d'un cristal a l'autre et un
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L'intensité du pinceau deflechi A a eté étudiée dans le cas de KH3(SeQs),
(35) et du sel de Rochelle (30) comme représenté dans les figures a et b
respectivement. La liaison avec la polarisation a été montré pour le sei de
Rochelle. Les grandes fluctuations observées dans KH;(SeOa), sont
attribuées aux domaines.
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Variations des angles de déflexion ont été observees en fonction de la
température. a) dans KHi(SeQs); pour 'angle critique aa, ag, a¢, (35)
b) dans LAT pour a,, (13).
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modéle utilisant la construction d'Huygens rend compte du phénoméne (31) (ce
modeie de calcu! est résumeé en annexe 2).

Cependant si les résultats expérimentaux et le modéle sont en bon accord dans
RbHSeO, sur un intervalle conséquent de I'angle o; (36), les mesures et les

prédictions de croisement des rayons o et p dans GMO et BTO (31) restent a
confirmer (voir figure 1,2,7).

Les polarisations de rayons défléchis ont été analysées pour RbHSeO, (34)
comme montré figure 1,2,8 et cette analyse reste qualitativement valable pour
tous les cristaux étudiés. |l en est de méme pour le schéma de principe de la
figure 1,2,9 qui représente l'entrée d'un rayon dans I'échantillon, sa séparation en
deux rayons extraordinaires, qui seront eux-mémes sépares lors de la réflexion
et de la transmission par une paroi de domaine.

Le phénoméne de déflexion est donc maintenant connu, suffisamment pour que
des auteurs étudient la liaison entre la biréfringence et la déflexion et cherchent a
utiliser la déflexion dans des cristaux également ferroélectriques pour la
modulation électrooptique (37) (38) et que d'autres [utilisent lors de
changements de phase (39) (40). Cependant, bon nombre de résultats sont
obtenus de fagon parcellaire par exemple sur un intervalle limité de variation de
'angle d'incidence ;. En outre, une meilleure adéquation entre résultats

calculés et résultats expérimentaux peut étre recherchée.
.3. PRESENTATION GENERALE

Dans ie contexte précédemment décrit, I'objectif de ce travail a été le
suivant :
- mieux comprendre le phénoméne de déflexion,
- effectuer des mesures précises des angles de déflexion, des polarisations et
des intensités sur une gamme la plus large possible des paramétres de variation
et notamment de l'angle d'incidence,
- modéliser la déflexion de la fagon la plus claire et utilisable possible.
Nous nous sommes donc attachés a utiliser le phénomene de déflexion comme
un outil de compréhension des propriétes physiques lors de transitions
ferroélastiques et de modifications des textures en domaines.

Compte-tenu de ces objectifs, le plan suivant a éte retenu :
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figure 1.2.7

Variations des angles de déflexion des rayons A et B en fonction de 'angle
d'incidence o; du pinceau laser sur I'echantillon dans diverses situations:

a) RbHSeO,4 (34), b) GMO (31), ¢) BigTigO1p (31).
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Diagramme schématique des rayons produits lors de l'entrée dans |'échantilion

et de la réfraction et réflexion sur une paroi (29)
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- l'analyse de la déflexion en fonction de l'angle d'incidence est effectu¢e en
détail, tant en ce qui concerne les angles de déflexion « et B que la polarisation

des rayons A et B {chapitre 11},

- Fintensité des rayons nécessite une analyse comparative des phénomenes de
diffraction et de déflexion par les domaines. Les paramétres physiques agissant
(propriétés optiques, nombre de domaines) sont abordés (chapitre 111},

- comment utiliser la déflexion pour mieux connaitre les ferroélastiques : les
changements de symétrie lors des transitions, la biréfringence ... etc ? (chapitre
V),

- un cristal particulier a été étudié (I'APFA) par analyse simultanée des resultats
de déflexion et des autres mesures physiques (constantes diélectriques,

propriétés optiques et observation des domaines (chapitre V),

- la conclusion propose des pistes de recherche & poursuivre.
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DEFLEXION PAR UN FERROELASTIQUE

Dans ce chapitre est étudiée la déflexion d'un pinceau laser par un matériau
ferroélastique contenant des domaines, Dans une premiere partie, nous
analyserons les réfractions et réflexions successives des plans d'onde sur les
limites de I'échantillon et sur les parois. Les résultats expérimentaux obtenus
dans I'APFA et le GMO sont présentés dans une seconde partie. Enfin, ces
résultats sont discutés et des modéles simplifiés de calculs sont proposés,
permettant des descriptions ou exploitations rapides des phénomenes.

(.1 DEFLEXION PAR LES DOMAINES FERROELASTIQUES

Une onde plane issue d'un milieu isotrope entre dans un cristal, traverse (ou est
réfléchie sur) des parois puis sort du cristal et se propage a nouveau dans un
milieu isotrope. Les vecteurs d'onde et les rayons sont paralieles, dans les
milieux d'entrée et de sortie, Nous nous intéresserons uniquement a ['orientation
des ondes de sortie par rapport a celle des ondes incidentes. ll est clair qu'il doit
&tre tenu compte de décalages latéraux des rayons pour analyser les résultats
expérimentaux.

11.1.1. PROPAGATION DES ONDES ET SYSTEME D'AXES

L'éguation de propagation des ondes é&lectromagnétiques présentée dans
'annexe 1 (équation (3) de cette annexe) ne dépend évidemment pas du
systéeme d'axes choisi. Dans les études de détlexion considérées ici, le plan
d'incidence est perpendiculaire au plan des parois de domaine (une seule
direction est considérée). Ce plan ne correspond pas d'ordinaire aux plans
principaux. |l est donc nécessaire d'operer un changement d'axes pour expliciter
de fagon convenable 'équation de k/o correspondant a l'équation (5) de
fannexe 1. Choisissons des axes qui correspondent a la situation de 'APFA ol
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la paroi de domaine contient l'axe b. Toute autre situation peut étre deduite en
modifiant les appellations des axes (x=>y, y—= z... efc).

Comme défini sur la figure 11,1,1, le plan de paroi (x'y') fait un angle ¢ avec le plan
principal xy. De méme, le plan d'incidence (z'y') fait un angle ¢ avec le planr
principal (z, y). Il est intéressant de choisir le systéeme d'axes x'y’z' ol nous
pourrons imposer k. = 0. Le tenseur de susceptibilité s'écrit :

cos¢ 0 - sind %1 0 O cos¢ O sing

[x'] = [a]Ix] [a] = |0 1 0 0 2 O 0 1 0
sing 0 cosd| |0 0 Xa3|i-sino 0O coso

X'11 = % 116082 ¢ + xaz sin® ¢

X110 X4 . _ sin2¢ (11 - %22)
x'13 X'33

X'z = %118iN%0 + ¥33 cOSZ0

utilisant 'équation (2) de I'annexe 1, nous pouvons écrire :

i 2 2

Q)] . 2 2 W . E.
-— | (1 k& kS 0 — X
[ch(ﬂ“Xﬁ) y' "Rz (Coj X13

© 2
2 2 |

03 ‘ © . E,

— ' k,' k' —_ 1 : - K2, z
[Co] 13 y Kz [Co) (1+ x3s - k)

(2)

Le déterminant annulé nous permet d'obtenir une éguation de puissance quatre
que l'on écrit avec k et 6 comme variables

avec k2 = kga + k2 et k' = k'y . g6
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I'ellipse est fintersection de rindicatrice avec la surface du cristal

plan d'incidence

figure 11.1.1

Positionnement mutuel entre les indicatrices, les plans: d'incidence et
de la paroi, les axes principaux et le vecteur k d'une onde lumineuse.
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Les vecteurs d'onde k en fonction de l'angle de propagation 8 dans les
plans principaux. (®correspondent a la direction de la polarisation dans
le cas particulier ou les intersections des surfaces d'indices sont les cercles.
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4 2
(%j cg (n% cos? 8 + (1 + x's3) sinze) + [gj c? [(1‘13)2 sin® 8 - n3 (1 + %'33)
+ (1 + %'14) ((1 + %'s3) sin%e + n3 oosze)] + (1+%19) (1 + x'z3)

2 (0 N2
-n3 (x'13)” = 0
les solutions de cette équation biquadratique s'écrivent :

2

{1\2 r‘% {1+%33) +sin” 8 2 cos2e

(1 + 21 1) (1 + x'33) - X-‘zs} + (1 + x"l‘!) n2 [olely

(ng cos? @ + (1+x'33) sin2 e]

mjl‘], 2 ) 263

1 2 <2 . 2

) {[55”29 (01 - 1 11) 0+ x38)] - (5 211 B eoso - B+ 53]

+

20% :\ng cos2 6 + (1+x'33) sin? 0

P /2
-4 .\ng cos2 @ + it + y'a3) sinEGJ {(1 +x91) (1 + x'33)n§ - ng x'123J} (3)

sans oublier les relations (1) qui relient les x'; aux y; et celles reliant y;; et n,

(annexe 1}.
On constate que ['on obtient des formes analytiques de (5} en fonction de ny,
©

No, Ng, ¢ et 6.
Il 'est ainsi possible pour un matériau déterminé (ny, ny, ng, ¢) et pour un plan

donde déterminé (B) de calculer -}i Les figures 11,1,2 et 11,1,3 illustrent des
)

résultats concernant I'APFA. Les valeurs retenues sont ny = 1,52686,
ng = 1,4703, ng=1,5178 et ¢ de 3 a 16 degrés d'arc. Les directions x, vy, z
correpondent aux axes a, b, ¢ respectivement. La figure 11,1.2 donne la variation

de K en fonction de lincidence (0) pour des ondes se propageant dans les
o

plans principaux. On observe dans chaque plan le mode de ‘5 constant et le
©®

deuxiéme mode dont la valeur LS varie. Le plan xoy contient I'axe optique,
@

L'angle ¢ restant petit, les deux situations de parois de domaines qui

correspondent aux plans d'incidence V, et V, de la figure 11,1,3 sont assez

proches de celles des plans principaux, Des petits vecteurs orthogonaux aux
courbes et aux vecteurs k representent le champ électrique dont 'orientation
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figure 1.1.3

Surface d'indices et le vecteur k' d'une onde se propageant dans le plan
dincidence YV;. n; représentent les indices lumineux principaux et

nviU) sont les indices "intermeédiaires” qui résultent de l'intersection
du plan d'incidence avec la surface des indices.
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peut &tre déduite de (2) dans le seul cas ot E et D sont colinéaires : celui du
mode dans un plan principal pour lequel l'indice ne varie pas avec 9 (les courbes
de la figure 11.1.2 sont des cercles). Pour l'orientation de E et D concernant
'autre mode, il est possible d'utiliser a nouveau (2) sans oublier les rappels de
lannexe 1 (si Dyet D, des modes 1 et 2 sont perpendiculaires entre eux, ce qui
n'est en général pas le cas pour E1 et Ez).

11.1.2, DEFLEXION SUR UNE PARO!I DE DOMAINE

Pour I'onde électromagnétique, le domaine B est déduit du domaine A par une

symetrie par rapport au plan de paroi : le plan x'oy' dans le cas de la figure I1.1.1.
Cela revient a changer z' en -z' ce qui modifie le signe de x'y5 dans notre

présentation adaptée a I'APFA. Comme dans l'eéquation (3) x'y5 apparait toujours

au carré, les solutions de ne sont pas modifiées et nous pouvons utiliser les

constructions classiques de la figure 11.1.4 ou les traces des surfaces donnant

o
en fonction de 0 se deduisent pour A et B par symétrie. En utilisant la méthode
graphique développée dans l'ouvrage de A. Yariv et P. Yeh (optical waves in
crystals - Interedition publication) qui repose sur fa condition suivante dans le
plan du dioptre

il est possible pour une direction incidente deéfinie par 6 et a laquelle

k|
conrrespond des vecteurs —- (j = 1 et 2 pour les modes), de déduire les modules
®

;}(J’) R(J’)
et directions des vecteurs — et - des ondes transmises et réfléchies. On
) )

observe ainsi sur la figure 1,1.4. les diverses situations typiques de la déflexion
par des parois ;

a. dans le cas ol 6 =0, c'est & dire avec un pinceau incident paralléle aux parois
donc perpendiculaire a I'échantillon, seulement deux orientations d'ondes sont
observées outre les ondes transmises sans déviation (D) ; {'une transmise et
lautre réfléchie (qui correspondent & A et A'). Dans 'exemple représenté qui
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figure [1.1.4

Constructions de vecteurs k correspondants aux modes possibles de la
propagation, pour la traverse da la lumiére par une paroi de domaine sous
angles d'incidence 0 differents
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correspond & I'APFA, I'angle critique 6, est donné par sin 8, = — . £

[orsque 6 augmente, le rayon R apparait.

b. Dans le cas ol 8 = 6., de nouveaux rayons transmis et réfléchis apparaissent,

cr
qui correspondent a B et B'. Leurs plans d'onde sont paralléles aux plans d'onde

incidents.

¢c. Dans le cas ol 6 > 0 on observe six orientations de plans d'onde (trois

cr
ondes transmises et trois ondes réfléchies).

Il doit &tre rappelé que ces orientations des k déterminent les orientations des
plans d'ondes qui sont d'ordinaire différentes de celles des rayons (de la

propagation de I'énergie).
11.1.3. DEFLEXION PAR UN CRISTAL FERROELASTIQUE

Les constructions identiques & celles de la figure il,1.4 pour la paroi de domaine,
peuvent étre réalisées lors de l'entrée et de |la sortie des ondes sur les bords de
I'echantillon (régions 1 et 2 de la figure li, 1.2). On peut ainsi dans chaque
traversée (ou réflexion) d'un dioptre, déduire les caractéristiques k de sortie en
fonction de celles d'entrée (figure 11,1,5) :

2 sing; = kiz' (0') = kiﬁ)

(61) sin 65 = ki(1) cos 64
Co

= k'? (07) sin 6y = k' cos 8,

1) . O 2 e
ki( ) sinBy = ki( o= k% sin (612)
ki(z) sing; = ki@y' = k) sin (841} ...

| t

et toutes les possibilités representées figure 11,1.4.




28

o ouf oua
vide @ /
Dl

| o
I
|
I/,
| [t
I

ky

kg
domaine A domaine B

paroi de domaine

A

vide

figure I1.1.5

Schéma des constructions des vecteurs de 'onde se propageant dans
un ferroélastique.
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d'ol en utilisant (3), puis (2), puis (1), il est possible de calculer
o (o) et Bloy)

c'est a dire l'orientation des plans d'onde correspondant aux rayons A(A') et B(B')
en fonction de I'angle d'incidence sur I'echantillon a;,.

Nous avons utilisé les dennées connues et nous avons calculé ces variations
pour les domaines des matériaux suivants : APFA ((NH,), SbFg, GMO
(Gdy{Mo0O,);) et AHSe (NH,SeO,).

Les figures (II,1,6a,b; 11,1,7; 11,1,8a,b,c) présentent les résultats des calculs en
utilisant les équations (3), (4), (5) et (8) pour les différents cristaux.

On remargue qu'en général ces solutions ont des formes comparables a celles
obtenues par nos prédécesseurs (voir par ex. (29)). On obtient quatre solutions
indépendantes, symétriques deux a deux par rapport a la direction du rayon D et
R (op = o, et ag = -0;), certains écarts par rapport a cette symetrie seront
discutés plus tard). Deux solutions apparaissent pour une incidence (¢ ;) et
correspondent aux rayons B et B’, deux autres disparaissent pour l'angle
caracteristique 0,{0, msx ) €1 COrrespondent aux rayons A et A’.

Pour chaque cristal les valeurs caracteristiques ainsi que les courbures des lois
de variation sont différentes.

1.2 RESULTATS EXPERIMENTAUX ET INTERPRETATION.

Les figures 1.2.1, 11.2.3 et 11.2.4 montrent les variations des angles de
déflexion o et B en fonction de I'angle d'incidence o, pour GMO et les deux types
de parois APFA1 et APFA2 respectivement. Pour compléter les informations sur
les rayons défléchis leurs polarisations ont été simultanément mesurées (figures
th2.2 et 11.2.5).

Pour GMO la région la plus intéressante se situe pour les valeurs de «;
comprises entre 0° et 20° environ: les rayons A et B s'approchent, toutefois sans
se croiser comme l'avait prévu Tsukamoto (29) (figure 11,2,1b). Il faut souligner la
précision des mesures compte tenu des difficultés expérimentales (les petits
angles et la présence des phénomeénes de diffraction). Pour ces valeurs de o,
nous avons également observé une variation imponrtante des orientations de la
polarisation (figure 11.2.2) avec la différence AP = P, - Pg constante. Ces
résultats sont clairement expliqués quand on considere la surface d'indices et les
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figure {1.1.6

Resultats du calcul des angles de déflexion a et B en fonction
de I'angle d'incidence a; dans APFA (a- APFA 1, b - APFA 2).
ny=14703, n,= 15178, n, = 1,5266, ¢p = 3°.
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figure 11.1,7

Reésultats du calcul des angles de déflexion o et p
en fonction de 'angle d'incidence o; dans GMO.
ny = 1,8500, n, = 1,8504, n, = 1,9000, . = 45°.
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Les résultats du calcul des angles de déflexion a et p en fonction de
I'angle d'incidence o, dans ies trois cas de 'AHSe (plaguettes a, b et ¢}
0y =1,5315 n, = 1,5452, n, = 1,5873, ¢, ~ 10°.
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Les valeurs experimentales des angles de déflexion
a et B en fonction de 'angle d'incidence a; dans GMO.
Les points noirs correspondent a a et les blancs a .
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R

Polarisation des rayons défléchis dans GMO en fonction de I'angle d'incidence.
Les points noirs correspondent au rayon B, les blancs au rayon A, les croix
correspondent aux diférences entre les angles caractérisant les polarisations
(ravons A et B)
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Lgs yaieurs experimentales des angles de déflexion a et p en fonction de I'angle
d'incidence a; dans APFA1. Les points noirs correspondent a « et les blancs a B.
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Les valeurs experimentales des angles de déflexion a et B en fonction de F'angle
dincidence a; dans APFA2. Les points noirs correspondent 3 a et fes blancs 4 p.
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Polarisation des rayons déflechis dans APFA2 en fonction de 'angle d'incidence ;.
Les points noirs correspondent au rayon B, les blancs au rayon A, pa - polarisation
du rayon A, pg - polarisation du rayon B.
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directions de la polarisation (figure Il,2,6a). Dans cette figure, aussi que dans la
figure 11,2,7 la notation des axes est changée, par rapport a celle de la figure li, 1,
3, par une simple permutation: x~> y, y—=> z, 2z~ x. Tout cela pour simplifier
la notation des indices : n1=nx < n2=ny < n3=nz. A cause de la petite valeur de
la biréfringence ny - ny par rapport a n, - nyet n, - n, , 'axe optique se trouve a

proximité de l'axe Z | 8, 5 = arctan—=.| —— =~ 5,2° |, La région proche de
Ny { nz—ny

I'axe optique se caractérise par de grandes variations d'orientation de la

polarisation. Il est évident que non loin de Yaxe Z (pour les petites valeurs de 8)

on observe un tel changement. La situation est identique pour les deux

orientations de parois en raison de la symetrie (¢ = 45°)

Dans le cas de I'APFA une autre situation existe. Le deux familles des
parois ne sont pas équivalentes. La premiere (APFA 1) est presque parallele au
plan XZ lorsque la deuxieéme (APFA 2) est presque paralléle au plan XY (figures
11.2.7 et I1.2.6a respectivement). En APFA1 les rayons défléchis ne se rapprochent
pas de facon significative (figure i.2.3). En plus, nous n’avons observé aucun
changement notable de la polarisation ce qui s’explique bien sur la figure 11,2,7.
La deuxieme famille de parois correspond a un autre comportement. On observe
un brutal saut des polarisations (90°) des deux rayons mais cette fois-ci avec une
inversion des orientations (figure 11.2.5), accompagnée par un rapprochement
des rayons (figure i1,2,4). Pour les valeurs de ¢, enire 30° et 40° environ, A et B
sont difficiles a separer & cause de la proximité du rayon D (l'intensité I >> 1, Ig).
Ce phénomene est comparable a celui observé dans le GMO mais d'origine
différente. Pour GMO, c'est la proximité de 'axe optique, presque paraligle a
Faxe Z, qui en est la cause, alors que dans APFA l'origine est la proximité du plan
d'incidence avec le plan principal contenant |'axe optique,

1.3 MODELISATION SIMPLIFIEE ET UTILISATION DES
RESULTATS.

I1.3.1 Un modele simplifié

Un modele théorique présenté en il.1 permet d'obtenir analytiquement les
variations a(aj) et B(ai). Toutefois le calcul est long et peu pratique pour les
applications. Il semble donc utile de trouver une solution simplifiée . Les schémas
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de surfaces des indices dans les figures 1,2,6 et 11,2,7 illustrent et permettent de
comprendre |'approximation faite dans le modéle simplifié. Elle repose sur l'idée
que les termes du 4-eme ordre sont négligeables et que les intersections du plan
d'incidence et des surfaces des indices sont considerées comme des ellipses
{figure 11,3,1).

Nous développons succesivement les cas de 'APFA, du GMO et de
'AHSe en annexe. Dans chague situation on considere comment le vecteur
d'onde est modifié lors de l'entrée, par réfraction ou réfiexion sur une paroi de
domaine et lors de la sortie du cristal.

Ainsi, on démontre que connaissant les indices principaux ny, ny, n;, l'indice
"intermédiaire"n, et I'angle ¢, on peut déterminer les angles de déflexion o et 3
en fonction de 'angle d'incidence.

11.3.2 Les trois pas dans le cristal d'une onde défléchie (figures I11,3,2a
et b)

- Double réfraction sur la surface d'incidence.

Une onde incidente se divise suivant deux modes (rayons) dits
extraordinaires - my et m,. La conservation des composantes tangentieiles des
vecteurs k permet de construire les vecteurs réfractés avec les angles de
réfraction 6, et 8, et des polarisations mutuellement perpendiculaires.

- Réfraction et réflexion sur une paroi de domaine.

Sur la paroi chague mode incident peut conduire a quatre modes transmis
ou réfléchi parce gque dans chacun des domaines deux ondes, polarisées
perpendiculairement, peuvent se propager. Considérons d’abord ie mode m;
(figure 11,3,2a), Comme le montre la figure il se transforme et crée les modes my
m; , Mma et ms. A cause de la conservation de la partie tangente du mode m;
incident et de la forme identique de la représentation dans les domaines voisins,
le mode my traverse aussi le deuxieme domaine avec 'angle 8, . Pour la méme
raison le mode my se réfléchit sous I'angle -0,. my et ms sont réfractés et réfléchis
sous les angles 8, et -85 respectivement. Ensuite chacune des ondes subira la
réfraction sur la surface de sortie.

- Réfraction sur la surface de la sortie.
Cn conséquence les modes my et my contribuent au rayon D (direct) et R
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figure 11.2.6

Les intersections de la surface des indices avec les plans
d'incidence dans les cas: a) du GMO-¢ et b) du APFA2-b. Les fleches
representent les directions des vibrations lumineuses. Les régions
grisees correspondent aux variations importantes da la polarisation.
8, , estl'angle entre I'axe optique et laxe X.
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figure 11.2.7

Les intersections de la surface des indices avec les plans
d'incidence dans les cas de APFA1-b. Les fleches représentent
les directions des vibrations lumineuses. Puisque le plan
dincidence est proche du plan XY, on n'cbserve pratiquement pas
de variation de la polarisation {mesurée dans le plan
arthogonal au rayon) en fonction de 'angle d'incidence.
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Ny Nz
>V

a) GMO: Ny=Ny est negligeable par rapport & n,-n,, donc les deformations

des courbes egalement et on peut prendre comme approximation des
courbes les deux ellipses représentées.

i

z

Ny

n

X nV

» V=Y

b} APFA1-b: Le plan XV est proche du plan XY donc les courbes peuvent
etre considérées comme les ellipses avec une bonne précision.

» V=7

¢) APFA2-b: Le plan XV est proche du plan XZ donc on peut confondre les
courbes avec deux ellipses qui se croisent.

figure 11.3.1
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(réfléchi) avec les angles de la déflexion o et -¢; respectivement. D'autre part ms
et m; correspondent aux rayons A et A’ défléchis sous les angles a et -
respectivement.

Par simple analogie on peut décrire le comportement du mode m; (figure 11,3,2b).
Sur le paroi de domaine il crée lui aussi quatre modes - deux réfractés et deux
réfléchis; appelons les my , mg' , my et m4'. Comme le mode incident m, se
propage avec 'angle 8, par rapport & la normale a la surface du cristal, le mode
m, est réfléchi sous Pangle -6, évidement, Par contre m, et m, se réfractent et se
réfléchissent sous les angles 8, et -0, et finalement ils correspondent aux rayons
B et B’ respectivement. |l est facile de montrer que my et m, contribuent aux
rayons D et R respectivement. Parce que le processus de réfraction a la sortie est
inversé par rapport a celui qui se produit a la surface d’incidence il semble
évident que les modes my et my non deviés par la paroi se retrouvent dans le
rayon D. De méme pour mz' et m{ qui se retrouvent dans R. Comme les
polarisations de mz' et m; ainsi que celles de m, et my sont mutuellement
perpendiculaires, R et D ne sont pas polarisés.

11.3.3 Dépendences angulaires - l'angle de la déflexion en fonction
de [Il'angle d’incidence .

Nous allons dans ce paragraphe donner les calculs permettant d'obtenir
les relations o{a,) et B(c,) dans l'approximation d'intersections dans le plan

d’incidence considerées comme deux ellipses (figure 1,3,1). Nous traitons
successivement de 'APFA et du GMO.

- APFAT
introduisons les équations des ellipses:

rx_2+v_2:1
|
X2 vy?

Puis examinons l'expression de l'indice intermédiaire n,. Dans ce cas c'est
I'ellipse extérieure qui nous intéresse (figure 11,2,7). En utilisant son équation et
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Plan XV - APFAT-m1

<4— paroi de domaine

Ny

n T—surfac:e du cristal

figure 11.3.2a

Constructions des vecteurs k issus du mode my d'une onde lumineuse

dans APFA1. D,A A" R correspondent aux orientations des rayons de
sortie. D, B sont les rayons direct et réflechi respectivement.
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les autres parametres géométriques on obtient I'expression suivante

1+tan® ¢

2 12402
ny +Nnz tan” ¢

(1)

Nous pouvons maintenant accéder aux diverses orientations de vecteurs
d'ondes qui traversent ce cristal. Pour le mode m,, sur la surface du cristal, on
peut écrire :

n% . sin? ok

ns

sin® B =

n, et ng étant definis sur la figure i1,3,2a. Ensuite, sur la paroi d’'un domaine :

nﬁ .cos? 04 = n% .cos? 05

ny etant defini sur la figure 11,3,2a. Cela nous permet d'écrire :

1 .
cos? 04 = -2—(n§ mng sin® oq)
N4
et comme simultanément :
2 ainl
, ng - sin
sin 04 = —0—2—B
N4
On trouve
sin® o, = n% —n3 +sin o (2)

Pour obtenir o il faut exprimer n, et ny. On dispose de quatre expressions de
base :
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X? N Ve _,
2 ng
X2 +V? =n3
<4
X2 = ng .cos? 85
2
sin® o
cosZ 0, =1- '
\ nz
Leur résolution permet d'écrire .
‘ n?-
n%:n§+ ‘I———g— —sinzai (3)
nz
De méme, on a
X2 . vz 1
St =
Nz Ny
) X2 +V? = n%
X2 =n% -cos® 6,
1 .
cos? 04 = —2( E—n%-smz o:i)
N4

L

qui complétées, par la précédente, donnent I'équation

2 .2 2 .2 2

ng . n ng-ny n ,
nﬁznfﬁn%-— 2y+ 5 ;—% .sin? oy (4)
nZ nx'nz nx

ou on admet ng=1.
En mettant les équations (1), (3) et (4) dans I'équation (2) on peut finalement

obtenir o

2 2
: tan® ¢ +1 ng .
O APFA1 = T arcsin ¢ n2 —n2 + 2~ .sin® o (5)
n2/ 2) tan2 ¢+ 1 Y2
z/Ny |-tan® ¢+ x




45

Cette expression posséde deux solutions réelles qui correspondent aux deux
rayons secondaires - A et A’. En particulier, pour o, = 0° on trouve
Oapras(0°) = 9,4° (N, = 1,4703, n, = 1,5178, n; = 1,5266, ¢ = 3°)

On procéde de la méme fagon pour obtenir B en fonction de I'angle d’incidence
(voir figure 11,3,2b). Ainsi on trouve

2 +sin? o

sin® B = ng —né

Parce que
2 .2 2 .2 2
n2 =n2 402 Nz-Nx | Nz Nx Nz
2 2 .2 2
ny nv 'ny nv
et

Et on atteint finalement

2 /.2 2
Bapra; = * arcsin X (nz/ny)étan o sin? o +n3 —n% - (6)
Ny tan© o +1
Cette équation posséde deux solutions réelles pour l'angle d'incidence «; plus
grand que la valeur particuliére o ;= Caprat(0°) = 9,4°,
Les rayons défléchis avec les angles B, —P sont les rayons B et B’
respectivermnent.

L'intéret des équations (5) et (6) est leur simplicité, qui permet de trouver
facitement les angles de déflexion et, comme demontré plus loin de déterminer
certaines proprietés des cristaux.

Toutefois il faut se rendre compte de limites de leur applicabilité aux cas
similaires a ceux déja discutés.

La figure 11,3,3 présente les angles o, et B, en fonction de l'angle
d'incidence o, On constate un trés bon accord entre les prédictions du caleul et
les résultats experimentaux.
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plan XV - APFA1-m2

-4—— paroi de domaine

surface du cristal

figure 11.3.2b

Constructions des vecteurs k issus du mode Mo d'une onde lumineuse

dans APFA1, D A A'R correspondent aux orientations des rayons de
sortie. D, B sont les rayons direct et réflechi respectivement.
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Variation des angles de déflexion o et B en fonction de l'angle d'incidence oy

dans le cas d'APFA 1. Les écarts entre les calculs généraux (justes) et les
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HAan mmimte) mmed Amc e md e alli o L Il mm wlmildmdm mmrmd m) emm b mtnm lmm i m




48

- APFAZ2

On procede de ia méme fagon pour le deuxiéme type de domaines
(APFAZ2). Il existe cependant une différence intéressante car I'approximation
s'effectue dans un plan proche du plan principal qui contient l'axe optique. En
consequence, on peut attendre des effets remarquables.

Appliquons le modele simplifié a ce cas. Les constructions sont présentées
par les figures 11,3,4a et 11,3,4b . Les équations des ellipses sont données par:

VX2+YE—1
2 2
) (7)
X2+f~1
(nf ng
ou
[ 2
14 ctg©d
Ny = NNy [—5—s——
oy n§+n§ctg2¢
Ensuite on trouve vite que
2/.2 2
. n, [n5/ng+ct ,
UaPFA2 = tarcsin—% Z/ y2 J ¢sm2ai+n§—n§- (8)
Nz ctg™¢o +1

2 2

. ctg o +1 2 2 Nz . »

Bapras = Tarcsin 2/ 5 5| Ny =Nz +—-sin® g
nz/ny +ctg=e ny

La presentation graphigue de ces solutions (figure 11,3,5) démontre une
ambiguité. Les rayons A et B se croisent & 36° environ. Cela ressort de
I'équation suivante:

2220 25 22

) NyNyNzn nsn nyn
oj{o=B)=ztarcsin [ 2| n2—n2+ LY _ VX | _ 4 35860

I i4_ 44| ™ hvt—3 2
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plan XV: APFAZ-m2

- 92\ 64 04 0,

-«4— paroi de domaine

\'

T7surface du cristal

figyure 11.3.4a

Constructions des vecteurs k issus du mode mo d'une onde lumineuse

dans APFA 2. D,B,B',R correspondent aux rayons du sortie. D, B sont les
rayons direct et réfiechi respectivement.
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plan XV APFA 2 - m1

e

-«4—— paroi de domaine

\

I
surface du cristal

figure 11.3.4b

Constructions des vecteurs k issus du mode my d'une onde lumineuse

dans APFA 2. D,B,B',R correspondent aux rayons du sortie. D, B sont les
rayons direct et réflechi respectivement.
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Varnation des angles de deflexion a et B en fonction de I'angle d'incidence a; dans le cas
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Ce croisement hypothétique est le résultat de 'approximation de l'intersection
par deux ellipses qui se croisent, alors qu'en réalité les deux modes restent
indépendants (néanmoins trés proches) et on ne devra pas observer un tel
croisement. Ce fait indique les limites de ce modele simplifié, toutefois les angles
sont bien décrits dans une vaste gamme de l'angle d'incidence.

- GMO

Rappelons gue dans le cas du GMO on est loin des plans principaux mais
on peut quand méme approximer les intersections par deux ellipses a cause de
la petite birefringence pour une lumiére se propageant suivant z
On trouve donc (figure I1,2,6a) les éguations des ellipses suivantes :

’ﬁ_kf.:*]
) n§ n%
...Z_2+V_2:1
ng g

Ensuite on obtient la valeur de l'indice intermédiaire n,:

‘E+tan2q>
n, =nNyn 10
. y\/n§+n§tan2¢ (10)

Les figures 11.3.6 illustrent les constructions. Apres un calcul identique a celui de
FAPFA on obtient B:

2 n2
Bemo = farcsin_l— ta: ¢+21 nZ —n§ +—§'sin2 of (11)
(nx/ny)tara o+1 ns

Et on trouve également o

n, (nﬁ/ng)-tanzcb-ﬂ
Uomo = Larcsin—=

2 2_ .2
-8in“ o +ny —ny - (12)
Ny tan? ¢ +1 Y

lci oamo(0°) = 2,2° {n, = 1,8500, ny = 1,8504, n, = 1,9000, ¢ = 45°).La figure 11.3.7
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plan ZV: GMO - m2

-«4— paroi de domaine

T—surface du cristal

figure 11.3.6a

Constructions des vecteurs k issues du mode my d'une onde lumineuse

dans GMO. D,B,B',R sont les rayons de sortie. D, B sont les rayons direct
et réflechi respectivement.
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Plan ZV: GMO - m1

A!
o
-4— paroi de domaine
My
|n1
6, |
_\\81 |
‘ \
nz nv j nV nZ
I o | .
n, surface du cristal

figure 1il.3.6b

Constructions des vecteurs k issues du mode (my) d'une onde lumineuse

dans GMO, D,A AR sont les rayons secondaires. D, B sont les rayons
direct et réflechi respectivement.




55

présente dauo et Bamo en fonction de I'angle d'incidence ;. On observe un bon
accord entre le calcul et 'expérience.

- AHSe

nous avons également effectué des mesures sur des cristaux de AHSe
(NH4sHSeO,) qui sont décrits dans l'annexe 5 avec les calculs approchés
correspondants. Nous reviendrons sur ce matériau dans le chapitre V.

1.4, DISCUSION ET CONCLUSION.

1. utilisations

Les considérations susdites démontrent qu'avec les déplacements des
deux taches défléchies en fonction de l'angle de déflexion et leurs polarisations,
on peut déduire certaines propriétés optiques d'un cristal étudié.
Le niveau de proximité entre les rayons A et B accompagné par les mesures de
polarisation nous informent du positionement mutuel du plan d’incidence et du
plan des axes optiques, donc de l'angle ¢. Si cette proximité n'est pas notable et
si les polarisations ne varient pas beaucoup, on est loin du plan de l'axe
optique. Dans le cas contraire, nous obtenons des informations sur la situation de
cet axe..

2. Les écarts entre l'expérience et les modeles.
On observe des différences entre les mesures et les calculs. On peut
dissocier:

- les limites expérimentales.

Les mesures étaient effectuées avec une précision meilleure que le
dixiéme du degré. Néanmoins les sources d'incertitudes existent:
- L'effet de plaquette paraliélépipéde (figure 11,3,8) causé par I'épaisseur finie de
I'échantillon. Cette épaisseur d provoque un déplacement x du rayon primaire
et :

\ COS
x=d-sino;-| 1= '

n;? —8in“ g
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Variation des angles de deflexion o et f en fonction de I'angle d’incidence «; dans le cas du
GMO. Les écarts entre les calculs generaux (justes) et les approchés (la ligne continue)
ainsi qu'entre les calculs generaux et les mesures (les points) sont egatement indiqués
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pinceau laser

figure H.3.8

Visualisation de l'erreur causée par l'effet de "plaquette parallélépipede”.
N - la nermale a la surface du cristal, d - déplacement, a; - 'angle d'incidence, n -

lindice lumineux du cristal. Pour o; = 80° et n = 1.5, l'erreur induite par le
déplacement latéral d correspond & une modification des angles de 0,2°.
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ou n; est lindice lumineux d'un rayon donné dans le cristal et o, est l'angle
d'incidence. Ce déplacement correspond a une incertitude sur l'angle de
déflexion. Pour d = 2mm et ¢, = 60°, x atteint la valeur 1,1 mm qui correspond,
dans les conditions de notre expérience , a des erreurs Ao = Al = 0,2°

- Pour de grandes valeurs de l'angle o, le rayon entre et sort du cristal pres de
ses bords et les rayons défléchis subissent des déviations anormales.

- Les taches défléchies peuvent atieindre, dans certains cas, |'épaisseur 2 a
3 mm qui peut correspondre a un Ao. {ou AP ) de 0,4°.

- Les imperfections de 'analyse numérique.

Les autres sources d'écarts entre 'expérience et le calcul peuvent étre
d’origine numérigue.
- Le calcul théorique reste trés sensible & des imprécisions sur n; et assez lourd
dans le cas des rélations exactes de la section .1, Par exemple une erreur de n;
~ 0.0010 introduit une déviation de o de quelques degrés (ceci est explicable par
Pexistence de termes du 4™
certains cas, multiplier les écarts qui résultent des incertitudes dans la mesure de
coefficients, surtout les n,.
- Dans notre modele nous avons consideré la deviation d’'un vecteur d'onde et le
parcours du rayon correspondant entraine un decalage latéral qui depend de o,

ordre). Ensuite l'algorithme du logiciel peut, dans

et de I'épaisseur de I'échantillon. Un calcul simple démontre que l'erreur
provoguée par cet effet ne dépasse pas 0,1°.

[l reste a approfondir de fagon plus détaillée les comparaisons entre le
modele géneéral, approxime et I'expérience. Cela fera l'objet d'un travail ultérieur.
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INTENSITE DES RAYONS DEFLECHIS

L'objectif de ce chapitre est de décrire les phénoménes qui permetient
d'expliquer les répartitions d'intensité des rayons lumineux transmis et réfiéchis
par un cristal ferroélastique sur lequel tombe un pinceau laser

.1 INTENSITE DES RAYONS DEFLECHIS

L'annexe 1 a situé les orientations respectives de D, E, k et R (rayon). Nous
reprendrons les écritures du chapitre Il (paragraphe 1) en ce qui concerne les
vecteurs k et les champs électriques correspondants. On déduit de I'équation (2)
du chapitre Il les orientations des champs électriques dans les domaines A et B
pour chague mode. Ainsi, pour chague k représenté sur la figure 11,1, on peut
écrire le champ electrigue d'une onde incidente dans ie domaine A :

) _ () PaV 0.7)

| X

exp ( K,

avec j = 1 ou 2 suivant le mode et 13 amplitude du champ électrique.
De méme, on écrit les champs électriques des ondes réfléchies

gao - gio PR [}

pour l'onde réfléchie dans le domaine A, correspondant a un k) incident et un
Rr(f) réfléchi (I = 1 ou 2 suivant ile mode). RU) est 'amplitude du champ
électrigue pour le mode réfléchi | correspondant a une onde incidente de mode j.
Les champs électriques des ondes refractées s'écrivent également .




pour I'onde réfractée dans le domaine B correspondant a un k) incident et un
k(") réfracté (I = 1 ou 2 suivant le mode). T(. ) est I'amplitude du champ électrique
pour le mode réfracté | correspond a une onde incidence de mode |.
Les champs magnétiques correspondants & chaque champ électrique peuvent
étre calculés en utilisant la relation :

0o L

H =
ne

AE

>l

En outre, les vecteurs d'onde, dans le cas d'une transmission ou d'une réflexion
sur la paroi, respecteront la loi classique

) o ) ain {03
ki“) sin8; = k' sin (8';)
avec 0y =11 -6y (avect =) , 68y =6 , 0y =1TI- 8§

On obtient les valeurs des T, RUY en écrivant que (si le plan de paroi est xoy)

ExA = Ex'B» E. A= Ey-B et Hx'A = Hx'B , Hy,A - Hy.B

Y

qui constituent pour chaque mode quatre équations pour quatre inconnues (les

T BRI, permettant de calculer les rapports T A) ete.

Enfin, les divers coefficients de réflexion et de transmission sont obtenus en
calculant & travers une surface élémentaire de la paroi, le flux des vecteurs de
Poynting, ou ce qui revient au méme, en comparant les composantes des
vecteurs de Poynting dans la direction z'. Par exemple ;

1E|r(f) A Fle f)

t

Z

(
r
‘gi(J) ~ H

ZI
Les parametres agissants sont I'angle d'incidence et les propriétés optiques
caractéristiques du cristal : ¢, ny. Ny, Ng qui varient avec la température et, pour
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figure 111.2.1

Les figures des diffraction en fonction

de la structure en domaine.

a) au-dessus de la transition (sans la structure),

b) la structure dense et irréguliére,
c) la structure réguliere (KDP)

figure 111.2.2

La polarisation de taches diffractées en
fonction de la polarisation du pinceau
incident. '

figure i1.2.3

Positionnement des indicatrices (les
ellipsoides des indices) par rapport aux
axes orthorhombiques dans KDP.
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les indices, également avec la longueur d'onde du pinceau incident. Une étude
détaillée nécessite donc des calculs numériques qui tiennent compte de toutes
ces possibles variations. Notre attention n'a pas été portée sur I'étude des R et T,
Nous nous sommes limités & une étude pour une seule valeur de longueur
d'onde, en analysant qualitativement l'effet de certains paramétres. Par contre, il
est important d'étre en mesure de dissocier le phénoméne de deéflexion et celui
de diffraction par les domaines, rappelé dans le paragraphe suivant.

.2 DIFFRACTION D'UN PINCEAU LASER PAR UNE TEXTURE EN
DOMAINES

Les premiéres expériences de diffraction par les domaines sont dues a Hill et
Ichiki sur un cristal de KDP (KH,PO,) (41) (42): un échantillon est éclairé par un
laser dont le pinceau est paralléle a l'axe ferroélectrique ¢ et tombe sur une face
perpendiculaire & cet axe. Lorsque le cristal est paraélectrique, le pinceau est
transmis sans modification (KDP est uniaxe avec ¢ comme axe optique). Sous la
transition paraélectrique-ferroélectrique une tache de diffraction apparait,
perpendiculairement aux parois de domaines (figure I11,2.1). La figure de
diffraction devient semblabie a celle produite par un réseau lorsque la texture en
domaines est trés réguliére, Ces études ont été reprises ensuite par D.H. Ha et
J.J. Kim (43} qui ont utilisé la diffraction pour calculer les largeurs de domaines.
Les divers auteurs observent les différences de polarisation qui existent entre les
taches de lumiére diffractées : la polarisation des taches d'ordre pair est
perpendiculaire & celle des taches d'ordre impair pour une lumiére incidente
polarisée parallélement aux parois (figure 111.2.2).

Ces observations s'expliquent de la fagon suivante : Dans le KDP comme dans le
GMO, la phase ferroélectrique et ferroglastique est orthorhombique. Les axes a et
b de la maille s'échangent d'un domaine + au domaine - voisin (figure lil, 2.3). La
lumiére qui se propage en faisant un angle faible a avec l'axe c, est divisee
suivant ces deux directions. Le rayon polarisé suivant a (onde lente car n, < ny)
subit une réflexion totale sur les parois de domaines tant que o. reste inférieur a
8 - 10° (compte-tenu de la biréfringence An, =n, - n, ~ 10-2). Ces rayons
sont ainsi emprisonnés dans les domaines qui jouent un rble de guide d'onde, et
traversent |'épaisseur du cristal, Par contre, les rayons polarisés suivant b {onde
rapide) se réfractent sur les parois successives et perdent leur énergie dans le
cristal si les parois sont trés nombreuses. L'échantillon se comporte donc comme
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un réseau et le champ total sur un écran placé a une distance R de 'échantillon
peut s'inscrire en fonction de la position y dans I'écran (y = 0 pour le pinceau
direct transmis) :

= = sin B, sin Ny ~ g5 [ sinB. ) {sinNy
Ely) = &, C*[ B, )(Nsiny) Tace [ B. J(Nsiny)
avec

a, eta. vecteurs unitaires des axes a dans les domaines + et - respectivement.
§ difference de phase entre les ondes issues de deux domaines adjacents.

B, = w avec D largeur des domaines + et 6 angle de diffraction
{sin 6 # y/R),
B = 1D sin®
—_ ?\‘ 1
(D D.) sin6
v o= (D, +A ) sin et N nombre total de motifs égal a la moitié du nombre

total de parois.
On obtient I'intensité dans I'écran

| o (sinNsz o2 [sinB, g L 2 [sinB. 2
“INsiny) L B, L B.

et on peut constater que les maxima d'intensité se produisent pour

AR AR

. 2n et =
) n el Yon 41 (D, + D.)

m (2n+1)

Yon =

Si la lumiére incidente est polarisée dans la direction a, + a., les maxima
d'ordre pair correspondent a des polarisations a, + a., et ceux d'ordre impair &
des polarisations a, - a.. On peut aisément vérifier ce résultat en tournant un
analyseur placé a la sortie de I'échantillon.

Si la lumigre incidente est polarisée suivant une des deux directions a (a, oua.)
seuls les pics d'intensité de cette polarisation apparaitront.

On constate que la diffraction ainsi décrite est un phénomene qui peut étre
déterminé par I'étude de la polarisation des diverses parties du spectre, ce qui
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figure 111.3.1

Les divers parametres agissants sur la figure
d'interference; I'angle d'incidence o, {'épaisseur

de 'échantilion t, I'épaisseur d’'un domaine

e et le nombre de domaines.
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figure H1.3.2a

L'une des situations extrémes - la
présence d'un seut domaine.
| - Fintensité de la lumiére défiechie
Pos. - positionnement




65

présente un grand intérét pour la différencier des autres phénomeénes
d'interférences.

1.3 DEFLEXION ET DIFFRACTION

Il est évident que les figures transmises & travers un ferroélastique (ou rétléechies)
sont le résultat de diverses interférences qui dépendent de nombreux parametres

D, + D.

. largeur d'un domaine e= épaisseur de l'échantillon t, angle

d'incidence o, parameétres optiques tels que ¢ et n; {voir figure Il 3,1). Deux

situations extrémes sont représentées dans la figure [11,3,2

- «; et N sont tels que I'on observe essentiellement l'onde défiéchie comme si

'on était en présence d'une seule paroi (figure 1il,3,2a),

- o; et N sont tels que l'on observe de multiples interférences (figure I,3,2c).

Les déphasages différent évidemment entre les ondes correspondant aux rayons
A et celles correspondant aux rayons B. En outre, si la largeur des domaines est
comparable a la longueur d'onde utilisée, la figure de diffraction propre au
domaine se superpose au champ d'interférence et modifie I'enveloppe de la loi
d'intensité (en fonction de I'angle de sortie des ondes).

HL.3.1 GMO

Le GMO est un bon exemple de coexistence entre des figures de deflexion
simples et des figures de diffraction comme celles décrites dans le KDP en [il,2.
Les figures 111,3,2, . et montrent en méme temps le rayon direct D et les rayons
A et A'. La situation a correspond a une texture en domaines présentant peu de
parois, la situation b a une texture plus dense mais peu réguliere, la situation ¢ a
une texture en domaines dense et réguliére. Dans ces derniers cas, les modéles
décrits dans le chapitre I11,2 sont applicables et compte-tenu des valeurs
d'indices (n, = 1,8500, n, = 1,8504, n, = 1,900) l'angle critique de réflexion
totale sur les parois est de 2,2°. L'épaisseur moyenne des domaines calculee
avec le spectre de diffraction est :
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e = AR = l = 0,045 mm
2Ay 2sin6
(avec une différence moyenne entre maxima voisins A8 = 0,4°),

La valeur e calculée correspond a la valeur mesurée a l'aide d'un microscope

polarisant.

Une autre figure (ill,3,3) illustre le cas de texture en domaines trés réguliére ou la
diffraction prend une part prépondérante. Enfin, les figures 11.3,45 b ¢

correspondent aux spectres observés pour des angles d'incidence o, différents :

- pour o; = 0, les pics A, A’ et D apparaissent seuls,

- pour0 <o <oy, R apparait

- pour o; > o, les pics B et B' sont trés observables et 'énergie de R et A’ est

insuffisante pour qu'ils soient détectés,
11.3.2 APFA

lLes etudes conduites sur 'APFA n'ont pas été orientées vers l'analyse des
intensités des pinceaux deéfléchis. Toutefois, ies résultats présentés montrent

l'interét de matériau pour lequel la déflexion est peu perturbée par la diffraction :
les figures 111,3,5, | ., 4présentent les variations d'intensité du rayon A en

fonction de I'angle de déflexion a,. Ces grandeurs (I et ay) augmentent lorsque
T decroit. L'effet des domaines et de leur réarrangement est illustré en comparant

| (T) a température croissante ou décroissante. On observe également les
variations importantes de | (T) et oy (T) associée & la transition 169 K. La

correlation avec I'évolution de l'angle @ (figure I11,3,6), du nombre de domaines
(figure ill,3,7) et de la biréfringence (voir chapitre V) est évidente qualitativement.

liL4 CONCLUSION

Notre étude a permis de dissocier les phénomenes de diffraction et de déflexion.

Une étude complete de l'intensité défléchie reste & mener en tenant compte de
tous les parametres ny, n,, Ng, ¢ et le nombre de domaines qui varient en fonction

des conditions expérimentales (situation du cristal comme longueur d'onde de la
lumiére).
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La figure de diffraction dans le cas d'une structure en domaines
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de diffraction et & représente l'angle de la diffraction.
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Les spectres observés pour des angles d'incidence différents:

a)a; = 0, les pics A, A’ et D apparaissent seuls,

b) 0 < o < aic , R apparait,

c) o > e , les pics B et B’ sont trés observables et I'énergie
de R et A’ est insuffisante pour qu'ils soient détectes.
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Variation de l'intensité 1, en fonction de I'angle de déflexion ( ~ Pos) pour diverses
températures.
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Variation de l'intensité |, en fonction de la température en refroidissant.
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Variation de Pintensité |, en fonction de la température en chauffant.
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L'intensité du rayon déflechi |, etl'angle de délexiona. en
fonction de la température. Les points blancs correspondent
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figure 11.3.6

L'evolution de I'angle ¢ en fonction de la température. Les fleches
montrent la direction du changement de température.
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L'évolution du nombre des domaines en fonction de fa température.
D représente la densité des domaines par unité de largeur.
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V.

LA DEFLEXION, OUTIL D'ETUDE D'UN
FERROELASTIQUE

L'absence de déflexion de la lumiére ne permet pas de conclure sur les
propriétés d'un matériau car |'éventuel cristal ferroélastique peut étre
monodomaine. Par contre la présence de la déflexion permet de progresser dans
la compréhension des propriétés physiques et parfois de conclure comme ce
chapitre en donne une illustration.

IV.1 DETECTION DES CHANGEMENTS DE SYMETRIE

La déflexion peut permettre de prévoir, ou de confirmer des changements de
phase et aider & la connaissance des groupes de symetrie
- par son existence pour une lumiére se propageant suivant un axe
cristallographique déterminé,
par la figure de déflexion qui révele l'orientation ou les orientations
possibles des parois de domaines. L'exemple de trois matériaux differents est
propose.

v.1.1. GMO

Les propriétés ont été rappelées dans le premier chapitre. Au-dessus de
T, =432 K, le cristal se trouve dans la phase paraelastique (et paraelectrique)

avec une symétrie 142d. A la température T, il devient ferroélastique-
ferroélectrique {groupe mm2). Les plans de symetrie (100) et (010) perdus a la
transition constituent les orientations permises des parois de domaine. C'est ce

que l'on vérifie par déflexion comme illustré en figure IV,1,1 . aucune déflexion
n'est observée pour des lumieres se propageant suivant les axes tetragonaux a,

et a,. Par contre, pour une lumiére se propageant suivant ¢, une figure de

déflexion apparait pour une température inférieure & 432 K. Les figures
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indiquent I'existence des deux familles de domaines prés de la transition. A la
température ambiante, pour des échantillons refroidis lentement, une seule
orientation de parois est fréquemment observée comme cela a auparavant été
noté dans les matériaux de ce type (25)

IV.1.2. APFA ( FIGURE 1V,1,2)

Les transitions dans APFA ont longtemps fait I'objet de supputations variges. Le
chapitre V approfondit les propriétés de ce matériau. La défiexion donne des
informations importantes : aucun phénomeéne n'est observé au-dessus de la
température de transition ferroélastique de 293 K ol se produit un changement
de phase orthorhombique-monoclinique. La déflexion apparait sous cette
température pour une lumiére se propageant suivant I'axe b avec deux directions
possibles (les plans (100) et (001) perdus a la transition). D'ordinaire une
orientation de paroi est trés majoritaire voire exclusive dans I'échantillon, Les
variations importantes des textures en domaines entre le refroidissement et le
chauffage sont bien illustrées dans les courbes d'intensité du pinceau déflechi A
(figures 111,3,5b et c). On voit de méme qu'aucun phénomene particulier ne se
produit entre 250 et 260 K ol des auteurs prévoyaient par erreur une transition.
La transition & 170 K a nécessité plusieurs cycles thermiques pour conclure a
l'aide de la déflexion. En effet, lors de refroidissements tres lents, ia texture en
domaines se simplifie et il est possible d'atteindre cette température avec un
échantillon monodomaine. Lorsque des parois subsistent, on peut constater que
la déflexion demeure suivant b uniquement. Cela permet d'exclure une
transition ferroélastique vers une symétrie triclinique. L'étude de cette transition
est abordée plus en détail a la fin du présent chapitre et dans le chapitre V.

1V.1.3 AHSe

Le cas d'AHSe est encore plus intéressant. Au-dessus de TC(1) = 417 K le cristal

est superionigue et orthorhombique et aucune déflexion n'est observee.

Il devient ferroélastique sous cette température et monoclinique. L'apparition de
la déflexion suivant 'axe orthorhombique ¢ (figure IV,1,3) démontre la présence
des domaines. La déflexion n'apporte aucune information supplémentaire sur la
phase intermédiaire entre Tg (2) =60 K et T¢ (3) = 250 K. Par contre &

T.(3) =250 K on cobserve I'apparition de la déflexion suivant les trois axes
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figure 1V.1.1

l.e schéma de I'apparition de la déflexion dans GMO.
o, est 'angle d’incidence. a, , a; et c cormrespondent aux
directions cristallographiques et A, A', D représentent
les rayons déflechis.

figure IV.1.2

Le schéma de I'apparition de la defiexion dans APFA.

a, est I'angle d'incidence. a, b et ¢ correspondent aux

directions cristaliographiques et A, A’, D représentent
les rayons déflechis.
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figure IV.1.3

Le schéma de l'apparition de |a déflexion dans AHSe.

a; est 'angle d'incidence. a, b et c corespondent aux

directions cristallographiques et A, A’, D représentent
les rayons deflechis.
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orthorhombiques a, b et ¢ (figure IV,1,3c). La symétrie triclinique a ainsi été
démontrée. L'orientation des figures défléchies permet de connaitre celle des
parois de domaines, donc les éléments de symétrie perdus & la transition. La
variation d'intensité des pinceaux A défléchis suivant les trois axes (figure 1V,1,4)
confirme le phénomene.

L'é¢tude des angles de déflexion présentée en annexe V en fonction de |'angle
d'incidence de la lumiére sur le cristal, encore parcellaire montre que pour ce
matériau la connaissance des indices lumineux et de leurs variations (la
birefringence) comme celle des positions d'extinction (¢), donc des propriétés
optiques du cristal, sont encore insuffisantes.

IV.2 CORRELATION ENTRE LES VARIATIONS o (o), B (Bj) ET LA
BIREFRINGENCE

Limitons notre étude au cas de {'APFA et a lutilisation du modéle approché

proposé dans le chapitre Il. En outre, les résultats exploités sont volontairement
limités aux valeurs d'angles d'incidence «; faibles. Les relations du chapitre Il

reliant les angles de déflexion o et B en fonction de o; s'écrivent, pour une

lumiére incidente tombant sur une plaquette perpendiculaire & 'axe b :

r 12

o = * arcsin

2 n2
t% 0+ [ng Ny + =y Sinzai) pour oy =0
n, > "x
~& 1 gt +1
Ry

2
n
[;fiJ tg%0 + 1
. n :
B = + arcsin -X Y . sin? o + nsz, - n2 pour o =0

ny tg® +1

(1)

12

o (o) donne pour toute valeur de o; deux solutions alors que les solutions de B
(o) n'existent que pour les valeurs de o, supérieures a l'angle critique. Dans le
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cas d'incidence nulle assez facile & obtenir expérimentalement, (1) et (2)

s'écrivent :
o -1/2
. tg% +1
o = * arcsin 5 . (nz + ny) Anp pour oj=0
n
(—2) tgztp +1
My ]
1/2
B = £ arcsin Dx [(ny + nz) Anb] pour ¢j=0
Ry

La forme de B (o; = 0) est clairement indépendante de ¢. Les formules
approchées, en tenant compte du fait que An << n, donnent pour sinZa et sin2 B

2, (102
1-3% and g0 (tg0 - 1)

) 2
sin“o = 2 nyAny + Ang .
y&th b 2 2
1+1g°¢ Ny (1 + tgzq))
A 1620 (7 tg20 - 1) .
+ —3 2 + & (Anb, Ny, ¢)
ny (1+ ig q;)
sin o, = 2ny . Anp + € (Any, Ny, 9) (3)
et
sinzﬁ = 2ny.Anp + g" (Anb, Ny, q)) (4)

Donc dans le cadre de l'approximation (chapitre 1), sin2f est au premier ordre
indépendant de ¢ ; sina varie peu en fonction de ¢ comme illustré par la figure
IV,2.1. Ainsi, au premier ordre, sin2a, est pratiqguement proportionnel & la
biréfringence Any,. La variation de la birefringence An, a été effectuée par la
méthode de Sénarmont pour vérifier la relation (3). Cette méthode tres precise
exige toutefois un positionnement précis des axes neutres de la lame quart
d'onde (paralléles aux axes de lindicatrice). Il faut compenser la modification
éventuelle de ¢ avec la température. L'oubli de cette précaution de base est
d'ailleurs & l'origine de nombreux résultats publiés inutilisables dans divers
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figure IV.2.1

Les angles de déflexion o et B en fonction de l'angle entre des
indicatrices ¢.L'angle d'incidencec; = 15°. Le points noirs
représentent P et le blancs représentent o
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figure IV.2.2

Variation de la biréfringence &(An,) en fonction de la

température dans les trois directions orthorhombiques (APFA),
i correspond a a, b, c comme indique sur les courbes.
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matériaux.
La figure IV,2,2 présente les résultats des mesures de variation de birefringence
en fonction de la température 8An,, 8An,, 8An, (pour les lumiéres se propageant

suivant les trois directions a, b et ¢ respectivement). La courbe en trait plein
permet de vérifier la relation évidente 3An, = 8An, + 8An,. On observe un léger

- décalage par rapport aux résultats expérimentaux sous 140 K, c'est & dire dans
un intervalle de température oli ¢ varie notablement (de 3° & 17°) et ou il nous a

été difficile de compenser I'effet cité antérieurement.
Une attention particuliére a été portée a la variation de Any tant lors du

refroidissement que lors du réchauffement. La bonne reproductibilité du résultat

(figure 1V,2,3) démontre d'une part la qualité de nos mesures, d'autre part le rble
fondamental que 3(An,,) joue comme parametre physique. |l faut en effet rappeler

: aT - .
que le signe de ey modifie de nombreuses proprietés comme on le verra au

chapitre V.
La figure 1V,2.4 compare les résultats obtenus pour sin2o. et pour Any, en fonction

de la température.
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figure IV.2.3

Variation de la birefringencedAn, en fonction de la température
dans APFA. Les points noirs correspondent au reffroidissement,

les blancs au chauffage.
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variation de la biréfringence 8(An) en fonction de sinus
carré de I'angle de deflexion a.
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V.

PROPRIETES DE L'APFA

V.1 INTRODUCTION

Le cristal de pentafluoroantimonate d'ammonium (NH,),SbFg (APFA) a été plus
particulidrement étudié en couplant les mesures de déflexion et celles d'autres
propriétés optiques, diélectriques. Nous décrivons dans ce chapitre ces résultats
et les conclusions obtenues (44).

Qutre les résultats décrits dans le premier chapitre, il existe un certain nombre
d'autres résultats de I'APFA tels des mesures dilatométriques (17) qui montrent
des anomalies a 292 K, 170 K environ et environ 140 K. De méme, des
mesures diélectriques et calorifiques (8) confirment les anomalies a140 K,
170 K et 292 K (pour des mesures diélectriques effectuées a 9 GHz). Mais
certains résultats se contredisent ou sont réalisés avec des reproductibilités
insatisfaisantes. L'objectif des travaux présentés dans ce chapitre est de clarifier
les propriétés physiques de I'APFA et de mieux comprendre les phénomeénes.
Pour ce faire, des mesures optiques et diélectriques ont été effectuees avec
observations optiques simultanées sur des échantillons en forme de plaquettes
perpendicualires aux trois directions orthorhombiques a, b, ¢. Une grande
attention a été portée a la préparation des échantillons, a leur histoire et aux
aspects thermiques (précision des mesures et vitesse de changement de la
température). Les aspects expérimentaux sont décrits dans l'annexe Il

V.2 PROPRIETES DIELECTRIQUES ET OBSERVATION DES
DOMAINES

Les mesures diélectriques sont effectuées en mesurant la capacité d'un
échantillon et son angle de pertes (tg d).

Les valeurs des constantes diélectriques relatives (sans dimension) en sont
déduites avec
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D==¢E ¢ tenseur
qui devient dans le systéme d'axes principaux

Da = egegBay, Dp = egepEp, Dg = ggeg Eg

avec
gj = € -ie" ete"] = 1gdej

les résuitats présentés correspondent a &' (constante diélectrique) et e’

(constante de pertes). lls ont été obtenus avec des champs électriques de
mesure de 10-V.cm-1 a 4 k Hz.

V.2.1 ETUDES SUIVANT LA DIRECTION CRISTALLOGRAPHIQUE a

Les résultats sont représentés sur la figure V,2,1" . La transition a 293 K apparait
clairement sur la courbe €', (T). A la méme température, seule une modification

de pente est observeée dans la variation e",(T). Au-dessous de 2938 K, les valeurs
de &'y et e", diminuent lentement, De faibles corrélations avec la vitesse de

refroidissement et la texture en domaines sont observées, A partir de 170 K
environ, des cassures peuvent apparaftre. Elles se produisent toujours a des
températures supérieures a 150 K méme si le refroidissement est effectué trés
regulierement et lentement. Les cassures sont créées dans le pfan

orthorhombique (010) ce qui prouve l'existence de fortes contraintes de
cisaillement dans ce plan. Les constantes €', et ¢", diminuent plus rapidement

lorsque T est inférieure & 169 K. Les variations €', (T) ete", (T) lors de
rechauffements sont beaucoup plus reproductibles que celles observées lors des
refroidissements. Pendant les expériences, les observations ne permettent pas
d'cbserver de domaines entre polariseur et analyseur croisés. Les positions
d'extinction restent inchangées en température et correspondent aux axes
orthorhombigues b et ¢.

" (Courbes réalisées a une vitesse de refroidissement de 0,3 K/min
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figure V.2.i

Variations des constantes diélectriques €', et des pertes € en fonction de la
température. 1 - suivant la direction a et 2 - suivant ¢. Les points blancs

correspondent a ¢'i et les points noirs a ¢/}

On constate que la position angulaire des positions d'extinction (Ac) ne varie pas
avec la température
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Variation des constantes diélectrique &, et des pertes g, en fonction
de la temperature suivant le direction b. Les points blancs correspondent

a ¢ etles points noirs a g .
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V.2.2. ETUDES SUIVANT LA DIRECTION c (PLAQUETTES
PERPENDICULAIRES A C )

La figure V,2,2 donne les résultats concernant ¢'; (T), €', (T) et les positions
d'extinction {Ac) dans les mémes conditions que précédemment (refroidissement
a une vitesse de 0,3 K/min). Les valeurs de e'; et ¢", diminuent avec la
température entre 300 K et 260 K sans anomalie vers 293 K. On constate une

trés légére anomalie peu reproductible & 253 K qui correspond aux molécules
d'eau incluses. La forme des courbes ¢'; (T) et &', (T) ne varie pas d'un cycle

thermigue a un autre. Au-dessous de 230 K, la valeur de ", reste constante
alors que l'on observe une chute notabie de ¢', entre 170 K et 90 K. Des
cassures apparaissent trés fréquemment dans cet intervalle de température dans
le plan (010) ce qui confirme les observations effectuées sur les plaquettes
perpendiculaires & a . De la méme fagon, aucun autre phénoméne n'apparait
entre polariseur et analyseur croisés, les positions d'extinctions (Aa) restant
suivant les axes a et b sur tout l'intervalle de température.

V.2.3. ETUDES SUIVANT LA DIRECTION b

La variation de €'y (T) et ", (T) lors du refroidissement dans les mémes

conditions que pour les plaquettes a et ¢ (%—-{ = 0,3 K/min] est présentée

figure V,2,3. Seules des modifications de pente des courbes accompagnent a
292 K l'apparition des domaines ferroélastiques. Il existe une corrélation
évidente entre les propriétés diélectriques et [a texture en domaines comme
Iillustre la comparaison de la figure V,2.3, des photographies de la figure V,2,4 et
la densité de domaines en fonction de la température (figure V,2,5). Le nombre
de domaines (comme €', et £",) diminue notablement entre 293 K et 260 K. La
structure en domaines a 169 K dépend de l'histoire thermique (de la vitesse de
refroidissement) mais ne comprend d'ordinaire gu'une vingtaine de domaines
par millimétre et une seule orientation de parois. Lorsque T diminue sous 169 K,
le nombre de domaines se réduit & nouveau et le cristal est monodomaine a 90 K

Si aa—-:est inférieur ou égal & 0,1 K/min. Les valeurs de &'y et e", diminuent

également notablement avec la tempeérature. Pour illustrer {'importance de %-{— la




T=288,05K

T=28730K

T=28280K

T=27745K

figure V.2.4

L'évolution de la structure en domaines en fonction de la température.
a et b correspondent aux directions cristallographiques
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Variation du nombre des domaines en fonction de la temperature
décroissante. D représente la densité de domaines par unité de largeur.
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figure V,2.6 représente les variations de €', (T) ete", (T) avec

é}:‘ = 0,2 K/min
ot

lors d'un refroidissement (V,2,6a) et d'un réchauffement (V,2,6b). il est mis en

évidence la grande importance de lors du refroidissement (0,3 K/min

figure V,2,3 et 0, 2 K/min figure V,2,6a). Par ailleurs les valeurs de &', (T) et 'y (T)
sont & une température donnée, plus élevées lors du refroidissement que lors du
réchauffement comme déja observé dans d'autres ferroélastiques (45) (46). Un
autre phénoméne est illustré par les figures V,2,6 : la texture en domaines

change parfois brusquement entre 130 K et 169 K, ce qui explique les sauts
observés dans &', (T). Cela peut se produire également lors du réchauffement si

ot
la température la plus basse du cycle thermique.

Les résultats précédents permettent de comprendre la variéte des résultats
publiés antérieurement (propriétés diélectriques, calorifiques...) : l'obtention a
une température donnée de la structure en domaines d'eéquilibre nécessite un
temps (qui varie avec cette température). Toute variation trop rapide de T induit
des situations de trempe comme déja observé dans d'autres ferroélastiques (45)
(46) avec des états métastables. D'ailleurs I'observation entre polariseur et
analyseur croisés permet de mettre en évidence les contraintes entre parois
avant réarrangements.

Un phénoméne trés intéressant peut étre observé & 145 K comme illustre figure
V,2,7 : les polariseurs croisés sont, comme illustré figure V,2,7 : les polariseurs
croisés sont situés dans trois positions différentes par rapport aux positions
d'exctinction. Deux d'entre elles permettent l'obtention d'un trés bon contraste
entre les deux types de domaines, alors que la troisidme conduit au méme
niveau de gris quels que soient les domaines. Dans toutes les situations, les
parois de domaines, dans un intervalle d'environ deux degrés autour de 145 K,
deviennent brillantes. Les luminosités de parois sont plus ou moins intenses et
varient par déplacement longitudinal dans la paroi. Le phénoméne existe aussi
bien lors des refroidissements que lors des réchauffements du cristal.

n'a pas été suffisamment faible pour que I'état monodomaine soit obtenu a

V.3 PROPRIETES OPTIQUES ET DEFLEXION

Les positions d'extinction ont été mesurées pour une lumiére se propageant
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Variation des constantes diélectrique ¢; et des pertes g; en fonction de
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figure V.2.7

Photographies ilustrant  le phenomene de parois lumineuses. P représente
la direction d'un polariseur par rapport aux axes cristallographiques a et b.
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suivant 'axe b, comme cela fut réalisé suivant les axes a et c. L'angle ¢ entre les
positions d'extinction et les axes orthorhombiques a et ¢, qui est I'angle défini au
chapitre || est évidemment nul dans la phase orthorhombique. Sa variation avec
la température est donnée figure V,3,1 : ¢ augmente quand T diminue entre 293
K et 280 K ou sa valeur est de 3° environ, il varie peu jusqu'a 169 K. Au-dessous
de 169 K, ¢ augmente de fagon significative pour se stabiliser & des valeurs de
16° environ sous 110 K. ¢ reste ensuite a une valeur pratiquement constante
jusqu'a 80 K. La forme des courbes ¢(T) est la méme lors du refroidissement et
lors du réchauffement, mais on observe souvent une translation en température.
Dans ce cas la valeur de ¢ est plus élevée pendant le refroidissement ce qui
supprime l'explication possible d'un hystéresis thermique di & une transition du
premier ordre.

La figure V,3,2 rappelle la variation de biréfringence présentée au chapitre IV,

dont la mesure est d'une trés grande reproductibilité (quel que soit %—T). La figure

V,3,3 présente a nouveau les résultats de défiexion concernant le rayon A pour
la variation de I'angle de déflexion d'une part, et la répartition du pic d'intensité
(en o) de cet angle pour un angle d'incidence nul d'autre part.

V.4 LES TRANSITIONS DE L'APFA

Utilisons les résultats obtenus pour conclure en ce qui concerne les diverses
transitions et les phénomeénes qui leur sont liés dans 'APFA.

v.4.1 TRANSITION A 293 K

Cette transition est maintenant reconnue par tous les auteurs comme
ferroglastique Cmem —— C,, (11). Notre travail apporte quelques
compléments. L'évolution du nombre de domaines avec la température peut étre
exploitée pour confirmer l'ordre de la transition. Si le modéle developpé
antérieurement par d'autres auteurs et rappelé en annexe IV est utilise, Ia
dépendance du nombre de domaines sous la forme

3/2
Na exp lr- M} (2)
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Variation de I'angle ¢ en fonction de la temperature.
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variation de la biréfringence 5(An) en fonction de température.
Les points noirs correspondent au refroidissement, les blancs -
au chauffage.
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Variation du pic d'intensité en fonction de a pour diverses températures
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est cohérente avec une transition du second ordre. La représentation de la figure
V,4,1 montre un assez bon accord entre les résultats expérimentaux et la forme
de variation de la relation (2). La température de Curie déduite de ces résultats
(293,3K) est proche de celle mesurée pour cet échantillon par I'apparition des
domaines et la déflexion (293,1 K). On observe de légéres oscillations autour de
la courbe théorique notamment pour des températures inférieures & 285 K. Elles
peuvent étre interprétées comme lides aux phénoménes de trempes et
réarrangements de la texture en domaines. Ce théme pourrait &tre un sujet
d'étude en soi.

Les travaux antérieurs montrent que les ions NH,* ont de nombreux degrés de
libené au-dessus de la transition de 293 K. En-dessous, demeurent les rotations
de 120° autour des liaisons NH et autour des bissectrices de H-N-H. Ces
modifications entrainent assez naturellement des changements dans les
propriétés optiqgues et nous avons observé la reproductibilité des mesures de 6
(Any) et de ¢ avec la température (chapitre IV). En partant de I'hypothése que les
modifications de réorientation des ions NH,* induisent des modifications de
distributions électroniques dont Any, rend compte, cherchons a verifier si 8 (Any)

peut étre pris comme parameétre d'ordre Q.

Q parametre d'ordre qui rend compte sur la base de la théorie de Landau, de
I'énergie libre G d'un cristal monodomaine, a température homogene, a l'aide
d'un développement en puissances paires de Q :

%Qe + ... (3)

G =

N

(T - Tp)Q% + -2-04 +

ol A, B, C, en premiére approximation, ne dépendent pas de la température
(mais sont fonction de la pression). T, est caractéristique de ia transition. Dans la
plupart des cas, ce développement est limité aux trois premiers termes car Q est
suffisamment petit. A I'équilibre thermodynamique, G doit étre minimale ce qui
entraine :

0G

=5 = AT-To)Q +BQ% +CQ° = 0 (4)
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figure V.4.1

Variation du logarithme du nombre des domaines en fonction de la

température. N représente le nombre des domaines, T comespond

a la température, T, - la température de la transition et a, b,c-les
coefficients.

Transition du deuxieme ordre B > 0

e

A

Polarisation en fonction de la température B > 0

[P P

b)

figure V.4.2

Tr:emsition du deux!éme ordre. a) variation de I'énergie libre pour diverses
températures en fonction de la polarisation. b) variation du paramétre d'ordre en
fonction de la température
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£ 2 = A(T-Tp) +3BQ% +5CQ% > 0 (5)

Dans cette description, les transitions du premier ordre correspondent a B < 0 et
C > 0 et celles du deuxiéme ordre 2 B > 0 et C > 0. Une transition du premier
ordre se produit avec coexistence de phase sur un intervalle de température
2
AT = Z%—C- et on observe un hystérésis thermique entre les cycles thermiques
effectués a température croissante et ceux effectués & température decroissante.
Dans le cas de la transition du second ordre, la transition se produit toujours a la
méme température T, (température de Curie) = T,. Les mesures et observations
effectuées dans I'APFA militent pour une transition de ce second type illustree
par la figure V,4,2). La solution générale du paramétre d'ordre (valeur

spontanée) peut étre obtenue des équations précedentes :

272
-B + [B? - 4AC(T - To)

Q. = +
s 20

(6)

La comparaison entre les résultats expérimentaux de & (Any,) et la relation (6) est

l'objet de la figure V,4,3. On constate une tres bonne adéquation (R = 0,998)
pour les valeurs suivantes :

B 7

- =8,5.10" ,em 3%
A

c = 2,6. 1013 ,err. 5%
A

TO =290,5K

On constate un bon accord entre la valeur obtenue pour T, et celle observée

dans cette expérience comme température de transition et apparition des
domaines T,. Est non seulement confirmé le deuxieme ordre de la transition

ferroélastique, mais aussi le fait que & (An,) rend compte trés convenablement du
parametre d'ordre.
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Variation de la birefringence 8(Anb suivant b dans APFA
prés la transition a 293 K. La courbe continue correspond
au calcul et les rectangles aux résultats expérimentaux.
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Variation de la biréfringence (8An)2 suivant b dans APFA
(recherche du paramétre d'ordre pour la transition a 293 K).
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Nos travaux dans la phase ferroélastique ont également démontré l'importance
des temps de mise a I'équilibre de la texture en domaines. La biréfringence est
trés reproductible en température. Cependant des refroidissements trops rapides
induisent des phénoménes de trempe avec des effets intéressants de cinétique
des textures et de contraintes locales qui expliquent la diversité des résultats
obtenus auparavant. Les textures sont atteintes soit, lors d'un refroidissement, en
attendant un réarrangement des domaines pendant environ une heure, soit
aprés régulation a basses températures par un réchauffement & une vitesse
inférieure ou égale a 0,1 K/minute. L'APFA est un matériau de choix pour mener
ultérieurement des études de cinétique des textures en domaines
ferroélastiques.

v.4.2 ANOMALIES ENTRE 253 ET 257 K

Nos travaux, notamment sur les cristaux de meilleure qualité (sans inclusion lors
de la croissance) obtenus depuis deux ans, confirment le fait que les anomalies
parfois observées dans cette région de température sont des artefacts.

v.4.3 TRANSITION A 169 K

Les résultats antérieurs démontrent d'une part un changement discontinu de
'énergie d'activation correspondant aux ions NH,* (il), d'autre part un gel de

certaines réorientations des NH,* & basses températures, Ces phenomenes
sont bien corrélés aux modifications des distributions électroniques. La figure

V,4,4 montre 'étroite similitude qui existe entre le parametre d'ordre s introduit
par Nakamura, lié au temps de vie des NH,* "ordonnés" ou "désordonnes”, et

l'angle ¢ qui définit la position des extinctions pour une lumiére se propageant
suivant b, La figure V,4,5 définit également la variation de biréfringence & (Any)'
observée pour des températures inférieures a 169 K qui s'ajoute a la valeur 6
(Any)ogsk décrite par les relations (6). La variation continue entre 169 K et
110 K des parametres précédents milite pour l'existence d'une transition
continue. Les mesures diélectriques confirment ce caractére. Les décalages
observés en température ne peuvent pas étre tous mis sur le compte
d'incertitudes de mesure de la température absolue. Une explication pourrait

&tre, comme observé déja dans ce type de matériaux, le fait que les modifications
des réorientations de NH4* (leur gel) se créent statistiquement comme la creation
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de défauts en volume, phénoméne dont la cinétique dépend de a%t (signe et

module). Il est intéressant de poursuivre plus avant en effectuant des mesures
optiques et EPR pour mieux comprendre cette transition.

v.4.4 PAROIS LUMINEUSES : TRANSITION A 145 K ?

De nombreux phénoménes se produisent dans un intervalle de quelques degrés
entourant la température de 145 K : les courbes de €',(T) et £",,(T) présentent des
sauts importants (figures V, 2,6a et 6b) ou des modifications de courbure (figure
V,2,3) comme également les courbes ¢(T) (figure V,3,1). Les textures en
domaines se modifient en méme temps, de fagon pius ou moins brutale. On sait
par les travaux antérieurs que la maille cristalline voit son angle B régulierement
gvoluer entre 169 K et 110 K avec un passage a 90 degrés d'arc & environ
145 K (16). C'est précisément autour de cette valeur que f'on observe le
phénoméne des parois lumineuses (figure V,2,7) aussi bien lors des
refroidissements que lors des réchauffements. Une premiére explication peut étre
mécanique | les déformations de l'échantillon ne sont pas parfaitement libres et
homogénes et les parois de domaines deviendraient des régions de fortes
contraintes lorsque B = 90° (voir figure V,4,6) ce qui expliquerait leur brillance
entre polariseurs croisés. Les réarrangements des domaines s'expliqueraient
également : une phase ou une situation locale quasi orthorhombique se produit
pour B = 90°, situation qui ne justifie pas l'existence de parois et de domaines.
Par contre dés que P redevient différent de 90°, ces frontieres mecaniques
peuvent & nouveau se justifier. Néanmoins les conditions de ['équilibre
thermodynamique expliquent que leur nombre soit plus petit sous 145 K qu'au
dessus de cette température. I est intéressant de constater les modifications de
la déflexion dans ce méme intervalle de température et notamment la forme des
pics d'intensité du rayon A a 145 K (figure V,3,3). Outre I'évolution de la position
du pic qui correspond a la mesure de a(T), on note que lintensité présente un
minimum a 145 K et la forme double du pic a cette température. Cette forme
particuliere du pic pourrait étre interprétée comme preuve de l'existence en
volume de deux parties pratiquement égales de Any différent, donc de situations
différentes concernant ¢ et p.

Il est également possible de suggérer I'existence dans les parois & 145 K d'une
phase différente de celle des domaines adjacents. Cette supposition est assez
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figure V.4.6

Variation de la déformation du mailie lors la transition a enviren
145 K. T, représentent les températures différentes.
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prospective et des travaux supplémentaires sont nécessaires pour conclure.

En conclusion, si la transition & 169 K entre une phase C,,, et une phase P,y
semble un résultat acquis (11), divers aspects de I'évolution continue constatée
entre 169 K et 110 K, avec la situation originale & 145 K méritent une poursuite
de l'étude de AFPA.




Vi.

CONCLUSION

Les études ont porté sur la déflexion comme outi! d'investigation pour le
physicien du solide d'une part et sur des cristaux ferroélastiques avec une
attention plus soutenue concemant YAPFA ((NH,), Sb F;) d'autre part.

La déflexion d'un pinceau laser tombant & incidence nulle sur une plaquette
cristalline peut déja révéler sa nature ferroélastique, l'orientation des domaines
et donc, constituer un outil précieux d'analyse des changements de phase.
L'analyse des angles de déflexion et de l'intensité des rayons, par exemple en
fonction de la température, permet de prévoir qualitativement les évolutions des
propriétés optigues (n;, ¢) comme des textures en domaines. Des études
détaillées en fonction de la fongueur d'onde de la lumiére défléchie, et en
fonction des champs appliqués (électriques) sur le cristal ont déja été entreprises
et peuvent étre trés intéressantes. La variation des angles de déflexion en
fonction de I'angle d'incidence de la lumiére est relativement facile & réaliser si
l'on compare & d'autres expériences plus colteuses (X, neutrons...) et les
résultats obtenus peuvent étre interprétés aisément en utilisant un modele
simplifié des surface d'indice. La position de 'axe optique est ainsi prévisible. Un
des acquis sans doute le plus déterminant est la dépendance quasilinéaire entre
sin2o et la biréfringence vue par la lumiére se propageant perpendiculairement a
I'échantillon. En effet la mesure de la biréfringence est souvent difficile lorsque le
cristal comprend des domaines. C'est précisément dans ces conditions que la
déflexion existe. Celle-ci devient donc une mesure optique complémentaire.

Les résultats de déflexion ont ainsi complété les mesures diélectriques et
optiques réalisées sur I'APFA. Les doutes qui existaient sur les transitions et les
textures en domaines ont été levés : une transition ferroélastique du second
ordre survient a 293 K (orthorhombique vers monoclinique) avec apparition de
domaines dont le nombre et la texture dépendent grandement des conditions de
variations de la température. Les résultats physiques sont difficilement
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reproductibles si %—-:- est supérieur a quelques diziémes de degrés par minute.

Une seconde transition débute a 169 K. L'énergie d'activation correspondant aux
oscillations d'un type d'iions NH, a été précédemment observée. Mais de

nombreuses caractéristiques du cristal évoluent continuement de 169 K a 100 K.
Il apparait dans 'APFA que la variation de la biréfringence &(An,) peut constituer
un paramétre d'ordre adapté tant pour la transition de 293 K que pour la
transition continue de 169 a 100 K.

Citons enfin 'observation remarquable de parois lumineuses a 145 K, lorsque la
variation continue de la maille orthorhombique correspond, pour cette
température, & un angle B égal & 90° {quasi orthorhombigue). Nous n‘avons pas
tranché entre le changement de phase éventuel dans les parois et I'existence de
contraintes trés importantes dans les parois.

Les prospectives de recherche ressortent de fagon claire. Il s'agit des études
approfondies sur la compréhension du phénoméne de déflexion et sur ses
liaisons avec les autres paramétres physiques décrivant les ferroélastiques. Le
travail sur les connexions entre l'intensité et la polarisation de la déflexion, la
densité de la structure en domaines et I'angle d'incidence du faisceau primaire
doit étre poursuivi. Son premier objectif est I'application & I'stude des variations
des domaines.

Ensuite, il semble intéressant d'employer le phénoméne de déflexion pour les
études du changement de la symétrie cristalline pendant les transitions de
phase, par exemple celles des symétries trigonale et hexagonale.

Un autre domaine de recherche concerne les transitions de phase dans APFA et
notamment le phénoméne a 145 K (la détermination du caractére et l'origine de
la luminosité des parois de domaines).

Tous ces sujets de recherches seront développés au cours de mon travail a
I'avenir.
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ANNEXE I.
PROPAGATION D'UNE ONDE
ELECTROMAGNETIQUE DANS UN MILIEU BIAXE -
RAPPELS -

La propagation d'une onde électromagnétique dans un milieu isolant (ol p est
supposé approximé par pg) peut étre décrite a l'aide des équations de Maxwell :

Vx V E —_ = - - 1
( 7z 8'[2 Ho 312 ( )
E champ électrique, P polarisation, ¢, vitesse de la lumiére dans le vide.

Avec P = eoxi ol y est le tenseur de susceptibilité dielectrique.

Si nous choisissons une onde sous la forme exp i(k.F - wt), I'équation (1)

devient :
— - — m 2 -
kx(kxE): -[——] (1+ %) E T (2)
Co
ou, comme le vecteur déplacement D (1 + %) E,
2 =
A A = ® D
kxkxE|] = - |—| —
kxg) = - (2] 2 ®

(2) et (3) illustrent bien que dans un milieu amsotrope D, est toujours
perpendiculaire a k, ce qui n'est pas en général le cas de E (x est un tenseur).

Pour expliciter de fagon simple (2), il est intéressant de choisir le systéme d'axes
principaux de la susceptibilité diélectrique avec les axes x, y et z qui rendront x

diagonal :

2
Xxx=”§'1 , XW:n$"1 v Xzz = Nz -1
et

2 2
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g, sont les constantes diélectriques relatives. Alors I'équation (1} devient :

Exs Eys
e 2 2 T nﬁ Ex
- 0] e
+R(Exkxkz-kxaEz-ky2E7_+kyszy) K2 E,
ol Ky, ky, k, sont les composantes de k sur les axes en XY,z
I'équation s'écrit sous forme matricielle :
@n 2
( X J -k2 -2 ky ky kyK 5 E,
Co
2
®n
Ky K ——VJ - k2 - k2 kyk
X Py [ Co z X yhz Ey| = 0 (@)
®n 2
k., k kyk Z | -k -k
Z "X yhz [ co ] X y E,

et on obtient finalement I'équation suivante qui pour une direction de propagation
(pour un certain k) donne une équation en n; :

4 4
W

= n,z(ngn?- 0)2 (n,(nykz+n,<nyk2+r1xnzk2

Co Co
+nxnzk2+nynzk2+nynzk2)+n§k§k§ (5)

+n2k2 k2 + nZ k2 k2 + nZ KE kG + nd kG KE

+n§k§k$+n§kf{ +n§k§' =0

On constate que pour toute direction définie par un vecteur k (Ky ky, k,),
I'équation donne deux solutions, c'est-a-dire deux valeurs pour lindice lumineux,

ce qui est illustré par la surface a deux nappes représentée sur la figure A 1, 1

(avec ny < ny < n,). Les traces de cette surface dans chaque plan principal sont

des ellipses (et des cercles). Par contre, les traces définies par l'intersection des
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a) l'axe Ny
optique Co
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figure A.1.1

Représentation de la surface des indices d’un cristal biaxe, les trois
plans de référence étant les plans principaux. Le vecteur de Fresnel
(vibration lumineuse) D est représenté dans le cas particulier des
ondes ordinaires ou il est colinéaire avec E.
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figure A.1.2

Représentation des vecteurs D, E,
k, R (rayon lumineux). Q est le plan
tangent & la surface des indices au
point N qui définit k. P estle plan
d'onde perpendiculaire a K.

Le rayon lumineux R correspondant a k
est normal au plan Q.

Le champ électrique peut etre défini
en orientation par la projection de k
sur le plan Q.

Le vecteur D, vecteur de Fresnel est
colinéaire & la projection du rayon R
sur le plan d'onde (lui meme perpendiculaire
akenN
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surfaces d'indices et d'un plan contenant 'axe z tel que le plan V, ont des formes
plus complexes,

L'orientation du vecteur champ électrique E peut &tre, pour chaque point de la
surface, connue grace a I'équation (4). La figure A1,2 nous rappelle la situation
générale des milieux anisotropes ol la vibration lumineuse est représentée par
le vecteur D, le plan de vibration étant le plan D, k. Ainsi, en chaque point de la
surface des indices, I'angle entre D et E est égal a l'angle entre le plan d'onde P
et le plan Q tangent a la surface des indices qui contient E. (Nous devons noter
que les traces des plans Q, P et les vecteurs k etk sont représentées dans le
méme plan sur la figure A1,2 alors que k etR peuvent fort bien ne pas étre dans
le plan de la figure).

On sait que si I'on cherche & exprimer l'indice lumineux en fonction de la
direction de la vibration (et non en fonction de la direction de la normale a
I'onde), on obtient l'ellipsoide des indices. Pour une direction de plan d'onde
donnée, les directions de vibrations qui se propagent sans altération sont
déterminées par les axes de l'ellipse d'intersection de ce plan d'onde et de
I'ellipsoide des indices.

Enfin, rappelons qu'il est possible de construire la surface d'onde a partir de Ia
surface des indices : la surface d'onde se déduit de la surface des indices par
une transformation par polaires réciproques par rapport & une sphere
concentrique. La surface d'onde a une forme analogue & celle de la surface des
indices, c'est-a-dire ¢'est une surface & deux nappes.

Pour plus de détails sur |'optique des milieux anisotropes, consulter :
- Optique. G. Bruhat, Masson
- Principles of optics : M. Born and E. Wolf, Pergamon Press.
- Optical waves in crystals. A. Yariv and P. Yeh. Interscience publication
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ANNEXE II.

TRAJET DES RAYONS LUMINEUX ET DEFLEXION
LORS DE LA TRAVERSEE D'UN MATERIAU
FERROELASTIQUE

Pour calculer la déflexion des rayons laser lors de la traversée d'un matériau
ferroélastique, il est possible d'utiliser la construction d'Huygens.

La figure A, 2.1 rappelle les origines et la pratique de la construction d'Huygens
en décrivant les phénomeénes lors de la réfraction entre deux milieux anisotropes
1 et 2, Le plan de la feuille est le plan d'incidence. Le plan d'onde incident
O'T,M, correspond au rayon incident ﬁ1 et au vecteur d'onde R1. Le point O est
tel que la surface d'onde élémentaire s, caractéristique du milieu 1, de la nature
des rayons considérés et correspondant au temps unité et de centre O, soit
tangente a l'onde incidente. La figure s, représente son contour apparent. Le
rayon n'étant pas toujours dans le plan d'incidence, OR, est sa projection dans
ce plan. Par le point O', menons la nappe s, de l'onde caractéristique du milieu 2
et correspondant au temps unité. La figure s, représente son contour apparent.
Si par la droite normale au plan de la figure et passant par O, on mene le plan
tangent & s,, il se projette suivant OT,. Le plan OT, est 'onde plane réfractée. Ry
est la projection du rayon réfracte.

La construction d'Huygens s'effectue comme suit : soit O' la projection de 'onde

plane incidente sur le dioptre. On méne & partir de O' comme centre les surfaces
élémentaires s'y et s, correspondant aux mitieux 1 et 2. On mene un plan

tangent a s'y et paralléle & I'onde incidente (T40O'). Du point O ainsi déterminé, on
méne la tangente OT, as,. OT, est la trace de l'onde cherchée. Cette
construction donne le méme résultat que la précédente parce que les surfaces
d'onde sont centrées.

Dans le cas qui nous concerne, celui d'un matériau ferroélastique possédant des
parois, les propriétés optiques du milieu change avec les domaines comme
schématisé sur la figure A,2,2 ol les intersections des ellipsoides des indices
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milieu 1

figure A.2.1 -

Le principe de la construction
d'Huygens.

52 milieu 2
Rz
b
figure A.2.2
Les indicatrices de deux domaines

a voisins dans GMO.

2 b g
CAL% a1 ¢

z

figure A.2.3

i a surface des indices
avec le plan d'incidence
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sont indiquées. Pour simplifier, le plan d'incidence utilisé est perpendiculaire a la
surface de I'échantillon et & la direction des parois de domaines (c'est le plan a,,
¢ dans ia figure A,2,2).
Ce plan d'incidence V coupe les deux nappes de la surface des phases suivant
deux courbes représentées en pointiliés dans le plan V de la figure A,2,3. Ii est
possible d'obtenir les équations de ces courbes par rapport aux plans principaux
(¢ est 'angle entre le plan V et le plan x0z) :
Fe x20032¢ + xzsinzqs + 22 S 1=0

x2+22-n;(2 x‘2+22-n;,2 x2+22-n'z2

Tsukamoto et alii {31) ont utilisé la construction d’Huygens pour tracer le trajet
d'un rayon incident non polarisé qui pénétre dans le cristal (figure A,2,4), pour un
rayon qui est réfracté a travers la paroi séparant deux types de domaines
différents (figure A,2,5), et, enfin pour un rayon sortant sur la face de sortie de
I'échantillon (figure A,2,6).

| 'analyse de chaque situation permet de calculer l'orientation des rayons
transmis & travers chaque dioptre. Par exemple :

- en A 2,4 le rayon réfracté fait un angle

B, = arctg [ﬁJ (i = 1,2)

Zi

qui dépend beaucoup du point de tangence P, entre la surface d'onde du milieu
(cristal) et du plan conjugué avec le plan d'onde incident. li faut que :

(dx] 1 dx dF /dz

Xi-|—=—1| -2 = — et — = -

dz J; sina  dz dF / dx

(o est I'angle d'incidence dans le vide)

- En A 2,5 on obtient les angles des rayons réfractés (et réflechis) a travers la
paroi de domaine

Yy = arctg i (i,j = 1,2)
Z;j
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incldent
beam 1

z
Domain 1 I Domailn II
1(0.205)

figure A.2.4

Construction d'Huygens dans le plan z2-x.
s4 et sy sont les intersections des

surfaces des indices avec le plan
d'incidence.

figure A.2.5

Construction d'Huygens sur une paroi-
de domaine.
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figure A.2.6

Réfraction sur la face de sortie de
I'échantillon
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Les y; dépendent encore des points de tangence entre plan d'onde et surfaces
élémentaires. On note que 7,4 et Yo, sont respectivement égaux a 3, et B,.

- Enfin la sortie de I'échantillon (en A 2,6) est le processus inverse de son entrée
(en A 2,4) et permet d'obtenir I'angle Xij du rayon défiéchi.

Ces types de calcul ont donné des résultats globalement satisfaisants dans
RbHSeO, (34), le sel de Rochelle (30). Toutefois, ils prévoient dans le GMO (31)

et le BTO (31) des croisements entre les rayons défiéchis A et B qui ne sont pas
observés de fagon convaincante.
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ANNEXE Iii.

PROCEDURE EXPERIMENTALE

l. PREPARATION DES ECHANTILLONS

Les monocristaux d'APFA ont été obtenus & 300 K par évaporation lente de la
solution acqueuse de quantités stoechiometriques de NH, et SbF, avec un petit
excés de HF. Des cristaux de bonne qualité ont été obtenus aprés croissance
continue durant quatre semaines. lls possédent un plan de clivage parfait,
perpendiculaire a I'axe b. Les orientations des faces d'un échantillon ont été
vérifiées par diffraction Bragg aux rayons X. Les échantilions ont été polis tout
d'abord avec une soie humide, puis en utilisant une pate diamantée de grains
3um - 1um, sur un support de soie. De la méme fagon les échantillons d'AHSe
ont été obtenus par évaporation de solution agueuse. Le polissage et la méthode
d'orientation des faces sont les mémes. Les échantillons d'AHSe et APFA
doivent étre conservés avec beaucoup de précaution due a une hygroscopicité
impontante de ces matériaux. Les mesures sont effectuées dans une atmosphére
de gaz inerte (hélium, argon), Pour les mesures diélectriques, les échantillons
ont été recouverts par des électrodes semi-transparentes en or évaporées sous
vide qui permettent les observations optiques simuitanées. Ces électrodes
allongent également la durée de vie des faces.

Il. CRYOSTATS OPTIQUES.
a. Cryostat triaxial

Toutes les études ont été menées avec les quatre dispositifs décrits ci-aprés. Les
mesures de diffraction dans DKDP, de déflexion dans APFA et AHSe sauf les
mesures angulaires (en fonction de l'angle d'incidence o) et de biréfringence en
fonction de la température ont été entreprises dans le cryostat triaxial (figure
A,3,1). Ce cryostat a été réalisé au laboratoire de Spectrométrie Physique en
1996 en utilisant I'expérience de prototypes antérieurs. Le conduit vertical est
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figure A, 3.1

Cryostat triaxial.
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constitué d'un cylindre en inox a l'intérieur, et d'un cylindre de cuivre massif en
contact avec le bain d'azote en sa partie basse ce qui permet l'apport de
frigories. Cet ensemble, avec les hublots nécessaires, est rempli d'hélium
gazeux. La partie supérieure, avec cing hublots, permet une utilisation de trois
directions optiques perpendiculaires.

Le réservoir d'azote liquide, d'une capacité de 10 litres, est isolé thermiquement
par un vide dynamique de 10-6 4 107 torr. Un remplissage toutes les quatre
heures correspond aux meilleures conditions de stabilité dans la cellule
d'observation. L'apport de frigories dans la cellule (située dans la partie haute)
est régulé au niveau d'un cyclindre en cuivre avec enroulement chauffant, qui
contient la thermosonde de régulation. Un échangeur sépare l'enroulement
chauffant de la cellule elle-méme. Tout cela pour éviter la convection, diminuer le
rayonnement et favoriser le contréle de température dans la cellule par
conduction (filtres anticalorifiques, etc...). Les modifications par rapport au
cryostat précédent, permet d'obtenir un gradient thermigue trés faible : Ge < 10
3K/mm. Le systéme de refroidissement permetieni d'obtenir une température
minimale de 85 K environ.

Le cryostat permet des observations a |'aide de microscopes ou de monozooms,
et des prises de vue avec appareils photographiques ou caméras. Le
grossissement des observations se situe entre 40 et 300. |l est possible de
travailler en lumiére polarisée. Le dispositif permet également d'analyser les
pinceaux laser défléchis ou diffractés & l'aide d'une photodiode de haute
résolution. La photodiode mesure l'intensité de lumiére avec une résolution
relative 10°6. Elle se déplace a l'aide d'un moteur pas a pas Socitec, sur une
distance de 70 mm environ avec une précision de 2,103 mm. Pour les
photographies, un systéme Olympus avec deux appareils et des monozooms
Caleo ont été utilisés.

La température est mesurée a l'aide de thermosondes platines 100 Q par des
multimetres Keithley 197 A, ce qui permet des mesures avec une précision de
4.10°3 K Le régulateur utilisé (Eurotherm avec pont ASL F 16) assure une
stabilité de 5.10-3 K sur plusieurs heures. L'ensemble est géré par un ordinateur
qui facilite la programmation des variations de température avec des rampes
dont les plus lentes ont une pente de 104 K/min. Un schéma de tout le dispositif
expérimental est présenté sur la figure A,3,2.

Le dispositif pour les mesures de la biréfringence par la méthode de Senarmont
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Schéma du dispositif expérimental.
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pinceau laser
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figure A.3.3

Schéma du dispositif pour les mesures de ia biréfringence
par la méthode de Senarmont
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est présenté sur la figure A,3,3. L'angle v; = —2{3 . . 0n; est mesuré avec une

précision de 102 degré d'arc qui donne une précision théorique de variation de
la biréfringence de 6.10'8. Toutefois, & cause des probléemes expérimentaux
(Iargeu'r du pinceau final ete...) on peut atteindre une précision réelle de 10-6 qui
correspond a une valeur relative de 0,1 %.

b. Le cryostat uniaxial "a queue horizontale”

Ce cryostat (figure A,3,4) a été utilisé pour les observations optiques (variations
de l'angle de tilt et évolution de la structure en domaines en fonction de T) et pour
les mesures diélectriques pour APFA. Malgré l'observabilité optigue suivant
seulement un axe, il constitue un outil précieux, due a sa possibilité de travailler
a trés basses températures (T, ~ 10 K). Il permet l'utilisation de microscopes
polarisants et des prises de vue avec un appareil photographique suivant l'axe
vertical.

Les mesures diélectriques sont réalisées a l'aide d'un pont HP 4274 A qui
permet l'application éventuelle d'une tension continue (& 200 V) et la mesure
dans la gamme de fréquences enire 100 Hz et 100 kHz, avec un champ
électrique appliqué de 10 V/cm. La précision des mesures accessibles dans nos
expériences est de 1072 pF pour la capacité (~ ') et 10-3 pour les pertes (~ &" =
e\.tg d).

La température est mesurée a l'aide des thermosondes platines 100 Q et un
multimétre qui permet d'atteindre la précision de 102 K.

Les mesures optiques ont eté menées a l'aide de microscope polarisant et un
goniometre permettant la mesure de l'angle ¢ en quatre positions avec la
précision a 0,25 degre d'arc.

c. Le cryostat "360°"

Ce cryostat a été projeté et construit a I'Institut de Physique Expérimentale de
I'Université de Wroclaw. Il permet des mesures optiques sur l'intervalle des 360
degrés d'arc et dans le cadre de ce travail il a été utilisé pour les études de
défiexion dans APFA et AHSe. |l se compose de deux tubes en verre
concentriques, ce qui entraine que tous les rayons, sortant d'un échantillon placé
juste sur l'axe central, tombent sur les surfaces des tubes perpendiculairement.
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L'échantilion peut étre tourné de l'extérieur. L'apport des frigories s'effectue par
I'nélium gazeux, en contact thermigue avec un radiateur refroidi par des vapeurs
d'azote liquide. Le radiateur se trouve en contact avec un enroulement chauffant
qui contient une thermosonde régulation.

La température est mesurée & ['aide d'un thermocouple cuivre-constantan, et
contrélée par un régulateur de température Unipan 680 avec une précision de
5.10"2 K et une valeur minimale pour AT/At de 10-2K/min.

L'intensité de la lumiére est mesurée par une photodiode avec une résolution
relative de 10 "4, et la lecture de sa position s’accomplit a l'aide d'un
goniometre avec une précision de 0,5 degré d'arc. Malgré cette résolution
limitée, le cryostat possede l'avantage de la rotation sur 360°.

d. Goniométre et cellule proches de l'ambiante

Les mesures angulaires (les angles de déflexion et diffraction en fonction de
l'angle d'incidence), aux températures situées entre 'ambiante et 260 K, ont été
réalisées avec une grande précision. L'échantillon se trouve dans une cellule
avec deux hublots, dans une atmosphére d'argon en contact avec un liquide
réfrigérant. La cellule est tournée par un moteur pas & pas Socitec. Un autre
moteur pas a pas tourne la photodiode. La précision de ces deux rotations est de
10-2 degré d'arc. La lecture de l'intensité de lumiére, ainsi que la position de la
photodiode, se fait soit par 'ordinateur, soit pas un multimetre Kethiey.
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ANNEXE IV.

EVOLUTION DU NOMBRE DE PAROIS
FERROELASTIQUES AVEC LA TEMPERATURE

Divers modgles peuvent étre développés pour corréier le nombre de parois de
domaines existant dans un cristal ferroélastique et la température. Le présent
mod&le est inspiré de |'ouvrage de E. Salje "Phase transitions in ferroelastic and
co-elastic crystals" (47).

Soit le classique développement de I'énergie libre pour une transition du second
ordre :

C

g= 2 c
2 6

(T-T)e% + 2a* + 2° - Ha + £ (vaf + .. (1)

oll Q est le paramétre d'ordre macroscopique, T, la température de Curie, H

I'enthalpie, A, B, C et g des constantes indépendantes de la température T.
Si les parois sont considérées comme une variation d'énergie locale, I'equation
de Landau-Ginzburg dépendant du temps (1) s'écrit :

2Q 1 0G

T - T @
avec T comme constante de temps qui rend compte de la mobilité.
On considére le probléme comme unidimensionnel ce qui est une hypothése
cohérente compte-tenu de l'orientation de paroi unique et des mobilités latérales
continuellement observées dans 'APFA.
En admettant que le paramétre d'ordre n'a pas de dépendance d'orientation, la
position d'équilibre locale d'une paroi est le résultat du bilan entre la force de
gradient, 1a force du potentiel de Landau et la force de friction. La forme et
I'énergie de paroi sont déterminées par les forces locales et peuvent étre
déduites de (1) pour les interactions a longues distances. Dans un tel cas, le
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profil d'une paroi mobile peut s'écrire (47) :

ou v est la vitesse d'ondes isolées, ¢y une vitesse caractéristique et 2w
I'épaisseur de paroi donnée a v = 0 par :

o 1/2
Rl ] “

en intégrant I'énergie, on peut demontrer que v est relié a I'énergie nécessaire
pour créér une paroi isolée :

AL

\

E = Ep {1 - C—EJ (5)
0

ol E, est I'énergie de paroi immobile décrite comme suit : I'énergie stockee
dans la parol est donnée par la valeur moyenne d'une particule de paroi,
AT -TC)2 (2B)_1 multipliée par l'épaisseur de paroi (4). Alors, I'énergie de
paroi Ey augmente quand T diminue comme

)13/2

B = 2@ A(T-T (6)

Si E est I'énergie d'activation nécessaire pour créer une paroi, le nombre de

parois N dépendra exponentiellement de E et par conséquent de T pour une
transition du second ordre suivant la relation

{ o [T - TC|3”2j

N=aexp|- —
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ANNEXE V.

DEFLEXION DANS AHSe

Le cristal AHSe est moins connu que le GMO ou 'APFA. La déflexion est
observée dans trois directions perpendiculaires et les mesures o (o) et B (o)

furent menées comme illustré sur les figures. Que donne 'application du modéle

simple développé dans le chapitre II,3 par rapport & ces résultats ? Les valeurs
des indices furent mesurées & l'ambiante (48). Par contre, les valeurs de ¢; étant

ignorées, la valeur de ¢ = 10° fut retenue par analogie au cas du RbHSeO,

(29), (38).
Les équations retenues tiennent compte des valeurs des n; constatés et des

similitudes avec les analyses effectuées dans GMO, APFA1, APFA2 :
a. Le plan VX - AHSe "b-cut”
L'intersection du plan d'incidence avec les surfaces d'indice ainsi que I'equation

de n, sont similaires a celles du GMO (voir figure 11,2,6a) du chapitre Il). Nous
pouvons donc réécrire simplement les équations (11) et (12) du chapitre 11

2 2
. tan“¢ +1 n )
BaHse = £ arcsin 57 ¢ p nZ - n32, + —Z . sin® oF (1)
(nx/ny) . tan® ¢ + 1 nz
n (nﬁ/nﬁ)tan2¢ +1
- + i _Z. H 2 . 2 - 2 2
OAHSe -b = * arcsin 5 . sin® aj + ny - ny (2}
Ny tan® ¢ +1

Les indices et I'angle ¢ correspondent bien sGr aux parametres de 'AHSe.
b. AHSe ‘“c-cut”

Dans ce cas le plan d'incidence par rapport aux surfaces d'indices se présente
comme pour APFA1 (la figure 11,2,7). Donc les équations sont identiques aux
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I'équations (5) et (6) du chapitre Il et on trouve vite que :

2 2
. tan“ ¢ + 1 n )
OAHSe - ¢ = T arcsin 57 2 ¢ 5 na - n$ + —; sin® 0 (3)
(nz/ny) Ctan® ¢ +1 Ny
n (n%/ng) . tan® ¢ +1 5 o 2
BAHSe - c= T arcsin —= . 8in® o + ny - Nz (4)

Ny tan® ¢ +1
c. AHSe "a-cut”
La surface d'indices dans une telle situation est présentée sur la figure A 5,1.

Comme d'ordinaire le plan d'incidence "découpe" sur elle deux "ellipses”
données par les équations suivantes :

l’._z...i.v_z.—‘i
nZ  nf
\/2+v2_1
=t 3 =
N Ny

Ensuite on trouve que :

o gnz 1 +tan2¢

Zz
n§ + ng tan® ¢

et alors

2 2
. tan” ¢ +1 n .
CAHSe -a = T arcsin 52 ¢ > n2 - n2 + > - sin® o | (5)
(nz/nx) cfan® ¢ +1 ny
Ny (n%/nﬁ) tan? ¢ +1 5 5 2
BAHSe -a = T arcsin —— . 8iN° o + Ny - Ng (6)

Ny tan? ¢ +1

Sur les figures A 5,2 les présentations graphiques de ces six égquations pour o et
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figure A.5.1

Intersections de la surface des indices avec
le plan d'incidence dans le cas de 'AHSe-a
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B sont données en traits pleins.

La comparaison entre les calculs et les résultats experimentaux montre que
l'accord est assez bon pour AHSe a , moins bon pour AHSe b et AHSe c. Un
calcul développé dans le chapitre IV a montré que le role de ¢ est souvent moins
important que celui des n; et des An;. Ces résultats tres prospectifs permettent de

lister les axes de recherche a développer :

- les indices lumineux ont été mesurés a l'ambiante, leurs valeurs doivent
évoluer avec la température. Les résultats expérimentaux conduisent a penser
que (n, - n,) varie peu. Des analyses des autres biréfringences pourraient par

contre donner des résultats notables.

- L'APSe est devenu triclinique donc certaines parois de domaines n'ont pas lieu
d'étre perpendiculaires a la face d'entrée de I'échantillon. Les variations entre les
résultats expérimentaux et théoriques. de AHSe b et AHSe ¢ pourraient en étre la
conséquence. Un modéle pourrait tenir compte de ce phénomene et ainsi prévoir
ces angles en utilisant les résultats expérimentaux.

Pour conclure, les résultats sur AHSe permettent de définir des possibilités de
poursuivre l'utilisation de la déflexion pour mieux comprendre les phénomeénes
physiques dans des ferroélectrigues assez complexes.
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figure A.5.2
Les valeurs expéerimentales a 240 K, des angles de déflexion a, B en fonction

de 'angle d'incidence o par rapport aux resultats du calcul, dans AHSe.
Les lignes continues correspondent aux valeurs calcuiées.
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