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INTRODUCTION

Dans un solide un atome, ou un ion,est 1ié 3 ses voisins par
un cham§ de forces gul le maintient - dans un puits de potentiel. L'atome,
ou l'ion, oscille dans son puits autour d'une position moyenne et son
déplacement s'inclut dans un mouvement collectif décrit en terme de

mode de wvibration du réseau cristallin.

Scus l'effet d'umn paramdtre extérieur (tempdrature, champ ma-
gnétique, pression, ete ...} 1la forme du puits de potentiel ou 1'ampli-
tude de l'oscillation est modifiée ; 11 en est de m3me,en général, pour
la position mocyenne de l'atome. Ainsi apparait la déformation macrosco-

pique du cristal qui cherche & minimiser scon énergie totale.

Dans le cas particulier des solides magnétiques; la mesure de
i'allongement du cristal est un des moyens d'accds aux termes &nergé-
tiques dlis au magnétisme. Pour réaliser cette mesure, il est nécessaire
de disposer d'un appareillage de grande sensibilitd car aux basses tem-
pératures,old s'établit l'ordre magnétique dans le cristal, les coeffi-
cients de dilatation sont faibles. D'autre part, il est souhaitable de
minimiser les contraintes gqui, du fait du couplage magnéto-&lastique,
modifient 1'8tat magnétique du cristal. Comme Lla qualité d'un contact
mécanique est une chose difficile & appréhender, il nous est apparu

souhaitable de développer une technique de mesure des dilatations sen-

sible, sans contact et pourvue d'immunitéds vis 3 vis de l'environnement.

Aprés un examen des solutions existantes, nous exposons dans
le premier chapitre, le principe du comparateur interférentiel fonc-

tionnant en lumiére polarisée.

Le second chapitre est consacré 3 la description générale de
l'appareil avec les aménagements qui modifient le schéma de principe et
rendent l'ensemble opérationnel compte~tenu des contraintes particulidres

imposées par la dilatométrie.
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La description de 1'€chantillén, sa tenue et son enviromnement

font l'objet du troisiéme chapitre.

Les modes de fonctionnement, qui dépendent du type de mesures
ré8alisées, la régulationet la mesure des températures, les performances

intrinséques de 1'appareil sont décrits dans la quatridme partie.

Nous avonms illustré les possibilités de l'appareillage par une
série de mesures d'allongement sur les matériaux connus gue sont les
fluorures des métaux de tramsition. Nous en avons déduit quelques résul-
tats concernant les vibrations dans le réseaun de ZnF, . GrZce 4 nos me~
sures relatives au flucrure de mangandse MnFZ’ nous avong appliqué les
résultats de la théorie,développée par Guseinov et Seidev, de la dila-
tation thermique due au magnétisme. Nous avons pu ainsi accéder aux

variations des énergies d'dchange et d'anisotropie en fonction des dé-

formations du cristal.









CHAPITRE 1

LE DILATOMETRE INTERFERENTIEL A POLARISATION

I - 1 - Position du problé&me technologique

On se propose de mesurer l'allongement Al d'un &chantillon
de longueur 1, connue 3 la température ambiante, dans un intervalle de
température AT s'&étendant dans le domaine des basses températures. Comme
cela a été précisé dans l'introduction, les coefficients de dilatation
sont faibles puisqu'ils tendent & s'annuler qudnd T +0. La résolution

du montage dilatométrique devra donc Btre inférieure & 1'Angstrom.

Dans la gamme de temp&rature envisagde, les matériaux
mesurés présenteront &ventuellement des points singuliers, caractéristi-
ques des transitions de phase, que l'on souhaiterait approcher jusqu'i
des températures réduites (t =| T—Tcl/Tc ) de IO—4 Z gquelques 10_5, ce
qui correspond en général 3 des pas d'allongement de l'ordre de

1'Angstrom.

D'autre part, nous souhaitons nous abstraire de la com-
paraison de la dilatation de 1'échantillon & celle d'une référence connue.
Aussi nous imposons & l'échantillon de référence de rester & température

coenstante.

Enfin, compte-tenu de 1'implantation de l'&chantillen
dans une enceinte cryogénique d'une part, de la difficulté & définir un
contact mécanique. de qualité compatible aveec la résolutiom souhaitée

d'autre part, nous nous sommes imposés d'utiliser une méthode sans contact.




[-2 : Les solutions existantes - Bibliographie

Nous effectuons une revue rapide de la bibliographie
concernant les dilatomé&tres en comparant certaines de leurs caract8risti-
ques ou leurs performances aux contraintes que nous nous sommes imposées

(0 (2

mentionnées en I-1

1«2=-1 : Les méthodes i rayons X

Elles mesurent directement les paramdtres de maiile.
La sensibilit& courante est de 10 ° pour Aafa tandis que les montages
performants parviennent i quelques 10—6, exceptionnellement 10_8 pour
des "eristaux parfaits”.&zgénéral,]ﬂ.résohmionxﬂestpas tréds €levée et
d'autre part les mesures se font sur des poudres qui se pr@tent mal &

1'é8tude des phénoménes critiques.
P

- Variation de capacité d'un condensateur

par &cartement des &lectrodes ou variation de 1'aire
des Electrodes en regard. La limite de détection courante est de 10_7
{soit 10 2 pour 10 mm).-

Les dispositifs les plus modernes qui mesurent la capa-
cité ("three terminal capacitor"), et non plus la variation d'une fré-.
quence de ré&somnance comme précédemment, arrivent 3 des résolutions de

-2 (3) (4

10 A pour £ = 10 mm,{ par exemple),

- Variation d'induction mutuelle ou de self induction

La dilatation de 1'&chantillon déplace un bobinage
ou un moyau magnétique permettant de détecter des déplacements infé-
rieurs au micron. Une variante trds sensible (5) parvient jusqu'i
50,02 ; de résolution mais se révéle trop sensible 3 1'envirennement
,magnétique aussi de tels &ispositifs sont-ils limités 3 quelques dizaines

d' Angstroms de résolution.

Les leviers ou amplificateurs optiques transforment le
plus souvent 1'allongement en déviation d'un faisceau. Des allongements
inférieurs & 1'Angstrom peuvent &tre détectés. Ces montages présentent
toutefois 1'inconvénient d'inclure des liaisons mécaniques de qualités

difficilement compatibles avee la sensibilits théorique.



- les méthodes interférométriques.

Les montages du type Fizeau ou coin d'air oi 1'&chan-
tillon constitue l'entretoise entre deux plans dont on mesure la

a~

variation d'8cartement. Les sensibilités sont de l'ordre de 107 3
=]

10_8 pour Al/1 (1A pour 10 mm).

Pour une cavité du type Perot-Fabry, la sensibilité
; . o -4 °
9. La résclution atteint mEme 4.10 A

(6)

devient de l'ordre de 10 _
avec une cavitéd sphérique avec toutefois une course limitée & M4
et une utilisation en mesure de wibration, clest & dire en alternatif
ofi 1'on €limine les dérives.

(7

La firme C.Zeiss {(Oberkochen) a réalisé& un compara-
teur interférentiel de cales~&talons ol les failsceaux ge r&fléchissent
sur les faces opposées des cales parallélépipédiques. Celles-ci deivent
3tre présentBes de facon strictement paralléles entre-elles, alignées
dans une direction caractéristique de 1'appareil. De telles exigences
expérimentales semblent peu compatibles avec une application & la di-
latométrie et ce d'autant plus qu'en interféromé&trie classique, le
pointé d'une frange (ou la mesure d'un déphasage) s'effectue avec une
sensibilité bien inférieure & celle de l'interférométrie 3 polarisation.
Interférométres & polarvisation :

(8)

Roberts a mis au point un dilatométre du type Michel-
son .4 polarisation insensible vis-&d-vis des perturbations mécaniques.
La résolution est de5-10_4 frange soit 3& (A= 6328 ;). L'8chantillon
adhére, par une de ses faces polies & unt miroir. Les faisceaux se
réfléchissent 1l'un sur la face accessible de I'&chantillom, 1l'autxe
sur le mircir avant d'interférer. Quand la température varie, la
varliation de longueurde 1'&chantillon se traduilt par une évolution de
la différence de marche. Du fait de c%oix technologiques contestables,

ce dispositif a une résolution de 30 A pour 15 mm d'é&chantillon.

(9)

A, Miiller et A. Cezairliyan'’% du National Bureau of

S$tandards ,ont concgu un interféromé&tre du type Mach-Zehnder fonctionnant

en lumiére polarisée oii 1'un des faisceaux se ré&fléchit successivement sur
les 2 faces de 1'&chantillon avant d'interférer avec le faisceau de ré-
férence qui a suivi un trajet totalement différent, ce qui rend l'appa-
reil sensible aux perturbations mécaniques, aux gradients d'indice du
milieu de propagation. Toutefois, pour l'utilisation qu'en ont fait les
auteurs (mesures de dilatation durant des temps courts & haute tempéra-

ture), cet appareill doit coeonvenir avec toutefoils une résolution de 0,15V
pour un é&chantillon de 3 mm.
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Nous avons décrit nous-méme (]O), en adaptant le

comparateur de cales, cong¢u par K. Dorenwendt (11), un interférométre
4 polarisation qui compare les allongements du matériau &tudié et d'un
matériau de référence placé dans la méme enceinte..La résolution &tait
de l'ordre de IE. Ce dispositif présentait l'avantage, comme le montage
précédent (3 ), d'une méthode sans contact, d'une technique de mesure
sensible mais 1'inconvénient consistait & mesurer 1'&volution d'une dif-
férence et & ajouter les incertitudes. La résolution était de 1'ordre

de 1'Angstrdm pour 10 mm d'&chantillon (soit lﬁhs pour Al/1).

1-3 - Le dilatométre interférentiel a4 polarisation

La bibliiographie nous montre que,parmi les méthodes ex-
périmentées, seules quelques méthodes optiques suppriment les contacts
de palpage, que les méthodes interférométriqgues permettent la comparai-
son directe d'un allongement 3 une grandeur physique qui est la longueur
d'onde de 1a lumidre utilisde. Une technique de mesure &valude de la
différence de marche peut fournir une résolution inférieure 3 1'Angstrom.
Nous nous sommés donc appliqués & concevoir un montage optique corres-

pondant 3 ces critéres,

1-3-1 -
L'interféromdtre que nous allons décrire fonctionme en
lumiére polarisée. La lumidre incidente est polarisée linéairement i
45° des directions équivalentes aux lignes neutres de l'interférométre.
Celui-ci, dans lequel on a inséré 1'échantillon, restitue une onde
polarisée elliptiquement caractérisée par un déphasage ¢ = 278 /A tai

que :
sin ¢ = 2n/G+n2) ol 1N : B/A est le rapport des axes de 1'el-
lipse.
§ : différence de marche.

Lorsque 1'échantillon se dilate (ocu se contracte de dl)
le déphasage varie d'une quantité d¢ ={27/X)48 =(27/2) 241,
puisque l'objet est réfléchissant.

La mesure de l'allongement df va donc se résumer &

celle de 1a variation d® effectufe au moyen d'un compensgateur

fonctionmant en lumiére polarisée.
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1-3-2 - Interféromé&tre i dédoublement latéral (Fig. 1)

Un interféromdtre i dédoublement latéral est uan dispositif
qui dédouble une surface d'onde incidente I en deux surfaces d'onde rt
et L" séparéeéspatialement et qui interfé&rent.

I1 s'agit donc essentiellement d'un duplicateur d'ondes.
Ceci peut 8+re réalisé soit pa¥ un &lément bir&fringent (prisme de Wollas-

(12) (13) (14) (15)

ten , Savart soit par un &lé&ment dispersif (réseau,
(

damlilﬁ))soitpar des systi&mes i miroirs (interférométre de Mach-Zehnder
déréglé par exemple }.

Les duplicateurs les plus utilisé&s sont certainement les prismes
biréfringents qui utilisent les propri&tés de l'interférométrie en lumidre

polarisée.

La figure 2 représente quelques schémas de principe de

duplicateurs et d'interférométres & dédoublement latéral.
P

1-3-3 - Schéma de principe du_dilatom&tre_interfgrentiel & &chantillon

Le matériau dont on veut mesurer la dilatation en fonection
de la température est nécessalirement disposé dgns une enceinte adéquate
(four ou cryostat). Comme nous avons opté pour une méthode optique sans
contact, le'palpage'" de 1'échantillon se fait par réflexion de la lu-
miédre. L'échantillon présente donc des parties polies optiquement.

La forme la mieux adaptée est celle d'une longueur & bouts, terminclogie
des métrologisfes pour désigner ume longueur dé&fianie par ses faces ex-
trémes planes et paralléles,

De plus, nous nous scmmes imposé&s comme contrainte supplé-
mentaire,de mesurer directement L'allongement de l'&chantillon et non pas
la différence d'allongement avec une référence connue comme nous lL'avions
décrit en (IO). -

La figure 3 représente le schéma de principe du dilatométre
avec E, et Ez,respectivement 1'é8chantillon et la longueur de comparaison
i température constante. Wyreprésente le duplicateur d'onde ou inter-
férométre tandis queWI est le prisme chargé de compenser le déphasage

propre de Woet de dédoubler le faisceau incident.
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Les conjugaisons optiques sont les suivantes (Fig.4) :

Wl - W ‘ Wl dans le plan focal de L1

2
n 1 " "
WZ L4

. Face 1 de E] - TFace 2 de E]
Face 1 de E2 + TFace 2 de E2

Ces conjugaisons sont assurées par les objectifs Ll’LZ’LB’
‘L, qui constituent un systéme afocal.

Le prisme W,"voit" donc une surface d'onde portant 1'em~
preinte de la marche de hauteur Ezwﬂj, formée par la diffé&rence des deux
longueurs E,(Zpdet B, (%) . Cette surface est ensuite dé&doublie
par Wppour former l'interf&rogramme dans la partie centrale. Celui-ci
est caractéristiquerﬁe la différence de longﬁeur eantre E, et E, 4 une

constante prés

$ =(2'ﬂ' /)\} 2(*‘2’]_ 22) + X

ofi ¥y représente la somme algébrique des déphasages "parasites" inévita-
blement introduits par les différentes réflexions, transmissions; aber- .
rations, fluctuations d'indice (de 1l'air ou du gaz d'échange) ....

Lorsque la température &volue de dT,la longueur de 1'E&chan-

tillon,il gvolue d'une quantité@é dQI, done d¢ varie de :

de =(2w/A)2d 8+ dX,

Signalons quelques propriétés intéressantes lides & la géométrie et &

l1'utilisation de véhicules optiques de grandissement unitaire :

-~ une translation de l'é&chantillon, ou du contre—-é&chan-
tillon, petite devant la distance focale des objectifs utilis&s, perpen-
diculairement aux faces polies ne modifie pas le déphasage.

- la conjugaison optique entre les faces de 1'échantillon
{ou du contre~dchantillon) reste walable quel gue soit 1le mouvement de

l1'dchantillon.

~ Pour un échantillon & faces parfaitement paralléles,
la direction du faisceau émergent (2 ré&flexions, une sur chacue face de
1'8chantillon) est insemnsible 3 la rotation de 1'échantillon. La Fig.5

iilustre cette propriété.
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I-4 - Technique de mesure

"Nous savons gue le rdle de l'interfé&rométre est de trans-
former un allongement dl en variatiom de dé&phasage d& , qui doit Btre
mesurée au moyen d'un compensateur bir&fringent. Pour des raisomns de
commodité d'une part, pour obtenir une ré&solution compatible avec les
objectifs d&8ji énoncés d'autre part, le récepteur est photo&lectrique
(et pom pas l'oeil). Nous décrirons dans le paragraphe suivant l'intéréet
que présente la modulation de la lumiére dans le cas d'une détectiom
photoélectrique,

A des excursions de temp&rature importantes (plusieurs
centaines de K), correspondent des variations de phase supé&rieures & 27
{plusieurs milliers de degrés). Pour umn compensateur cristallin classique,
la course importante et la grande sensibilité ne sont pas compatibles.
Nous sommes donc amend&s & uwtiliser un compensateur de Sénarmont(lm(K/4 et

analyseur) décrit dans le paragraphe consacré& au pointé,

La technique de modulation présente de nombreux avantages
(volr par exemple Réf.(lg)) que nous rappellerons briévement dans le cas

de la modulation d'un faisceau lumineux.

- Absence sur le signal de sortie du récepteur de 1l'influ-
ence de la lumiére parasite (souvent non modulée).

- Amélioration du rapport signal sur bruit par &limination
de tous les bruits 4 une fréquence différente de celle de la modulation.

- Elimination des d&rives de zé&roc souvent associées aux
détections de temsions continues.

~ Facilité&s d'amplification plus grandes.

- Obtention d'un signal qui permet le "pilotage" d'une

chaine de mesure tr&s sensible (détection synchrome par exemple).

Dans le cas de 1'interférométrie optigue, deux types de
modulation sont possibles :
- modulation d'amplitude (“¢hopper'mécanique par exemple)

- modulation de la phase optique.

Au volsinage de la compensation parfaite du déphasage
mesuré par le compensateur, la sensibilité& est bien plus grande avec une
modulation de phase qu'avec une modulation d'amplitude. En effet comme le
montre l'annexe 1, l'é@clairement du récepteur, donc le signal photo-

€lectrique est de la forme :




M odulateur de phose
(NOmcrski -Ro blin)

Figure 6



- 15 -

E = 1 - cos (@M + 2g}

G & =0 1 i1
ol M ¢ sin 2 fo
£ défaut de pointé de 1'analyseur (2e¢= d® défaut de compensation)

t : phase modulde introduite par le modulateur ,

Une dBcomposition en série de Fourier montre que :

dFE
Fe v I (80

e = 0
pour le fondamental.

Dans le cas de la modulation d'amplitude, le signal
photoélectrique est tel que
E cr(sin‘? £ ) sinz'ZWfOt
Ii n'y a domc qu'une composante alternative de fré&quence % telle que :
E = sin2 >

On voit que :

dE .

I = 2 sln €cosE
soit 3 dE + 0
’ de

g > 0

La sensibilité s'aunnule quand on tend vers la bonne

compensation.

Le modulateur est un interférométre 3 polarisation de

(19) (20) (21)

Jamin , adapté i la modulation de phase par Nomarski o¢ Roblin
Il comprend deux lames cristallines Q, et Q, identiques. (Fig. 6 )} dont
les axes optiques sont inclinés & 45° des faces, séparées par une lame
demi-onde dont les lignes neutres sont 3 45° de celles des lames Q1 et

QZ' 3i on envoie sur l'emsemble une lumi&re rectiligne polarisée & 45°

des lignes neutres des lames L, et LZ’ la vibration émergente est en
général elliptique caractérisé&e par une différence de marche =
n2 - n2
e 0
A==e . o . n2 N n2
e 0

- .

ol e est l'&paisseur des lames Q! ou Q2, n, et n legs indices du cristal

constituant Q] et Q2, o l'angle entre Q1 et QZ'

a =0 (q, et Q, paralléles) correspond &videmment 3 A& = 0 ; la vibration

gmergente est identique & l'incidente.
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Si l'orientation d'une des lames Qq ou Qy varie sinusoida-
lement, @& = dgsin wt, 1'ellipticité de la vibration &mergente varie
symétriquement autour de la vibration rectiligne (A= 0) en conservant
les m8mes axes (#45°),
A ce déphasage de modulation s'ajoute celui associé& 3 la

dilatation (ou contraction) de 1l'é&chantillon:

CDsignal - 0:)modulation e

émodulation @Osin waot

Comme la modulation provient uniquement du mouvement de
12 lame mobile et comme, de plus, le dédoublement du faisceau (1/100 zme
de mm environ) est négligeable devant la dimension du faisceau, om peut
réduire le modulateur & une lame unique dont 1'axe optique est & 45° de
la face. Cette solution qui entralne la suppression de la lame demi~onde

conduit & un modulateur &conomique qui fonctionne & différentes longueurs

d'onde. Elle exige cependant une source de bonme coh@rencesspatiale et

temporelle.
1-4-2 : Le pointé

Echantillen et contre—é&chantillon sont touchés par deux
ondes lumineuses distinctes polarisées elliptiquement qui, aprés le
Wollaston W, (fig.7) se recombinent pour donner une onde polarisée ellipti-
quement dont 1l'ellipticité varie sinusoidalement , du fait de la modula-

tion,autour d'une wvaleur moyenne 1-n ofi N est tel que :
s y q

27
1+n

7 = sin @

Remarquons que les axes de la vibration elliptique sont
fixes par rapport aux &léments du montage (0°, 90°).
Le pointé& consiste & mesurer 1'évolution de l'ellipticité

due 3 la dilatation.

Pour cela, on utilise le plus couramment un compensateur
biréfringent dont vn &lément est mobile (lame en coin des compensateurs
de Babinet, Soleil, Berek, etc..) associ& & un analyseur. La longueuar de
la 'lame en coin dé&finit le domaine des déphasages compensables et son
angle la sensibilité& do/dx ol dx est le déplacement de la lame. Comme
dans notre probl&me wune grande course et une résolution &levée sont exi-
gées un compensateur de Sénarmont convient bien mieux qu'un compensa-
teur & lame en coin car celle-ci devrait 8 la fois &tre longue et de
grand angle, ce qui est incompatible., Le compensateur de Sé&narmont permet
la mesure de 1'€volution du dé&phasage. Par contre, la valeur absolue ne

peut €tre obtenue si elle est supdrieure 4 2T (ce qui n'est pas le cas
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pour les compensateurs 3 prisme &talonnés). Par contre, la lame quart
d'onde fournit une vibration rectiligne pointée au moyen de 1'analyseur
(Annexe 1), opération qui se fait avec grande précision (1"). L'é&voliution
d'un déphasage peut 8tre suivi avec une bonne résolution. En annexe I,

il est &tabli que les variations de longueur Al et de déphasage A

associées pat :
4dAl

Ad = Y

provoquent la rotatiom de la wvibration rectiligne

2mAl

AB = 3

d'od le ré&sultat important :

L'allongement Al est proportionmnel d la rotation du plan

de polarisation moyen de la lumiére Emergente.

-5 = Signification et validité de la mesure

L'interferogramme visualise la topographie de la surface
d'onde Emergente dont le relief est déterminé par les divers objets de
phase rencontrés, essentiellement les faces de l'&chantillon. Il s'agit
donc d'une distribution spatiale d'@clairements oli chaque point est
caractéristique d'un déphasage. La mesure photélectrique prend en compte
un &clairement moyen sur l'aire de 1'interférogramme. L'&clairement d'une
aire élémentaire de l'interférogramme caractérise la position moyenne dans
le temps de la surface d'onde par rapport & une surface de référence,
position déterminée par la longueur de l'8chantillon damns 1z région
considérée, c'est~d-dire la distance entre la position moyenne des atomes

superficiels.

Comme le phé&nomé@ne de dilatation consiste i faire varier
avec la température la distance moyenne des atomes d'un matériau, il
est &vident que toute inhomogénéité goit d'&paisseur de 1'é&chantillon,
scit de température modifie 1'&clairement moyen de 1l'interférog¥amme

et diminue la sensibilité dE/de au vecisinage du point de mesure.
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CHAPITRE II

DESCRIPTION GENERALE DE L'INSTRUMENT

Les figures 8 et 9 repré@sentent les trajets des faisceaux et
l1'ensemble de 1l'instrument. ' .

La conception de notre appareil s'est effectuée 4 partir d'un
montage cryogénique (cryostat, échantillon) déj& dé&fini. Il a done fallu
concilier 1'utilisation de cet ensemble au choix d'une méthode inter-

férométrique.

IT-1 - Schéma ¢ptique de 1'inmstrument (Figure 10)

La source $ est un laser He-Ne Spectra Physics 5 mW polarisé
verticalement,

Le modulateur (M) est précé&dé d'un polariseur d 45° par rap-
port au plan de base . Les prismes du modulateur ont leurs lignes
neutres & 0° et 90°. La fente F, réglable a une hauteur ajustable et une
largeur fixe. Elle est projetée sur l'échantililon (et le contre-é&chan-
tillon) par un véhicule afocal constitud par la lentille L1 et les mi-
roirs’ Ml’2’3’4' Son image détermine ainsi 1'aire de mesure sur 1'Echan-
tillon (et le contre-&chantiilon).

Le prisme Wy (de compensation) se trouve au foyer image de la
lentille L, et au foyer objet de M,. Les images de W, se forment 4 1'in-
fini dans les espaces &chantillon - contre &chantillon, aux foyers des
miroirs Ml (et MZ)’ M3 (et Md) et enfin sur WZ ainsi que sur la photo-
cathode du photomultiplicateur., De mé&me pour le diaphragme-iris d4d'ocuver-
ture § situé dans le mé@me plan que Wy

Une seconde voile-source est disponible, en particulier pour
les réglages effectudes &8 l1'oeil en lumié&re blanche, situ&e entre L, et

1
W, avec une fente F, identique & F,sdiaphragme de champ.
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L'échantillon £ sera décrit en détail par la suite. La Fig.4
indique les positions id&ales des &chantillon et contre-Zchantillon
dans le schéma de principe.
Les prismes WI et W, sont identiques. Il s'agit de prismes de
Wollaston en quartz d'angle o = 20° dont l'angle de d&doublement est :
€ =2 An tga = 6.55.107° rad = 22,5
ce qui domne i 400 mm (focale des miroirs sphériques Ml‘ MZ’ M3, M4)
un dédoublement linéaire de :
f€ = 400 x 6,55 x 107° = 2,62 mom
Les lentilles LI et L2 (Clairaut) effectuent les transports
d'images tandis qu'un systime d'observation escamotable se met en place
entre L2 et LB et permet d'observer soit le champ au moyen d'un occulaire
de microscope, soit la pupille (wl, wz) au moyen d'unme lunette réglée

sur L'infini.

IT - 2 - Le Modulateur

Les lames de quartz dont 1'axe optique est & 45° par rapport
aux faces ont une &paisseur de 3 mm. En incidence normale, pour la raie
rouge du laser hé&lium-néon (0,6328u), n, et L sont respectivement
égaux 3 1,5520et & 1,5425 , d'on :

Au = 18,128 o
avec @ exprimé en radian. Le déphasage correspondant est

o) 10313,02 c O g

soit un déphasage de 90° pour une rotation de la lame de 30' environ.

mod degré

La lame oscillante est coll&e sur une bilame en matériau
ferrcélectrique qui, sous l'action d'une tension altermative, subit une
flexion. Cette flexion est induite par l'allongement de 1'une des lames

et la contraction de l1'autre, 1'3me en cuivre restant de longueur constante.

IT-2-2 - Alimentation

Une faible rotation de la lame mobile du modulateur se traduit
Par une variation importante du déphasage,donc de la position d'analy-

seur du compensateur. Pour une lame en quartz de 3 mm d'épaisseur, on a :

AG/a =~ 90
oi A9 est la rotation d'analyseur du compensateur correspeondant 3 o ,
rotation de la lame du modulateur. Clest-i-dire gque AG = 10" correspon-
dant 2 o = 0,11".(La résolution sur la position d'analyseur est 10" env.).

La modulation optimum correspond & un déphasage variant de 90°,
c'est-i-dire 30' de rotation de lame. La tolérance de 0,11" sur la posi-

tion de la lame correspondrait donec 3 :
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qui définit la qualité@ de la stabilité& en tension de 1'alimentation
de la lame,
Toutefois, & long terme, l'analyseur effectue des rota-~
tions importantes (jusqu'd plusieurs milliers de degré&s) : on pourra

se contenter d'une tolérance moins serrée.

La bilame est aliment& 4 sa fréquence de résonance avec
une tension alternative comprice entre 15 et 20 V par autoexcitation
& partir d'un signal fourmni par un capteur de déplacement. Celui-ci est
constitué par une t@te de lecture d'&lectrophone - La tension cr@te i
créte est stabilisée (~15V) et le niveau continu asservi 3 zéro. Toute~-
fois, i1 ne s'agit pas d'un v&ritable asservissement de position de la
lame car celui-ci nécessiterait un capteur de déplacement de l1a lame de
grande sensibilit&. La téte de lecture dont la pointe a &té rendue
solidaire du mouvement de la bilamepar une fixation 3 mi-hauteur environ
ne constitue gqu'une source de tension bon marché qui contribue 3 réaliser

un résomateur par bouclage.

La figure !l représente le schéma de principe de 1'ali-

mentation du modulateur.

IT-2~3 - Discussion

L'étude du modulateur a mis en &vidence:

- la variation de la fréquence de résonance en fonction
de la temp&rature

- la stabilité de l'alimentation alternative (tension
créte & cr8te aux bornes du bilame)

- la dérive de la position moyenne (rotation d'analyseur
de 30' maximum sur 10 heures de fonctionnement)

- la corrélation entre 1'amplitude de vibration de la bilame

et sa position moyenne .

Nous avons tenu compte de certains de ces facteurs en
utilisant une amplification & détection synchrone & ré&férence pilotée

(et non fixe), une isolation thermique du modulateur.

Dans notre cas, la dérive d'origine thermique est large-
ment tolér&e., En effet en mode de fonctionnement automatique réservé
aux grandes excursions de température, la rotation d'analyseur se
chiffre en milliers de degrés. Pour les mesures plus fines, réalisées
par paliers, la dérive provenant du modulateur est négligeable dans
l'intervalle de temps séparant deux paliers.

La dérive a pu @tre rendue négligeable de deux fagons

différentes :
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- M. Allain (22) a réalisé un montage performant
en rajoutant au faisceau de mesure un second faisceau qui fournit
le signal d'erreur par un montage identique 3 celui du signal "utile"
(Laser, polariseurs, détecteur, détection synchrone et boucle d'asser-
vissement). La constante de temps de ! seconde & la sortie du détecteur
synchrone impligue que la boucle n'est utilise que pour l'asservissement
de 1a dérivé 4 z&yo. Les importants moyvens mis en oeuvre doivent 8tre

justifiés par les tol&rances souhaitées.

-~ En collaboration avec M. Guillbt, nous avons nous méme
2tudié& les performances intrinséques du modulateur. Nous avons constaté
la parfaite corrélation entre la d&rive de la position moyenne du bilame
et la temp&rature. Nous avons donc minimisé& la dérive en régulant la
température dans l'enceinte du modulateur. Nous sommes ainsi passés
d'une dérive de ©0,5° de rotation d'analyseur en 10 heures & 10" en

48 Heures avec une régulation au dixigme de degré.

Le modulateur constitue un &lément de la chafne de mesure
et l'optimisation de son fonctionmement doit intégrer l'ensemble du
montage.

M. Allain et G. Roblin (23) ont déterming ia meilleure
amplitude de modulation du modulateur du type Jamin. Toutefois la prin-
cipale gource de bruit du montage est le dé&tecteur photoélectrigue.
L'optimisation du fonctionnement passe, notamment ,par l'optimisation
du rapport signal sur bruit et la minimisation du rapport bruit/écart

8 1'équilibre.

Le meilleur compromis est atteint théoriquement et expé-

rimentalement pour &= T/2

Dans notre cas les causes de bruits les plus importantes
sont les convections de 1'air et les vibrations. Les unes et les autres
sont modulées 3 la fréquence f5. On ne conserve donc comme critére
d'optimisation que la recherche de la plus grande sensibilit& soit
le plus grand rapport AS/Smoyen pour une rotation d'analyseur A6 donnée.
Ensuite on réduit le bruit par une grande constante de temps en sortie
de détection synchrone de manié&re 3 minimiser l'erreur propre éventuelle
due au d&tecteur de 2&ro qui déclenche la prise des données. 0On arrive

pratiquement 3 la m&me conclusion que M. Allain et G. Roblin car le

maximum de gsensibilité& est atteint pour $g= 0,57 7 (maximum de

T, (20)) .




I1-3 - Le compensateur et le signal de mesure :

L'ensemble de pointé est constitué par le compensateur de
Sénarmont, la détectiomn photodlectrique et 1'observation visuelle, 1la

chaine &lectronique avec, en amont, l'amplificateur & d&tection synchrone.

II-3-1 - Le cocmpensateur

=]
Il est constitué d'une lame quart d'onde (pour A= 0,6328 A)
eén quartz montée -entredeux galets traités antirdfléchissants © et d'un
analyseur solidaire du rotor d'un moteur & courant continu Artus d'une

part, du rotor d'un codeur d'angle optique incrémental d'autre part.

La rotation de 1'analyseur est pilotée par un calculateur
Intertechnique -M,1ti8 et 1'opération peut Btre effectuée soit manuel-

lement soit automatiquement.

En fonctionnement manuel, 1'analyseur &tant en position
angulaire initiale eosluﬂﬁratﬂﬂ'impose une nouvelle position (consigne)f.
A l'angle 0-6y correspondent N incréments du codeur d'angle., Le signe
de 0= 6, définit le sens de rotation du moteur. Jusqu'ad N-n, la vitesse
du moteur est rapide (5,5°/sechelle devient plus lente pour atteindre

la Niéme impulsion et 1'arr@t du moteur.

En fonctionnement automatique, la rotation du moteur
est commandée immédiatement apris la saisie des données relatives au
pointé (angle de l'analyseur, température, gradients de température,
temps &ventuellement). L'arr@t intervient quand l'amplitude du fonda-
mental du signal délivré par la détection synchrone dé&passe un seuil

fixé pré&alablement par 1'opérateur.

Le rotor du moteur est solidaire du rotor d'un codeur
d'angle optique ITEK Digisec incrémental de résolution 9,9 secondes
d'arc, soit 217 incréments par tour. Cette résolution correspond 3
0,05 g de résolution théorique sur 1'allongement. Bien que ce codeur
comporte une impulsion de zéro constituant un repére absolu, la mesure
de l'angle de rotation de 1'analyseur s'effectue & partir d'une origine
arbitraire 8. En effet, 3 la température initiale Ty correspondent la
longueur ly, et 1l'angle 60. L'allongement Al est déduit de la rotation
A8 = € - 69 de l'analyseur.

Le comptage des impulsions délivrées par le codeur est

effectué directement par le calculateur.
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II-3~2 - Récepteur photoélectrique et détection

o e o m Yia o ——— s e e S e A S s " —

La photocathode laté&rale du photomultiplicateur
Hamamatsu S 20 est conjuguée optiquement avec la pupille de 1l'ensemble
c'est & dire les prismes de Wollaston W; et W,.

Le signal du photomultiplicateur est traité& par un ampli-
ficateur 4 détection synchtone (Princeton Applied Research 126) dont
le signal de vréférence est la tension d'alimentation du modulateur,
la mesure s'effectuant sur le fondamental {voir annexe 1}). Selon le
mode de foncticonnement (manuel ou automatique), le signal de sortie
du d8tecteur synchrone est mesuré au moyen soit d'un enregistreur,

soit d'un voltmé&tre digital.

II-4 = La lame demi-onde de symétrisation

L'interférométre fonectionne en lumiére polarisé&e. La figure
3 montre en effet qu'aprés W, le faisceau laser est séparé en deux
faisceaux pelarisés 3 90° 1'un de l'autre. Chaque faisceau remncontre
ie méme nombre de miroirs plans ou sphériques et de lames 3 faces

paralléles (hublots et lame compensatrice) entre W; et W, soit exactement:

11 miroirs plans
8 miroirs sphériques

24 lames & faces paralléles.

Les angles d'incidence sur ces divers composants ne sont
jamais nuls, donec les déphasages et les facteurs de réflexion dépendent

de la position du plan de polarisation par rapport au plan d'incidence.

Dans le cas d'un miroir plan alumini&, avec une incidence
de 45° et le plan de polarisation parall&le au plan d'incidence, le

facteur de réflexion est R// = 0,88 ,

Quand e plan de polarisation est perpendiculaire au pian

d'incidence le facteur de réflexion est égal 4 : R 1 = 0,93,

Pour une polarisation & 45° du plan d'incidence, la diffé-
rence de phase entre les deux composantes de la lumiére elliptique

émergente est telle que : ¢,- ¢35 = 17° (mesurée).

V2
Les deux faisceaux issus de W; subissent les m@mes ré-
flexions et traversent les mBmes lames 4 faces parallé&les. Leur "his-
toire" est donc identique sauf en ce qui concerne la polarisation, aussi,
pour ne pas d&séquilibrer les amplitudes, avons-nous symétrisé 1'ap-
pareil. Une lame demi-onde orientée i £ 45° des plans de pelarisation

des faisceaux a &té disposBe & mi-parcours du trajet des faisceaux
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compris entre W, et Wz.Cette position coincide avec les foyers com-
muns aux miroirs sphériques M2 et M3 qui est un point de convergence

des faisceaux échantillon et référence (également image de Wl).

La lame demi-onde inverse les plans de polarisation des
faisceaux &chantillon et ré&férence (Fig. 12 ). Dans ces conditions,

le trajet "échantillon” comporte :

- avant la lame A/2 : 5 mirocirs plams
' & " sphiériques
12 lames 3 faces paralléles
- apré&s 1a lame A/2 ¢ 6 miroirs plans
' 4 " sphériques
12 lames 3 faces paralléles.
le trajet "référence” :
- avant la lame A/2 : 5 miroirs plans

4 miroris sphériques
11 lames 4 faces paralléles

(=)}

- apré&s la lame A/2Z miroirs plans

4 " sphériques
‘13 tames & faces paralléles

La symétrisation n'est pas tout & fait parfaite puisque
aprés la rotation du plan de polarisation, chaque faisceau comporte
un mireir plan supplémentaire. Le faisceau "référence" traverse 2

lames 34 faces paralléles en plus. Le miroir n'aura aucune influence

puisqgu'il s'agit du dernier miroir de renvoi avant Wz2d 45°.

Les deux lames i faces paralléles n'en constituent qu'une
seule car il s'agit de la lame compensatrice des rotatioms d'é&chantil-
lon, traversée deux fois sur le faisceau de ré&fZrence
réflexion. Les amplitudes transmises sont pratiquement les mEmes
sur les deux trajets car les angles d'incidence sont faibles sur cette
lame non absorbante. Le déphasage qu'elle introduit est constant poutr

une incidence fixe.

En résumé& : La lame demi-~onde disposée approximativement

& mi-parcours entre W; et Wopermet de conserver des amplitudes prati-

gquement Egales pour les deux ondes de l'interférométre.

II-5 - La lame-compensatrice des rotations d'échantillon

II-5-1 : Position _du probléme

Lorsque le dilatométre a &té& congu, le cryostat &tait en
cours de réalisation. De toute fagon, compte—tenu de la grande varia-

tion de teppérature dans la ré&gion de 1'é&chantillon, on devait s'at-

, avant et aprés
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tendre 3 des mouvemfnts du porte-&chantillon. D'autre part, l'analyse
de K. Dorenwendt ( ) P. 29) relative & 1'inclinaison des cales par
rapport @ l'axe optique dans son comparateur concluait que seule inter-

venait la variation de longueur apparente de l'échantilion.

Lors de la conception du cryostat, nous nous sommes ef-
forcés de minimiser les déplacements de 1'échantillon. Ceux-ci sont
faibles et se décomposent bien naturellement en translations et rota—
tions. Dans la mesure ol elles sont petites devant les distances fo-
cales des miroirs sphériques, les transiations de 1'é€chantillon, paral-
léles ou perpendiculaires aux faces réfléchissantes, n'affectent pas

ie déphasage.

Plus g@nante est l'influence des rotations d'échantillon
autour des deux axes perpendiculaires 3 1'axe optique. En effet, tant
que 1'&chantillon ne bouge pas, 1'influence des aberrations de 1'en-
semble du syst&me optique est négligeable car les composants, lentilles
et miroirs, ne sont touchés que par des faisceaux ayant au maximum 2 mm
de diamétre., Mais si 1'&chantillon tourne de © yie faisceau ré&fléchi
par la premidre face tourne de 28 et balaie les composants rencontrés.
Ceux-ci ont &té choisis de bonne qualité (miroirs plans et sphériques
& 1/2 frange) et disposés en Z avec des inclinaisons minima afin de
minimiser les aberrations, mais ce systéme optique de bonne qualité
ne peut tout de m@me pas atteindre les quelques millidmes de micron
(A = 0,63281 ) que - l'on atteint couramment lors des mesures de dila-
tations. Il subsiste essentiellement de l'astigmatisme . Aussi,
plutdt que de s'efforcer de maintenir 1'échantillon dans une position
tigoureusement fixe au cours des variations thermiques ou que de
corriger le syst@me optique par l'utilisation de surfaces asphériques
ou de lames compensatrices de formes complexes, avons-nous préféré
corriger le déphasage parasite amenéd par la rotation d'échantillon dans
une zone &troite autour du point de fonctionnement dans un diagramme
60 = £(B) parasite. Il faut tenir compte en effet du fait que les rota-
tions wises en jeu sont faibles, de l'ordre de la minute au maximum
poutr une variation de température importante (v 200 K).

La sensibilit& aux rotations d'échantillon est la sui-
vante : Rotation autour d'un axe vertical perpendiculaire 4 1'axe
moyen : I' > Rotation du plan de polarisation fimal ~ 23°
Rotation autour d'un axe horizontal perpendiculaire & 1'axe moyen :

1" - 117°.
On constate gue la sensibilicé est beaucoup plus grande

pour la rotation de 1'échantillon autour de 1'axe horizontal,
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En effet, le montage des miroirs sphériques en Z corrige

1'ensemble optique des aberrations essentiellement dans le plan horizontal.

Parmi les causes de la variation du déphasage, introduite
par la rotation de i'&chantillon, on peut distinguer la variation géo-

métrique du chemin optique et la variation physique.
Dang la variation géométrique, mnous incluons :

- les aberrations géométriques dues aux miroirs sphéri-
ques et aux lames & faces paralléles.

- la variation d'épaisseur apparente de 1'&chantillon.
Pour la partie physique :
- la variation de déphasage avec l'angle d'incidence sur

un miroir métallique , essentiellement pour les fortes incidences.

Or, pour une rotation d'échantillon donnée, cette deuxiéme
partie est beaucoup plus importante dans le cas d'une rotation autour de

l'axe vertical qu'autour de l'axe horizontal.

Nous en concluons que la variation d'origine géométrique

est beaucoup plus importante que celle d'origine physique.

Ceci nous a conduit 8 1'idée de la compensation développée

ci-dessous.

Principe de la compensation

La rotation de 1'&chantillon &tant faible, on peut faire
l'hypothése d'une variation linéaire de la différence de marche parasite
due 3 1la rotation en fonction de 1'angle de rotation. Dans ces conditions,
il suffit d'appliquer une compensation liné&aire pour corriger les effets

de rotation d'&chantillon.

Il est évident que la rotaticn 9 d'échantillon entraine
une déviation o = 28 du faisceau r&fléchi dans l'espace &chantillen
et i'espace conjugud {(contre-é&chantiilon). On obtient la compensation
lingaire (en 8) par variation de 1'Epaisseur traverséde d'une lame de

verre 4 faces paralléles.

En effet (fig. 13), soit e l'épaisseur de la lame et
i 1'incidence moyenne au cours de la variation correspondant & une épais-
seur traversée e, = ef cosr, Pour uyne rotatiom 6 d'échantillom, 1'angle

d'incidence varie de 20 = ¢ et 1'épaisseur traversée de :
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Figure 13
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e sin 2 1
de, = o

1 2 n2 cosBr

L.a différence de marche varie donc de :

(n-1)e 8inli

dA = (n—!)de1 = 5 3 . 26
2n- cos’ T
dA = K.e.8
avec K = (n—;) sgn 21
n cos’r
K
3
d
_ 1 )
T e e S Wwoow_ W w4+ Ejﬁﬁisz_li
=l
et
K]
On dispose donc de deux paramidtras K = K(m,1i) et e pour
ajuster la valeur dA/di (ou dA/6): La fig. 14 représente la variation
de K en fonction de i {pour n = 1,516). Sur le plan pratique, les deux

seuls ©paramétres sont l'incidence 1 et 1'&paisseur e. En effet la varia-
tion de n (au moyen .d'un matériasu biréfringent, par exemple) donne une

expression peu simple pour la variation de K :

2 .
dgz((z o) n-1 3 sinr 9r y sin 2i dn
3 2 4
n sl cos ¥ on
Sur la fig. 14 on remarque que K varie linéairement
en fonction de i entre - 35° et + 35°.environ.

Pour une épaisseur de lame donnée, on cherche l'incidence
i qui donme la valeur du facteur K quli compense l'influence de la rotation

d’échantillon.

D'autre part, comme il #tait nécessaire de compenser
l'influence des rotations d'échantillon autour des axes horizontal et
vertical, nous avons simplifif€ le montage en n'utilisant gqu'une lame

compensatrice. Cette lame est mobile autour de deux axes rectangulaires
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H et V (fig. 15). Les angles d'incidence sur la lame sont alors iH et i

et les différences de marche correspondantes sont :

dAH = 1/2 Kl.e.dlH

dAV

1/2 Kz.e.dlV

Figure 15

Parmi tous les rayons qui parcourent l'interféromdtre
traversant la lame compensatrice, seul le faisceau r&fléchi par 1'é&chan~
tillon sur sa premi&re face subit la déviation due 3 la rotation d'échan~

tillon. Ainsi 1'angle d'incidence varie sur la lame compensatrice.

La lame compense l'influence de toutes les rotations du
faisceau de faible amplitude qu'elles soient d'origine thermique ou mécan-~

nique (vibrations) et ceci instantanément.

II-5-2 - Réalisation

La lame est en verre d'optique (B1664) sans biréfringence
accidentellele = 6,27 mm). Les mesures préalables aménent, pour cette épais-

seur,les valeurs :

)]

K, = 0,2255

K2 = 00,0443

donc des angles d'incidence moyvens.::

1l

iy 29,2

iV = 5,6°
On constate qu'il ne s'agit pas d'angles trés importants.
De plus, comme la lame est un diélectrique, aucun dé&phasage supplémen-
taire, autre que celui df 4 la variation d'épaisseur, n'est rajoutd par

les dioptres plans aif-verre.
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Les rotations autour des axes horizontal et vertical sont
obtenues par montage de la lame et de sa monture sur deux platines tour-

nantes Micro-Contrdle 4 axes croisés et pourvues de mouvements fims en

rotation.

IT-6 - Réglages et tol&rances

On définit trois &tapes pour les réglages

~ l'alignement géométrique des miroirs et des lentilles

~ le positionnement des composants biré&fringents ou
relatifs & la polarisation

= la mise en place de l'ensemble du bati par rapport au

cryostat.

II-6-1 - Mivoir et lentilles

La figure 10 représente les trajets optiques. On se rend
compte de la complexité du réglage de 1'appareil.

Les mouvements de chaque &l&ment ou les types de montage
sent indiqués sur la figure 16, Pour la partie des faisceaux situés entre

W, et W, les réglages permettent :

2
- d'assurer les conjugaisons optiques
- de conserver les angles pour préserver les symétries

du schéma de principe.

Les éléments biréfringents ou polarisants ont des orien-
tations bien d&fini®s(0,45°, 90°) par rapport au plan de base de 1'appa-
reil, c'est-d-dire aussi par rapport aux plans d'incidence sur les mi-
roirs. Tout déréglage affecte la qualité de 1la lumidre parvenant
sur 1'analyseur donc la mesure. Nous nous proposons d'examiner 1'influ-
ence des différents dé&réglages concernant ces éléments. Nous résumons ci-
dessous (tableau I), 1'influence des différents déréglages Eventuels.

L'annexe II en rend compte plus quantitativement.

- Défaut d'orientation du polariseur
- Modulateur :~défaut d'orientation de l'ensemble
~modulaticn non symétrique

- modulation non parfaitement sinusoidale
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- Prismes de Wollaston : défaut de conjugaison
- longitudinalement

- transversalement
défaut d'orientation

- Désorientation de la lame A/2 de symétrisation

- Désorientation de la lame A/4 du compensateur

La figure 17 montre 1l'é&volution de la vibration pour les
différents déréglages avec une représentation classique (coordonnées
cartésiennes utilisées dans 1"annexe II} ou une représentation par la

sphére de Poincar@

Lors d'une mesure, on doit amener l'ensemble du bAti au
niveau de 1'&chantillon et les orienter 1'um aprds 1'autre . En fait, on

-

prend une référence commune indé&pendante de l'&chantillon et du b3ti.

La référence est constituée par un miroir plan disposé
par un <ré&glage prédalable paralléle i la position idéale de 1'&chantillon.
Une lunette autocollimatrice est solidaire du b3ti, dirigée

vers le miroir de ré&férence et 1'&chantillon.

L'alignement se fait en deux temps :
- Alignement du bati par rapport 4 la ré&férence par
autocollimation

- Alignement de 1'&chantillon sur la référence au moyen

de la lunette autocollimatrice.

Les réglages adéquats sont prévus sur chaque &lément
en particulier 1'inclinaison du marbre et les translations croisdes par rails

dans un sens et glissi&res dans 1'autre.
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Influence des différents déréglages |

P, )‘/4 réglaae correct

Y

mod., w,, W,
~ échaht.

¢
Y ¢

modulateur
échantillon

&

mod,w,,
b échar‘:? mod.

echant.

orientation du modulateur
P, Ay

; mod. L !
xwal,wzechant -A L gmod..
' : . o ' échant.

¢

modulation asymetrique

r!]od.,wl,
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P\, orientation dela lame A
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X éChan‘:".I WZ

mod. échant.

Figure 17
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TABLEAU I

Déréglage

Vibtration émergente
Influence sur le pointé@&

Orientation du polariseur

Elliptique (axes & $/2 de polariseur)
Pas d'influence

Orientation du modulateur

Pas d'influence

Modulation :~non symétrique

¢mod = ¢O sin Zﬂfot + ¢1

~ non sinusoidale

Exrreur systématique de ¢1/2

Pas d'influence

Les prismes de Wollaston :

a) conjugaison longitudinale

b) conjugaison latérale

c) Désorientation

Exreur systématique de

b wz
3 7

Dédoublement du faisceau &mergent
idem, sans dé&doublement.

Vibration elliptique (voir Amnexe IT)

Orientation de la lame Py

Elliptique - Erreur systématique
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CHAPITRETIII

L'ECHANTILLON ET SON ENVIRONNEMENT

IITI~1 - LTECHANTILLONXN

T{I-1-1 - Caractéristiques géométriques et optigues : (Fig. 19y,

L'échantillon est une lame A faces parall&les de forme cubique
(arBtenv5 mm). Les faces opposées réfléchissant la lumidre sont polies
optiquement. La tolérance coneernant leur plané&ité est inférieure a8 Af4
sur chaque face. Le facteur de réflexion est amend au voisinage de 1'unité

par un dépdt (si nécessaire) de couche mince métallique (or ou aluminium).

Au niveau de 1l'échantillon et du contre-&chantillon, les deux
faisceaux sont distants de 2,67 mm. La projection du diaphragme de champ
a une largeur de 2,2 mm et une hauteur variable. L'&chantillon ne doit
donc pas présenter de rabattement sur les bords. Cela exige de la part du
polisseur, soit d'utiliser des cales d'un matériau identique,ou ayant des
propriétés voisines de celui en cours de polissage,autour de celui-ci, soit
de supprimer la partie rabattue de 1'E&chantillon. On adoptera en général

la premi&re de ces deux possibilité&s.

II7-1-2 - Influence d'un défaut de parallélisme (Fig. 20).

La comparaison 3 un contre échantillon parallélépipédique d'un
gchantillon présentant un défaut de parallé&lisme (ou prismatique) doit
mettre en évidence ce défaut. L'image du champ (€chantillon et contre-
gchantillon superposés) montre l'interférogramme caractéristique de la
différence entre les parallélismes. Dans le cas d'un &chantillon prisma=-

tique, on observe un réseau de franges parall&les dont le pas est :
x = A/2a (o= défaut de parellélisme).

ramené au niveau de 1'é@chantillon
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Si L est la plus grande dimension de 1'&chantillon et,si on prend

comme tolérance que l'interfrange est le double de cette dimemsion 2L = x,

on déduit que :
a < A4 L

soit pour un cube de 5 mm : L% 7,1 mm et o < 4,6"

Il s'agit d'une tolérance assez serrée mais réalisable par un
polisseur qualifis@.

Remarquons d'autre part que la propriété d'insensibilité par rap=
port & la rotation d'échantillon de la direction du rayon émergent (aprés
réflexion sur la deuxidme face) n'est conservée qu'd condition de rester

dans les petits angles.

III-1-3 - Amélioration de la tolérance sur le dé&faut de parallélisme de

1"échantillon.

L.a tolé&rance précédente de 5" environ correspond & la comparaison
4 un contre—échantillon rigide et parfaitement paralléle. Pour des
gchantillons respectant cette tolérance, on prendra effectivement un contre
Echantillon dont la dilatation est pratiquement nulle & la temp&rature
ambiante (ex. Cervit d'Owens - Illinois). Peour des &chantillons dont 1le
défaut de parallélisme dépasse les 5/, nous utilisons un contre-échantil=-
lon d'angle continuement variable (Fig.2l ) que nous aménerons au méme
défautrt de éarallélisme que 1'&chantillon de manéére & opérer en teinte
plate. '

Remarquons que,méme dans le cas d'un matériau 4 dilatation trés

anisotrope, le défaut de paraliélisme reste constant gquand la température

varie.

“

I1I-1-4 - 1Influence de 1'épaisseur de 1'échantillon

L'appareil a &té& congu pour mesurer la dilatation d'un &chantillon
de 5 mm d'épaisseur. Il arrive souvent que des cristaux ne puissent Etre
fabriqués 4 ces dimensions 13, On utilise donc des échantillons plus petits
I1 n'y a aucune infiuence sur l'imagerie pupillaire (W»W,) car la pupille
se trouve & l'infini dans les espaces échantillon et contre-&chantillon.
Il y a seulement un déphasage {27/)) 28e systématique di & la différence
de longueur Ae entre &chantillon et contre~échantillon. Comme on ne
s'intéresse qu'd sa variation , la valeur Ae n'a pas d'importance

pourvu qu'elle soit petite devant les distances focales mises en jeu.
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Sur 1'imagerie du champ, le défaut d'épaisseur se traduit part
une différence entre les positions longitudinales des images des faces
de 1'échantillon, toutefois il n'y a qu'une seule image du diaphragme

de champ.

En résumé tune différence de longueur entre &chantillon et contre-

gchantillon n'a pas d'influence sur la mesure.

III-2 - LE PORTE~-ECHANTILLOW

Le role du porte-échantillon consiste & assurer la tenue mécani-
que de 1'échantillon tout en satisfaisant 24 des contraintes optiques et

mécaniques.

- La tenue mécanique : L'é&chantillon doit 8tre tenu avec le minimum de

contrainte (afin d'éviter les modifications du comportement critique).
Comme les forces de gravité ne suffisent pas, il est indispensable de
tenir 1'échantillon par un collage léger au moyen d'une colle restant

souple 3 basse température.

- Les contraintes de l'optique : Le faisceau contre-échantillon doit

-

passer .3 2,2 mm de l'&chantillon. Il faut pouveir orienter 1'&chantillon
par rapport au systdme optique. L'alignement est ré&alisé par les réglages
disponibles d'une part sur le bati (translations suivant les trois axes,

inclinaison), sur le porte-&chantillon d'autre part (rotation autour de

deux axes).

- Les contraintesthermiques ¢ Il s'agit d'assurer la mise en température

de 1'échantillon et sa régulation d'une part, de rendre possible une

mesure fine d'autre part.

Les échanges thermiqueslé basse tempé&rature sont obtenus par conduc-
tion métallique et gazeuse, par circulation de fluide réfrigérant (hé-
lium). Les parties conductrices sont en cuivre tandis que l'inertie ther-
mique de la partie refroidie est sauvegardée par des résistances ther-
miques en acier inox. La conduction gazeuse s'effectue entre 1'&changeur
calorimétrique parcouru par 1'hélium liquide et les faces libres de
1'échantillon au moven d'un gaz d'é&change (hé&lium) & faible pression
(quelques torrs). La cuve & gaz d'échange, en inox ou en silice, porte

les hublots en silice sans biréfringence pour le passage des faisceaux.
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L) ~

Une résistance de chauffage associée 4 une sonde rend possible

la régulation thermique.

La température est mesurée trés prés de 1'échantillon dans la
pidce en cuivre qui supporte celui-ci. Il s'agit d'une sonde CLTS de
Vishay-Micromesures. Le gradient de température entre 1'2chantillon et
ta sonde CLTS, c'est-d-dire la correction d'indication de celle-ci, est

mesuré par un thermocouple différentiel.

La figure 22 représente 1'environnement immédiat de 1'é&chantillon.

I1I1-3 - LE CRYOSTAT

III-3-1 : Les fonctions assignées au cryostat :

Les rBles assignés au cryostat & hélium sont bien sir la varia-
tion de température dans un domaine s'étendant de 4 K & la temp@rature
ambiante et la régulation de celle-ci autour d'un point de consigne.

De plug, 1l s'agit d'un cryostat optique devant laisser passer les rayomns

‘

de lumi&re polarisée rectilignement,

L'échantillon doit rester immobile quand la température @&volue

‘et B8tre insensible aux perturbations créées par l'environnement.

TII-3-2 - Ré&alisatiomn

I1 s'agit d'un cryostat 3 hélium liquide, muni d'une garde
d'azote, dont la conduction thermique au niveau de l'&chantillon est
notablement amélior&e par 1'utilisation d'hélium gazeux comme gaz

d'&change.

Le dilatomé&tre a 8té implanté dans une piéce situe en sous-sol
et posé sur une dalle flottante désclidarisé@e du reste du batiment pour
Bviter les excitations mécaniques extérieures. Or,du fait d'une hauteur
sous plafond limitée, la hauteur de l'enceinte a di 8tre restreinte arti-
ficiellement. C'est pourquoi le col du cryostat est replié entre l'attache
de la garde d'azote et le vase d'hélium, ceci afin d'augmenter la dis-
tance entre ces deux parties pour des raisons Evidentes de limitation des
pertes par conduction. Cette disposition a toutefois montré que la posi-
tion du vase d'hélium,donc du porte-&chantillon,dépendait du niveau de
remplissage du vase d'azote. L'ensemble porte—-échantillon et cuve & gaz
d'échange est suspendu & la base du vase d'hélium par trois tiges en

acier inoxydable disposées d 120°, Celles-ci conservent la symétrie et

ont un r8le de résistance thermigue entre le porte—&chantillon et la

réserve d'hélium,.
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L'alimentation en hélium du calorimdtre contenu dans la cuve
4 gaz d'échange est assurée par un pré&lé&vement dans la réserve trans-
férée a4 travers une microvanne 3 pointeau réglable. La cuve contient de
l1"h&lium gazeux sous une pression de quelques torrs i basse température.
Elle doit aussi laisser passer la lumidre polariséde correspondant aux
différents trajets optiques de l'interférométre. Comme la température de
la cuve varie 3 peu pré&s comme celle de l'échantillon, la fonction
"optique" constitue une difficulté technique. Il s'agit en effet d'@viter

les biré&fringences accidentelles causées par les contraintes sur les

hublots d'une part, de maintenir la cuve &tanche d'autre part.

Deux solutions ont &té& utilisdes :

a- (fig. 23a) - Une cuve métallique (inox) dans sa partie supé-
rieure se raccordant par une chaine de verres appropriés & umne partie
en silice sur laquelle sont soudés des hublots de méme matériau .

b-(fig. 23b) =~ Une cuve en acier inox sur laquelle les hublots

sont montés de facon classique avec un joint d'indium.

La solution a) est optiquement plus satisfaisante car lorsqu'elle
est bien réalisée, il ne subsiste pratiquement aucune biréfringence.
Elle a toutefois 1'inconvénient de la fragilité & cause de 1a soudure

verre-métal,

Selon le type de mesure que l'on souhaite faire, on prendra 1'une
ou l'autre des cuves : type a) pour les mesures fines, type b) pour les

mesures ré&clamant moins de résolution.

I1I-3-3 - Performances

La température de 1'&chantillon peut varier de quelgues K 3
350 K environ. Nous verromns au chapitre IV que la régulation peut donner
une stabilisation de *1,5 /1000 &me de degré. De plus, la consom-

mation d'hélium est minime.
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CHAPITRE 1V

LES PROCESSUS OPERATOIRES, LA TEMPERATURE ET LES PERFORMANCES

IV- | - LES MODES DE FONCTIONNEMENT

Toutes les &tudes de dilatation ne saurajent réclamer la méme
résolution sur les amllongements et la temp&rature. Aussi avons-nous

défini deux modes de fomnctionnement compatibles avec 1'appareillage.

1V-1-1 - Fonctionnement semi-automatique - Dérive thermique :

Nous avons vu que le paramdtre de commande est la variation
de température de l'é&chantillon AT et que la chalne de mesure fournit
1'allongement correspondant Al, La variation AT est obtenue par
variation du courant dans la résistance de chauffage. Le r8le de l'au-
tomatisme consiste 4 assurer le suivi des autres opérations qui se pour-

suivent simultanément : pointé et mesures de tempé&rature,

L'organigramme schématique (Fig.24) suivant représente les dif-
férents stades amenant & un point de mesure (T, Al). -

Ces opérations sont ré#lisées par le dispositif représenté
sur la Fig: 25 . ‘

Le calculateur commande la rotation de l'analyseur, la mesure
de celle-ci et la mise en avance sur le phénomdne, la poursuite de
1'8volution du signal de sortie du détecteur synchrone et>au passage a
z8ro, la prise des valeurs de l'angle, de la température et de l'inter-
valle de temps par rapport au pointé précédent et fournit ces informa-

tions sur les organes de sortie.
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Mise en route

Initialisation

Mise en pesition de

— 1'analyseur

Ajustement du pas Evolution du signal } Toversion de
f = - r
d'allongement nrévu d'erreur. Attente du Tlatation.
z&ro.,
Y
Pointé~Salsie et Impression
~* traitement des données - Tracé
~Perforation

Figure 24

Seule la progression de la dérive thermique n'est pas automatisée.

Un programmateur de température,couramment utilisé par ailleurs,ne

conviendrait pas & nos mesures car en général onm ne connait pas i

1'avance

La
consiste

ceonstant

Le

le régime de chauffe le mieux adapté.

mellleure solution pour l'asservissement du régime de chauffe
& adapter la puissance de maniére & obtenir un allongement

par unité de temps (Al/At = Cre).

chapitre V présente des courbes d'allongement réalisées en

dérive thermique et en fonctionnement semi-automatique.
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IV-1-2 ~ Fonctionnement en paliers de tempé&rature (manuel) :

Dans le mode de fonctionnement précédent, il est Evident que
1'échantillon constitue un systéme hors d'équilibre. Or, lors des
mesures de dilatation thermique, on mesure bien slir 1'allongement Al
mais aussi l'accroissement de temp&rature AT. Il est donc indispensable
que la temp&rature de 1l'é&chantilleon soit d&finie enm taut point & mieux

que AT/2.

Dans le cas de mesures fines, ¢'est-d~dire dans des zones
de température ofi les propriétés de 1'échantillon Evoluent de facon
notable, 1'homogénéité en température de 1'@chantiilon est fondamentale.
Il est donc indispensable de stabiliser celle-ci par une régulation ap-
propriée. Dans ces conditions, l'organigramme du paragraphe précédent

ne convient plus.

Orn opére,dans le cas de mesures fines,en réalisant des paliers
de tempé&rature correspondant & des AT faibles en général. Les mesures
correspondantes d'allongement et de temp&rature sont faites par approche
du zéro du signal d'erreur dans chaque cas et par mesure précise sur un

enregistrement.

L'organigramme devient ainsi dans ce mode de fonctionnement :

Vérification
Etalonnages
‘ Equili- '
Etalonnages - Initialisation - Changem§nt de - bre‘ | i Mesure | AL/AT
T,L consigne T +AT AT
T+T + AT L +AL AL

Figure 26
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iv-2 - REGULATION ET MESURES DES TEMPERATURES

IV-2-1 — La régulation

La source froide est constituée au niveau de 1l'&chantillon
par la circulation d'hélium liquide dans 1'échangeur et par la conduc-
tion au moyen des résistances thermiques qui supportent 1l'ensemble cuve-

échangeur~porte—-&chantillon.

La source chaude est la résistance chauffante bobinée sur le

corps de 1'échangeur.

La régulation du chauffage est du type classique & actions
proportionnelle, intégrale et dérivée (P.I.D.) par rapport au signal
d'erreur. La valeur de consigne est exprimée en valeur de résistance

(ohms) .

IV-2-2 - Les mesures de température

IV-2-2-1 =~ Fonction_ semi-automatique : (Dérive thermique) :

~ Principe et réalisation :

La sonde de température est la résistance thermovariable
d'une sonde CLTS (Crybgenic Low temperature sensor) produite par Vishay-
Micromesures dont la résistance varie de 22090 & 1'hélium liquide jusqu'a
290 Q 4 la température ambiante - soit ume variation de 0,248/K.

Comme nous avons automatisé le fonctionneﬁent de 1'appareil,
il &tait indispensable de digitaliser l'information concermant la valeur
de la résistance de la sonde. Au lieu d'utiliser un voltmé&tre digital,
qui présente l'inconvénient de faire passer dans la sonde un courant donné
pour une gamme de résistance donnée et,dans notre cas, trop important
(de 1'ordre de 1mA) nous avons préféré faire passer dans la sonde un
courant faible 40 HA pour ne pas fausser les mesures 38 basse température.
D'autre part, ce courant étant d&livré par des piles, donc indépendant
du secteur et de ses perturbations, varie toutefois dans le temps. Aussi
pour nous dégager de cet inconvénient avons-nous adopté& le schéma suivant

(Fig. 27).

Les signaux proportionnels & R .1 pour la sonde et R

.1
CLTS 0]
ol RO connue, Sont envoyés respectivement sur les voies numérateur et

dénominateur d'un quotientmétre digital piloté par le calculateur.

Le terme de courant 1 disparait dang le rapport :
v _ Scurs
D RO




o CLIS

Ampli. 3 C.C.

Ductient~Matre

Calculateur

Figure 27

On améliore la résolution sur la mesure de la résistance de
la sonde en utilisant une m&thode d'opposition fonctionnant en alterna-
tif.

Le schéma de principe de ce comparateur est représenté par
la figure 28, _

Au voisinage de 1'équilibre, le sommateur regoit sur ses

)

deux voies une tension proportionnelle & la résistance i mesurer (RCLTS
d'une part, une tension ajustable gr3ce 3 un diviseur potentiomé&trique
d'autre part, Ces deux signaux Etant en opposition de phase, on enre-
gistre en sortie du d&tecteur synchrone réglé sur le fondamental, 1'&vo-
lution de la somme qui s'annule quand les deux temsions sont opposées.
La lecture du diviseur potentiométrique permet de d&duire 1la valeur de

la résistance de la sonde CLTS.



- 57 -

_ G2nérateur alternatif

‘F
. . v
Y Diviseur >
Source de Diviseur o
courant
Y ’

R Diviseur
CLTS Etalomné
\ L ]

) ;Gl ; (E ;
o Sommateur -
v
Référence
> Détection synchrone === Enregist.

Figure 28

L.e comparateur est réalisé notamment avec les Elé&ments
suivants

- g@nérateur Hewlett Packard, 230 A, fonctionmant vers 177 Hz.

- Diviseur potentiométrique Thomson-Varley. La plus petite
variation (gamnme 10-6) correspond & 0,002 soit 0,001 K de résolution
par interpolation.

- Amplificateur 3 détection synchrone : Princeton Applied
Research HR 8.
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IV-3 — PERFORMANCES DE L'APPAREIL

a) Les causes de bruit - les remédes

Les performances de l'interférométre :

En dehors des divers déréglages &ventuels &tudiés plus haut,
les performances de l'interférométre sont affect@es par les vibrations
mécaniques et les fluctuations de gradient d'indice d'une part,. les
dérives thermiques d'autre part. On est donc amené 2 protéger la partie

optique du dilatomé@tre vis-3-vis des perturbations extérieures.

La majeure partie du trajet cptique sensible est mis sous
vide au moyen de caissons &tanches. Quant 3 1'insensibilisation aux
vibrations mécaniques, nous avons d&jid signalé l'implantation de 1'en-
semble sur une dalle flottante désolidarisée du béAtiment. On utilise

une pompe ionique qui n'engendre aucune vibration mécanique.

L'interféromdtre est isclé thermiguement pour minimiser les

dérives thermiques.

Tl subsiste toutefois des vibrations transmises par le sol,
d'une part, par les vibrations propreées du cryostat dues & L'ébullition
de 1'hélium, ainsi que par les convections du gaz d'échange, d'autre

part.

b) Performances intrinsdques :

] = Allongement :

La ré&solution théorique est donnée par la résolution du codeur
d'angle (217 bits), soit 0,05 2 pour un pointé.

Par des mesures en paliers sur des &chantilloms répondant
aux spégifications imposées détail%ées plus haut, nous sommes parvenus
a 0,1 A sur um point&, soit 0,2 A pour un pas, pour ume constante de
temps supérieure 3 |1 seconde.

Les pas peuvent &tre de quelgues Angstroms.
2 - Température :

Le multim@tre donne une résolution de 0,012 K, tandis que la

mesure par compensation résout 1/1000 K.



VUE D'ENSEMBLE DE LA PARTIE OPTIQUE DU DILATOMETRE.

(SANS LES CAISSONS ETANCHES)
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CHAPITRE V

DILATATION DE FLUORURES DE METAUX DE TRAMSITION

V-1 - Résultats expérimentaux

Les fluorures des métaux de transition MF, ont la structure

gqiadratique avec un motif constitué des deux ioms Fluor F
‘disposés symétriquement par rapport & un ion métallique v t. Les motifs
‘MF, contenus dans des plans réticulaires successifs perpendiculaires

3 l'axe ¢ sont orthogonaux. (Fig. 29),

Lorsque le métal M est magnétique (Mn,Fe), le matériau est
antiferromagnétique quand la température T est inférieure 3 la tempéra-

ture de Néel T.. Au deld de T 1'ordre disparait, le matériau est de-

N N2
venu paramagnétique.
. P . ‘ ++ -
La maille magnétique contient & ilons (2, 4F ). Les

sous-réseaux correspondent aux plans réticulaires identiques (méme di-

rection de motif).

-

Nous avons mesuré l'allongement d'échantillons monocristal-
lins de Zan, Man, FeF2 dans une zone de température s'étendant de 10 K
environ jusqu'd l'ambiante. Pour chaque monocristal, nous avons effectud

des mesures suivant les deux directioms a(l108) et c(001).

Les cristaux ont €té fabriqués au LETI (Cristal-tec) de
Grenoble par la mé&thode de flux. Ils ont &té€ polis optigquement sur 2
ou 4 faces par les Ets FICHOU (Fresnes) et contrflés au laboratoire

(rayons X, polarisation, caractéristiques optiques). Comme nous 1l'avons




O

/

® PV14»+-‘
o F

STRUCTURE RUTILE *
Moment

Magnétique

Paramdtres de maille”
° ) ‘o g °
?(4) ©(a) (A)
ZnF, 4,7030 3,1328 2,022
FeF2 4,6945 3,3097 1,992
MnF2 4,8738 3,3107 2,095

*

A la température ambiante (selom K.V, Krishna Raoc =

Thermal Expansion 1973.AIP Conf.Proec.N 17, p.221 ).

Figure 29
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décrit plus haut, la mesure se ré&sume i 1'8valuation simultanée de

deux param&tres : 1'angle de rep&rage du plan de polarisation 8 et

la température de 1'échantillon T. L'originé des angles est arbitraire.
Comme la longueur de l'échantillon n'est mesurable correctement gu'a

la température ambiante,.nous avons d&calé l'origine de manidre &

avoir un allongement nul & cette température.

La figure 30 représente la courbe O = f£(T) originale

correspondant 3 la mesure d'allengement du Zan selon la direction
(10, {(a)

L'allongement A% correspondant exprimé en microns est indi-

qué €galement sur la filgure 30.

On pré&fé&re le plus souvent représenter les allongements

relatifs AL/% indé&pendants de la longueur de Ll'&chantillon.

Les figures 31 @ 33 correspondent aux allongements relatifs

des fluorures de zinc, de fer, et de mangan&se selon les directiomns
(106) et (00G1).

On déduit les coefficients de dilatation linéaires ua(T) ou
(¢)) et a _(T) (ou a,,) (figures 34 & 36) . Les coefficients de dilata-
tion volumique RB(T) -en fonction de la température, peuvent €tre déduits

des précéddents, car :

dv _ , da ., dc
WV a C
= +
8 o, 20¢El

Nous avons &galement représenté& quelques détails des courbes
de dilatation (Fig. 37, 38) dans la région des points de transitiom.

Ces courbes donnent une id8e de la sensibilité& de 1l'appareillage,
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V-2 - Analyse des données thermodynamiques concermant ZnF2 dans

l'approximation quasi-harmonique

Nous nous contenterons de guelques rappels concermant les gran-
QR

deurs utilisées plus bas. On pourra se reporter 4 la réfé&rence

pour plusg de détails.

Dans un premier temps, on se limite 4 des considérations sur les

proprié&tés volumiques sans faire intervenir 1'anisotropie.

Au voisinage de la température T, la variatiocn du volume d'un

matérian est définie par le coefficient de dilatation volumique

_ dlnv
By = U7 )p
Bv peut s'exprimer par rapport aux fonctions thermodynamiques de base
en particulier par rapport 3 1'énergie libre d'Helmoltz F et & 1'en-
trople 8 e = BQF )
v X1t a7 aT

_ 38
Bv - XT(EV)T
oil Xp est la compressibilité isotherme

_ 1,8y _ _ , dlnv
Xp = =g (gpIp = ( 57

Remarquons au passage que
BT = -.—..1..-.-.. = V ( —_— )
Ko av

La chaleur spécifique i volume constant Cv est reliée A ces

mémes fonctions par

2
Cv= T (_a_?_z)v
aT
et
_ 35S
Cv_ T §T)v

Ainsi, la variation d'entropie résultant d'une variation de tem-

Pérature 4T et d'une variation de volume dV s'dcrit

ds = CV d{1nT) =+ gv. BTV . d{1laV)

Une transformation & entropie constante {(dS$=0) entralne donc

ByBe? 3(1nT) _
—e— - (R s 2D
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od v{T,V) est une quantité sans dimension appelée paramétr
Griineisen ou encore constante de Grineisen car certains modé
dont le mod&le de Debye, prévoient cette quantité& constante,

proportionnel i Cv g1 B,, est indépendant de la tempé&rature

T

Dans la plupart des solides, ¥ est variable avec la t

Le paramétre de Gruneisen peut s'exprimer sous la for

lente : va

XSCP
4 ¥X. est la compressibilité adiabatique (X, = - “(EE) )
© S S V' aP’S

e de
les simples,
soit B

v

.

empérature T.

me Equiva-

Cp’ la chaleur spécifique & pression constante effectivement mesurée.

Dans le cas d'un solide anisotrope, on peut définir s
métres de Gruneisen, Yy correspondant aux six déformations r

Zlémentaires ni,dont trois de cisaillement, tels que

Yy G .
n i

oii Cn est la chaleur spécifique & déformation constante et T

leg déformations relatives restantes maintenues constantes.

ix para=-

elatives

' désigne

Avec les

notations classiques : nl = elT’ n2 = %2 s Ny = 9’3 ,ﬂ4 = %3 s
Cette expression est & rapprocher de :
Vv 35
=g (et
v
correspondant aux considérations en volume.
Les Y, s'écrivent également :
6 % g
v, = Y Iy T oY oeCl
i = T = ‘—FE =1 1
i Cn u=1 U ul . U 1
od Ct est la chaleur spécifique & contrainte t comnstante 3 .
au sont les coefficients de dilatation thermigue (du = { ﬁ% )t)
o}
T S “ . . . . o~
CU' et CH' sont les constantes &lastiques isotherme et adiabatique 4
i i :
contrainte nulle (P = 0).
CT o Btu ) cs o Btu )
“ug 5ny; 'T,n' i ang 8.0’

avec tu représentant les composantes des contraintes (au nom

telles que, avec les notations plus classiques : t, = & t

i 11’

t, =t =t

tyg = 12 21

3 t33,t =t = t

4 23 32 75

bre de six),

2 T Yoo




6 6
. _ z T T Z s s
501t : tu = il C“i ni i=1 ‘CUini
Dans le cas d'une symétrie quadratique, G, = Gg = 0, = 0,
al =a, = oy (ou aa), A,y = u”(ou ac), les expressions ci-dessus con-
duisent 3 deux paramétres de Gruneisen :
- v s 8
Yy F Y. < % (2 Clg o * Cyy O )
P
- _ v S s 5
Y, oY, < Ep ( (C]; + Clp)e  + ¢y, o)

Les notations // et L représentent respectivement les directions

paralléle et perpendiculaire @ 1'axe d'ordre 4 du cristal,

Les constantes é&lasticues adiabaticues sont les constantes effectivement me-

surées 4 partir de la vitesse du somn.

V-2-2 - Les_vibrationsg dans_les_solides_et_l'approximation quasi~

La dilatation thermique est la manifestation de 1'anharmomnicité
de ia fonction potentiel caractérisant les vibrations des particules

8lémentaires d'un solide,

L'ensemble noyau~é&lectron &tant considéré comme solidaire,
1'8nergie thermique fait vibrer les atomes autour d'une position moyenne
d"équilibre. L'énergie potentielle W du réseau cristallin s'Bcrit sous

la forme générale :

W = WO + W2 + W3 + W4 + ...

oft W, est l'édnergie statique
W, = 0 pour satisfaire 4 la condition d'équilibre.

me

é .
W_: terme du n ordre par rapport au déplacement.

(24)

Plusieurs auteurs ont montré qu'il était possible de repré-
senter l'ianfluence de l'anharmonicité& sur les vibrations atomiquesg par
les déplacements des fréquences intervenmant avec 1'&volution du volume
et de la tempé@rature. Les wariations des fréquences sont issues de deux
contributions distimctes : - ie changement de volume, c'est—i-dire la
dilatation,
- la variation de température, méme si le
volume est maintenu constant.

31lnv 31lnvV dlnv . .
STav )T(‘ 3; )F+ ( —g%_)v pour un cristal cubique,

alnv -
5y =

ou encore P
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L'approximation harmonique consiste 34 ne conserver que les termes
jusqu'au deuxidme ordre par rapport aux déplacements atomiques. Les vi-
brations du sclide se résument & la superposition deg modes normaux
harmoniques indépendants. Du fait de 1'harmonicité pure, il n'y a pas
de dilatation thermique et les termes du 28me ordre ainsi que les fré-

quences des modes sont indépendantes du volume.

L'approximation quasi-harmonique consiste & traiter l'anharmoni-

(25)

citd comme une perturbation . Les vibrations sont supposées harmoniques
mais on admet gque les frégquences viime”dépendent gue du volumeet leur varia-
tion est relide & un paramétre de Gruneisen microscopique {les ''modes

1 .
gammas') dlnvj

Y3 T T dTav

Par les mesures de dilatation thermique, de chaleur spécifique
et de constantes #lastiques, l'exp&rimentateur a accés au paramétre de
Gruneisen macroscopique Y résultant de la somme des contributions des

paramétres &lémentaires Y..
] .
L.vy.C.
g 1 I
Y = ———F—— =% L v.C,
5 C. C .
; i Vo] 11

ol Cj est la contribution du jidme mode 3 la chaleur spécifique.
La sommaticn sur j s'effectuera 3 raison de 3 modes par atomes.

L'analyse des données de chaleur spécifique va permettre de cal-
culer les moments de la distribution des fréquences du cristal puis la
dilatation thermique rendra compte de la variation de ces moments en

fonction du volume.

V-2-3 - Détermination_des moments de 1a distribution_des frégquences

Les propriétés vibrationnelles d'un matériau peuvent €tre déter-
minées expérimentalement par spectroscopies infra-rouge et Raman et par
diffusion inélastique des neutrons ., Cette derni&re technique nécessite
la mise en oceuvre de moyens importants, Les mesures de chaléur spécifi~
que,bien que ne suffisant pas pour déduire la forme détaillée de la
fonction de distribution des fréquences, ainsi que 1'ont souligné T.H.K.
Barron et J.A. Morrison(26) n'en permettent pas moins d'accéder aux

quantités spécifiques gque sont les moments de la distridbution £(v) gqui

se définissent par

f“nﬁxf(v)vndv
ol o
V) B
gy max fF(vydv

o
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ol Voax ©SE la fréquence de coupure du spectre réel., La plupart des
moments calculé@s sont eux-mémes reliéds i des propriétés physiques du
solide par 1l'intermédiaire des températures caractéristiques gquiva-

lentes de Debye.

. P P . C S
Plusieurs températures caractéristiques de Debye &7, 687, BM

ont été définies par différents auteurs(p&rex(zn) en considérant qu'une
grandeur physique réelle du matériau (chaleur SPécifidue, entropie,

etc ...) est €gale, & la température T, & celle que donnerait une dis-
tribution de Debye. Ainsi, contrairement au moddle de Debye proprement
dit ou GD ne dépend que du volume, les températures caractéristiques

€quivalentes de Debye deviennent fonction de la température.

L'utilisation de ces tempé&ratures caractéristiques a pour princi-

pal avantage la convergence plus rapide de certains développements en

(28)

série . C'est le cas,par exemple, du développement aux hautes tempé&ra-

tures de la chaleur spécifique cité plus bas.

Pour la chaleur spé&cifique, nous utiliserons lLes résultats expé-

(29)

rimentaux de Stout et €atalanc relatifs & un monocristal de ZnF2

dans un domaine de température compris emtre 10 et 300 K.

La figure 39 représente la partie harmonique de C_ définie cu
paragraphe suivant. P

Les effets de l'anharmonicité sur les vibrations sont négligeables

aux basses températures et on admet en général qu'ils ne deviemnent no-

(30)

tables qu'au deid de GD/B La comparaison du comportement réel du

cristal & celui pré&vu par la théorie harmonique met en évidence des
(25)

D

constante et proportionnelle 3 T). Les courbes de dilatation, qui me-

Bcarts importants au delld de B (respectivement la chaleur spécifique
surent une manifestation de l'anharmonicité&, confirment ces ordres de
grandeur. Aussi peut-on admettre que dans l'intervalle QD/6< T< 6,/3,
l'anharmonicité peut &tre considérée comme une perturbation, ce qui

nous incite 4 utiliser l'approximation quasi-harmonique plutdt que d'in-
troduire les contributions de 1'anharmonicité dans 1'énergie libre et

dans les grandeurs thermodynamiques.

L'utilisation de développements en série en fonction de T nous

améne & distinguer plusieurs zomnes de température.
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.1,CP/QR

400
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3 . .
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Tk
40

Chaleur spé&cifique harmonique de ZrnF,

Figure 3%
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L ° ZnF,

050 100 150 200 250

T
300

Température de Debye de ZnF2

Figure 40
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V=-2-3-1 - Leg hautes températures

Comme pour T >8D/3, l'effet de l'anharmonicité sur les vibra-
tions devient non négligeable, on obtient la chaleur spécifique "quasi-
harmonique'" en extrapolant la partie de la courBe expérimentale comprise
entre @D/G et GD/S . Dans un premier temps, nous devons déterminer
9. & partir de la courbe expérimentale. Pour celd, la chaleur spécifique

D

molaire du cristal de ZnF, est divigde par 9R V18 et les tables relati-

2 (31)

ves aux fonctions de Debye, par exemple , donnent le rapport GD/T
correspondant. Ce qui revient & exprimer que la chaleur spécifique

réelle 3 la température T peut Btre représentde par une fonction de

Debye sans aucune hypothé&se sur la fonction de distribution de fréquence
réelle. La variable est la température BD qui devient aussi fonction de

T (figure 40 ), Les données de Stout et Catalano n'allant pas au deld

de 300 K, température 4 laquelle tous les modes ne sont pas excités, il
subsiste une incertitude sur l'estimation de GD correspondant 8 T infinie.
Nous prendrons BD ~ 500 K. L'extrapolation s'effectuerait domc depuis
l'intervalle 80 K <T <166 K. En fait nous disposons de résultats expéri-
mentaux qui nous permettent d'apprécier plus objectivement 1'importance
de 1l'anharmonicité&, & savoir la dilatation thermique. Il nous sémble

plus raisonnable d'abaisser 1'intervalle jusqu'3d 130 K environ, tempéra-
ture pour laquelle le coefficient de dilatation volumique Bv avoisine

107%g" !,

A partir de l'expression de la chaleur spécifique Cv’ d'aprés

la statistique de Boltzmann :

(hvj/kT)z BV /KT
C, = k § WY /KT 2
' (e 771 - 1)
ol j repére les modes normaux de vibrations au nombre de 3 n, ol n = 6

pour une maille de ZﬂFz (nombre d'ions), les données expé&rimentales sont
exprimées en terme de chaleur spécifique molaire représentant donc 9 N

medes o N est le nembre d'Avogadro. Le développement de CV vers les hautes

(32 )

températures a été donné par Thirring en 1913 :
* * %
B Uy ,3B4 Yy __5B6. He .

- -2 -
o=k (1 -7 2 o7 5T 26 ")

o . . ) . <
V' moment d'ordre n de la distribution des fréquences
B

o 8ont les nombres de Berrmoulli tels que :




_78_
1 I
Bo =35 » B4 =173

Comme cette série ne converge que trés lentement, on préfére

traduire la chaleur spécifique en terme de température caractéristique

c
de Debye 6 (28)
2 2 C C .
c" c _ 8, 2 By 4 _
BT = 600 [] A(-,]-:‘-—)+B(T—) v J
A ( s5v? y1/2
ou * 3
&
_ 3 v _ 25
A= 900 [“TZ 2 1 ]
(V)
NG
o v _ 125
B 1400 E(;§)3 1 160 A]

Les températures caractéristiques de Debye sont détermindes
comme indiqué plus haut. De plus, on doit en principe effectuer une cor-
rection de 1'influence de la dilatation. Pour celld, on utilise l'appro~

ximation suivante

8" (v,) _ ( VO)Y
o (v) - v

o8 Yy est le paramdtre de Grineisen

¥,V volume 3 T et 4 0 K
Ce rapport est pratiquement &gal 3 1'unité.

c
L'extrapolation des & wvers les hautes temp&ratures selan une
série en I/'I2n depuis 1'intervak£g de temp&rature défini plus haut per-
met de d&duire les moments v2, v4 et v6 de la fonction de distribu-

tion du cristal (voir tableau II )

On peut, par une opération inverse, déduire les chaleurs spéci-
fiques "quasi-harmoniques” aux hautes températures 3 partir des valeurs
calculées de O et, par différence, obtenir la partie anharmonique de 1la

chaleur spécifique AC anharmonique car :

= +
Cexp Charm. ACanharm.

De la mé&me fagon, pour l'entropie

Sexp - Sharm. + ASanharm.
Nous avons trouvé :
= = -5 —7 2 _ __9 3
Acanharm = 6,19.10 T + 8,013.10 g 2,146.10 7T

Les coefficients d' anharmonicité {(des termes en T, T°, T3) interviennent
dans les parties anharmoniques de la chaleur spécifique, de l'entropie et

de l'énergie F.
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V-2-3-2 : Les basses températures

La chaleur spécifique d'un solide diélectrique peut &tre repré-

sentée 34 basse température par l'expression

C e C = AT3 -+ BT5 + CT7 + e
. . . - . 3 . C .
qui se ré&duit & la loi en T~ bien connue pour T< GW/EZ soit T < 40 K

environ., On a donc deux fagons équivalentes pour déterminer la valeur
C

de 80 , limite & 0K de la température de Debye :
a) l'extrapolation vers 0K des Bg calculées plus haut ;
C 127" ¢?
b) 1'extrapolation vers OK du rapport *% = T Nk/@T
T

Les valeurs estimées par ces méthodes sont :

a) 392 < 8K

Coora (29)
b) 389K d'aprés Stout et Catalano
polé CP/T3 vers 0K,

gul ont extra-

¢ . . - \
Onr peut encore calculer § @élastique & partir des constantes

33 ° (34) (35)

8lastiques 4 basse température et Rimai .

comme l'ont fait Ruby

eg = 39pK (Ruby) , 389%f 6 K (Rimai).

Au développement précédent de CP(T) correspond celui dé&crivant
le spectre de fréguences
fF{v) = D V2 + q vé + T v6 + e
Les coefficients A, B, C de la chaleur spécifique sont directe-
ment relié&s aux p,q,r. Vers 0K, la fonction se ré&sume 2 pvz , clest—a-

dire une loi de Debye. Le moment d'ordre -3 n'est donc pas défini car :

~ V max
v o p Logv| + 0
0
V-2-3-3 : Les températures intermédiaires

Les momeunts d'ordre -2 4 | sont issus des développements wvers

les hautes températures de :

T Charm.
o} i

. . . . . P . P C
avec la contribution majoritaire des températures intermédiaires (T<6_)

dT o m = 0 a3 + 3

oli les effets anharmoniques sont faibles.
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A m =0, correspond le calcul du moment d'ordre |. En effet(36):
* * ¥ gM
T = 9Nk B2 U2 Bs M, Be Mr Ly 2
&}Charde— T 2t T2 iT ot Y ET TE ') 2 hv
- 9N — - . - - . . . '
ol Ez= E_h V', &nergie & 0K (3 degrds de liberts par ion)d'une mole.

en utilisant la chaleur spécifique quasi-~harmonique ¢ est la

harm’
plus basse température pour laquelle les termes au deld de I/T6 devien-

nent négligeables.
Nous avons cheisi T = 340 K.

A m =1, correspond le moment d'ordre 0 (Egal 3 1) auquel est

associée une fréguence de coupure UD(O) dans une distribution de Debye

€quivalente telle qu'elle sera difinie plus loin.

La moyenne géométrique Ug de la distribution de fréquences est
reliée 3 1la fréquence vD(O) de la distribution de Debye équivalente
(f£(v) = pv®) pax

V max v_(0) 2
L _j; £(v) lnvdy X f; D pv .Iinv dv
g
JOE(v) dv Vp (0D pv2dv
Q
. - 12
soit : vg = vD(O) e 173 vg = 6.5, 10 "s.
(37) .
Selon Salter » la moyenne géométrique vg est obtenue au
moyen du développement aux hautes températures de 1'entropie (m = 1)
C hv B 2 3B B
s = g7 _harm .. _ 9yx (1-tn__ 8 + 2 (E)Z Yy o 4 (E)4 4
0 T kT 2,21 'k T2 4.41°% b
. 5B6 (2)6 v6 ) )
6.61 "k 76 e

avec T comme d&fini plus haut.
Ve , VT,V ont &té calculés dans ie domaine des hautes temp&ratures.
A m=2 et m = 3, sont assccids les calculs des rmements d'ordre -1 er -2
' . - . (6 ) | .
selon l'expression fournie par Barron, Berg et Morrisson d partir

du développement de Thirring aux hautes températures

—_— 1 C
1- -
v E ___..____.__(.E)m] [J’T __Laﬂl_.d'l-+.._.l_ _._;_1
P(m+1) £ (m) © gngT™ m—1 T
- 3 (oS*1 Pag B8 hy2s y2° ]
S=1 (25) 1 28+m-T 'k T28+m—1
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ol m = 2,3
I'(m+1), fonction Gamma ! F(3) = 2! = 2 et T(4) = 3! =6
r(m) fonction Riemann  zeta : §(2) = 1,645 ; Z(3) = 1,202,
V-2-4 =~ La_représentation_des moments et leur relationm aux grandeurs
expérimentalies
V-2-4-1 - Représentation des moments par les températures

caractéristiques de Debye

Si f£(v) est la fonction de distribution réelle du cristal, le

moment d'ordre =n, Gﬁ , a Bté défini (§ V-2-3) par

f\)max Il
o f(v) v dv

hY)
fbmax f{v) dv

Dans le mod&le de Debye £(V) = gvz : 1l existe donc une fréquence

de coupure VD(n) telle gue, pour n donné

pind

—_ I'D g \)2+n dv
vlo= 0 i = 3 V)
{:D(n)gv d v n*3 b
soit : thﬂ ] [ n+3 ;E ji/n avec n # 0 et n> -3
3

La distribution de Debye de frégquence de coupure UD(n) a le

méme moment d'ordre m que 1a distribution réelle du cristal.

La plupart de vD(n) détermings plus haut sont reliés aux tempé-
ratures caract8ristiques de Debye peur la chaleur spéecifique 9 , pour
l'entropie 55 et pour le facteur Debye-Waller Mt ; le facteur Debye-
Waller M rvelie les amplitudes des vibrations thermiques des atomes aux

intensités des raies des spectres obtenus par rayons Xou neutrons.
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n chaleur spécifique Eatropie Facteur Debye~Waller
-3 vp(=3) = £ of vy (=3)=F 65
-2 \)D(-Z) = % 82
-1 | v (-1) = % o™
0 v (0) = £ 85
2 vo(2) = £ el

D'autre part .

VD(;) = __27_N,1_{Ez car \)D(l) =—§-\)I

ol E_ est 1'énergie 3 OK.
3N nombre d'atomes considérés (]l molécule gramme).

avec N : nombre d'Avogadro.

V=2-4~2 La fonction de distribution des fréquences au voisinage

de 0 K.

A basse température, la chaleur spécifique est de la forme

3 5 7

C_ = C_ = AT + BT + CT ' + ...

Seules les basses fréquences sont excitdes et la fonction de distribu-

tion est de la forme

f(\J)=p\)2+q'\)zi+ e v® o+ L.

Le moment d'ordre n s'écrit donec :

—_— rh
v® = P f:max W24y 4 g fo\’max vy e L,
n+3 vn#5
. ~u max max
so1lt Ay = P oIr + Q " .
aveec : P = \)mai > Q= \)—q?_-_
I £(v) dv fom L E(v) av

La fréquence de coupure \)D(-B) de la distribution de Debye &qui-

valente est
-3+¢ -
Vp(=3) = lim [_E_\L___]” Ite

-0 3



£ v2+e
, 1 max | max 1/-3+¢
= w3 [?E — "% 2¥e "'J
. P.-i/3
soit vD( 3) = (g)
Vo~ _ 3
drob P ESEn?
Si 1'on tient compte gue pour ZnF2
MVmax
0 f(\)) dv = 9 N
On déduit
5 = 27 N
= s
(9,(-3))
P = 3,054.10 14g7
V-2-4-3 : Amplitude moyenne de vibration des atomes

38 - . . . .
Blackman (38 a montrd que la théorie harmonique des vibrations
du réseau conduisait au bilan énergétique suivant

ui = fvmax E{v)e(v)dv
0 (2mVv) 2

ol m, masse de la particule k en vibration

ui carré moyen de 1l'amplitude de vibration de la particule k.
Y

£(V) Energie moyenne du mode de fréquence vV telle que
hv hv

: . o -
Comme le fluorure de zinc comporte deux types d'ions (Z4n , 2F 3},

on ne peut prétendre gque la seule équation ci~dessus donne acgés aux

. - . 2 -2
deux inconnues que sont les carrés des amplitudes U, et U 3
. . . . 39
meins d'hypothéses concernant les vibrations (ex. Haefner (39) }. On
- L4 Pl ++ -
peut toutefeois s'intéresser au mouvement d'emnsemble (Zn , 2F ), en

écrivant

s A HRE
2 2 4m v
ol MZnFZ : masse moclaire de Zan
Uy g amplitude de vibration du centre de gravité.
2
A la limite des basses températures (T~ 0K) : e(v) = hv/2
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T bl . —_

diod : M u2 - B Mnax f(v) v i dv

ZnF ., "ZnF 2 o

2 2 87
“or
max - - max

f;‘ f{v) v 1 dv = v ! f(;) f(v) dv

avec v_l connu et

[IMEE £(u) dv o= 3 N

T — —_
d'od u2 _ [ Ih Ny 1 ]1/2
ZnFZ STT2 M
ZnF
9
avec v oo 1,7 . 10“135
MZnF2= 60,1034 Kg

ce qui conduit i

Q

vl -2
uZan# 5.10 ° A

Haefner a mesuré par rayons X les racines des amplitudes carrées

++ - . _
moyennes pour Zn et F & 4 K., Il a trouvé

f——

u§n++= (3,3t 0,3)107% a
et ' i - o
uio = (7,4t 0,6)1072 A

En admettant que 1'énergie de vibration due aux fréquences acous-
tiques (grandes longueurs d'onde) est prépondérante dans la région de
temp@rature considérée, nous pouvens écrire

2

u
ZnF2 ZnF2

+ -u_ -
M mzn++ U, 4+ 2 Mp=-Up

On dé&duit pour Haefner 3z 4 K

3 N . -2 °
V“ZnF =(5,19%0,33)10 A

2{exp)
I¥ y a donc un bon accord entre nes résultats et les mesures
de Haefner. Les valeurs calculées par Haefner donnent par ceontre une

valeur plus E€loignée de la mesure

/ 2 _ -2 ®
uZan(calc) = 4,96.10 A
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[0}
Aux températures intermédiaires et &levées (T2 BC/Z), L'expres—-

sion générale se développe sous la forme

— = B B — B — i
2 _ 3kTIN =2 2 h .2 4 ho4 2 6& h 6 4
Myuw, " ZoF, ~ 3 [j; tyr G m & Vot oer & Y ":J
2 2 47T
. -2 2 4 . s . )
od ¢ v s, V , v ont leur signification habituelle.

A 300 K, cette expression donmne

[ 2 -2
us g = 8,9..10 A

2

tandis que les valeurs mesur@es 4 298 K par Haefner conduisent &

/2 ~ -2 °
uy o= (9%0,6)10°° 4

2
I1 y a donc accord entre a valeur mesurée et la valeur calculée.

Si 1'on tient compte de 1'anharmonicité& des vibrations, 1'ex-

( 40)

pression contient des termes supplémentaires

B B
2 _ 3ktN ;-2 2 h 2k .2 _ T4 h 4 2 .
My~ = QHZ (v (1 + 2e(-2)T) + ET_{§T) (ET T Qﬁf) VTS (1=2e(2) T+ ...)
oii les =(n) sont les constantes anharmoniques d’'ordre n telles gque
z € n . >
g(n) = ﬁ& ﬁj vzj /%j 'vﬁj avec k : vecteur d'onde
L . o i ! numéro de mode
ol gkj est le coefficient du terme en T danms l'expression du décalage
. - - . - = ~ ] . . -
relatif de la fréquence Ukj’ soit Akj/vkj dd 2 1l'anharmonicité
- - = -+ + -+ 2
Akj/\)kj ekj T ij T +

Les £{(n) peuvent &tre déduites de l'ajustement d'un polyndme

s 2 .
en T sur les valeurs expérimentales de u” en fonction de T.

Les valeurs numérigues calculées, en bon accord avec l'expérience,
semblent justifier 1'hypoth&se de l'anharmonicité& considérée comme une

perturbation.




~ 86 -

V=2-4-4 1 Allure générale de la fonetion de distribution :

La dynamique du réseau du fluorure de zinc n'a pas été atudide

41)

en détail comme ce fut . le cas de celle des fluorures de magnésium )
(4&2) a ( 43)
2

44
de manganése , fer , ou encore du rutile (TiDz) ( ). I1

existe tout de mdme des résultats de mesures en spectroscopies Raman

45
et infra~rouge ¢ ).

Nous nous proposons d'estimer 1'allure générale de la fonction
de distribution des fréquences au moyen des moments dé&terminés plus
haut. Toutefois nous restons conscients du fait qu'une des particula-—
rités des fonctions de distribution est de présenter des singularités
et que, ainsi que l'ont souligné& Barronm et Morrison (46), quelques
moments ne suffisent pas pour en obtenir la forme détaillée.Montroll(
a toutefois obtenu des résultatg satisfaisants aux fréquences E&levées

pour certains types de réseaux en décrivant la fonction avec des

polynbmes de Legendre.
Pour alléger le calcul, prenons comme variable réduite

r = V/Umax

oa vmax : frégquence de coupure du spectre réel, et g{r): la fonction

de distribution 4 laquelle nous conservons la forme :

- 2 4 2m
g{r) = 4,7 *a,r’ + ..., +a, v ...

Le moment d'crdre n de cette fonction s'Berit :

;H - ££ €(r) v dr
%1 g{r) dr
n yi
avec r- o=
n
max

D'autre part :

P 2m+n+1l
%l o () 0 oar = ﬂ:zlazm 2m+n 4 . & L2, T
> 3 = T open+1 a
a _ ) 2m _
et 'ﬂ) g{r)dr = m=1 eI
D
done: rI'l = _\)_n_. = _‘_ 3: _a;g'.g__.
) n K m=1 Zm+n+1
max

oli p est le nombre d'équations qui nermettent de calculer p coefficients
a,. {m=1 & p) du développement de g(r) a partir de p-1 moments calculés

plus haut.
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Aux p-1 Bquations précédentes, nous devons ajouter :

g(1) = 0 = L a, qui correspond & la borne supérieure de la fonction
m=1 :

de distribution.

La fréquence ¥ oax est issue des mesures de Barker dans
G3) oy 21490100 ma.

l'infra-rouge
max

Enx utilisant les moments depuis 1l'ordre -2 & l'ordre 6 avec
interpolation pour les ordres 3 et 5 et 1'équation correspondant & la
fréquence de coupure, nous avons # résoudre, en principe, un systéme
de 10 équations & 10 inconnues (soit jusqu'a rZO 'Y, En fait, des
oscilliations intempestives nous ont contraints 4 prendre moins d'équa-
tions (6 & 8) en conservant un &ventail assez large pour l'ordre des

moments utilisés.

I1 semblerait que la fonction de distribution ainsi estimée
comporte deux maxima séparés par un minimum vers viv "= 0,65
max

{soit Vv = 9,7.1012 s_i) (fig. 41 ).

On peut difficilement comparer l'estimation ci-~dessus aux résultats des
méthodes utilisées habituellement pour l'Etude de la dynamique des
solides (infrarouge, Raman, diffusion des neutrons) qui fourmissent le
détail des wvibrations intervenant dans le cristal. On ne peut comparer

Zgalement les moyens mis en oeuvre.

Nous nous sommes intéressés jusqu'ici au premier volet contenu
dans 1'approximation quasi-harmonique : le caractére harmonique des
vibrafionsd ou encore l'anharmonicité considérée comme une perturbation.
Le second point de 1l'approximation consiste 3 faire la part de la dila-
tation qui intervient réellement dans le cristal et d'admettre que les
fréquences des vibrations varient en fonction du volume seulement, variations
caractérisées par les Yj 8lémentaires.

¥-2-5-1 - Variation des moments en fonction des paramétres de
maille

La dilatation thermique contient unme informatien globale sur les
modes de vibration de la méme manié&re que la chaleur spécifique 3 la
température T résulte de la scmme des vibrations excitées & cette tem-
pérature. A partir de la chaleur spécifique, on en déduit les moments
de la distribution 3 la dilatation conduit & la variation des moments

avec les paramétres cristallographiques a et c.
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Faire)

Fonction de distribution des fréquences de ZnF
Allyre générale

Figure 41

2

Pimax
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On définit les paramétres Y”(n),YL(n) et Y$n) tels que

S B0 i Wt AR BAE A
Y/ n d lnc d Inc Ty oyB
i ]

—_ z n

. Ly V.

S SR T N tXUte RR O LS T

L n d lna d lna 5 Vn.
i ]

—_ z

1 d lav® d 1nv,(n) i Yjvv?

Yv(n) = o d laVv 7 4 1av B T v?
3 J

Ces paramétres sont issus des données de dilatation, de chaleur
spécifique et des constantes &lastiques. Ils ont 1'avantage d'étre
indépendants de la température et d'8tre directement en rapport avec la

distribution des fréquences de vibration du solide.

n = =3
c
_ K8
Comme Vﬂ—B) = HEQM
¢
. =~dlnvD(—3) B d1a8 )  d1me®
Y dinv Iiav o car Y ainy

Y, peut dtre déterminé par l'extrapolation vers 0K du paramétre de

Grineisen expérimental i condition de disposer de données expérimen-—
tales qui le permettent. Celd n'est pas notre cas, ni le cas général,
augsi préfédre-t-on calculer Y, 4 partir des constantes élastiques et

de leurs dérivées par rapport aux déformations.

(34)

Ruby a calculéd les paramétres de Grumeisenm & OK selon les di-

“rections paralliéle (Yo”)et perpendiculaire & l'axe d'ordre 4 (Yoi)
seit en volume : Y = 1,16

n=-2wet = 1

En temnant compte de l'approximation gquasi-harmonique, Barron,

Leadbetter et Morrison ont déduit
© n-1
&3 ¥ Cbarm dT
Y(n) = = e
% CharmT dT

ol C harm est définie comme au paragraphe précédent.
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Les valeurs y(-2) et y(-1) sont calculées par intégration numé-

rique d partir des tabieaux des valeurs de Y et de Ch rm &0 fonction
a
de T.

n = 0,2,4,6

49
Barron (49) a exprimé le développement en série des puissances
2 - .o
de 1/T° du param&tre de Griuneisen Y 4 haute température, sous la forme
* - # -
Y ey= 22 ¢ vea 1 Hy o I
=Y~ 57 { v(2) - v} 22 L7720 y(4) - v(oyr- qoiv(-v(o)} o

I

H* U* U* H* U* * =
6 2 Hy H
“lgorg V(8 - ¥ (O} - 55 g v(4) -y(o)} + -1——% { ]—5 5%0}{ Y(2)- Y(U)}J ¢ T

=]

. (b
avec Moo= (§

Remarquons que Y(0) correspond 4 la limite haute température.
Comme cette série ne converge que lentement avec T, on effectue un chan-

gement de wvariable (T =+ t = ri + (T/Tr) I"I avec Tr = 0,2 GC )y de
|5 ) [+a)

maniére & accélérer la convergence. Néanmoins, 1'incertitude sur les
coefficients du développement est grande. Les quantités Y”(n) et v, (n)
sont dé&duites des résultats expérimentaux de la méme fagon que les Y(n)

en utilisant les valeurs de Yy, €t Y, au lieu de Yv.

V-2-5~2 =~ Variation des moments en fonction de la température

Dans .1'approximation quasi-harmonique, la variation des fré-
guences n'est due qu'au changement des paramétres de maille. Les glis-
sements dis & la température 4 volume constant n'ont pas &té pris en

compte. En effet dans 1l'expressionm globale {(cas cubique)

Blnvj Blnvj
() =~ By- v O )y

Le second terme du second membre est considéré comme petit

[ee]
devant le premier pour des températures inférieures i Bc (ou VD).

Pour la structure rutile, 1l ne subsiste alors que

3lnv.,

i I -
7= p 200Y 5 T Y

J#
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olnv_(n} .
- . D 3InV.
n v? vy (0) (n) ¥, (n) Yo (0) L S G
12 |
_ 4 . 8,23.10 400, 3 1,2 |
~214,15.107%%| g.5.10'2 407, 8 - 0,66 0,58 0
- 1i1,7.107"3 8,8.10'% | 423,8 0,15 0,31 - 4,6.107°
01 9,1.10"2 436, 7 1,12 1,48 - 5,3.10°
117,9.10'2 1,05.10'3] 503
217,0.10%° 1,08.10 3] 517,9 1,84 2,33
417,38.10°] 114,103 ss0 1,38 1,78
618,66.10 "' 1,18.10' 3 565 2,35 2.6
Tableau IT
v (n 1x10" 1 g™ }?‘2;
b 3' 11
h{3 b X
X .
"'[2 b12
by X
. L
H .
L 4
L IO Lt x
9 N i
.« ° : 2 a 6
P -z — 0
e b - x
%
=2, 0 4 6" -
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En fait, la contribution provenant purement de la température

paralt notable, méme 3 la température ambiante, selon les rdsultats

de Rimai (35) sur Zan sur les constantes Elastiques ou ceux de
Peercy (30) sur TiO2 . La relation :
. BlnvD(n)
( ——gT—F——)P = = 2a;Y,(n) = GuY,.(0)

ne peut donc 8tre valable que vers les basses tampératursas.

On prend pour a3 et oy une valeur moyenne dans la régiomn de

température o le parami3cre Y(n) représente le comportement du cristal.

V-2-5-3 - Discussion sur les dilatations des fluorures.

La valeur calculéde de y(-3) signifie que le paramétre de Grineisen
est positif au voisinage de 0 K alors qu'il est largement négatif
vers 10 K. Lorsque T croit 3 partir de 0K, le cristal commence donc
par se dilater (B+0) avant une phase de contraction qui s'&tend jusqu'z

50 K. Des mesures 3 plus basse température devraient mettre en &vi-

dence les inversions intervenant entre 0 et 10 X. -

Les paramétres Y(-2) et ¥(~1) raeflétent le comportement dans
le domaine des températures intermédiaires. Pour n = - 2, le domaine
de température prépoundérant se situe au-dessous de 50 K dans une région
4 dilatation essentiellement négative, d'od les valeurs négatives de

‘;{,C-Z) s Yy et (-2).
Pour o »2, on retrouve les valeurs positives pour les y(mn).

L'incertitude sur les valeurs de Y(n) avec n &levé (0,2,4,6) est
1ide 3 l'extrapolation de Y{T) vers les hautes températuras. En effet,
les modes optiques des fluorures des métaux de transition ne soat excités
qu'id des temp&ratures élevées. Le mode optique de plus basse fréquence,
Blg’ accessible par effet Raman, n'est notablement excité qu'aux tempé-
ratures suivantes (k = wvecteur d'ende, nul) :

Zan : 165 K

MoF : 88 K 3 FeF, : 110 K. ¢ CoP, :+ 103 K ; NiF : 105 K ; MgF

” » 9 1129 K.

2

A ce mode de fréquence vj correspond un paramdtre de Grineisen
- . 51
Y} fortement négatif, selon Striefler et Barscé ) » pour tous les com-
posés ci-dessus. L'excitation de ce mode doit dome contribuer 3 diminuer

le paramBtre macroscopique Y{(I).

Lfinfiuence du mode Blg nous paralt assez nettement mise en 8vi=-
dence sur la courbe réﬁ§ésentant _Aﬁ/AT en fonction de la
température T pour MgF2 par le brutal changement de pente qui inter-
vient entre 110 K et 130 K. Pour ZnFZ, le changement est moins net,
toutefois les deux courbes 42,/AT et 4o, /T passent par un maximum

peu aprés que B ait 88 excitd. (Fig.42,43)

le
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L'exaﬁen des courbes de dilatation des fluorures fait apparaltre
le comportement particulier de Man selon la direction perpendiculaire
5 1'axe 4. En effet l'allongement relatif est faible si on le compare i
celui des autres fluorures des métaux de transition. De plus, la partie
correspondant au réseau du coefficient de dilatation o) reste négative
jusqu'a 180 K envirom alors que pour les autres fluorures de la série,

ce coefficient devient positif 3 des températures largement inférieures.

( 53

Gibbons ) interpréte l'anisotropie de la dilatation en termes
d'énergie d'échange antiferromagnétique : la variatien d'"énergie est
entidrement imputable 3 la variation du param@tre c et donc du recouvre-
ment des orbitales d du mangandse et p du fliuer, a restant pratiquement
constant. Comme l'inversiom de dilatation intervient sur la direction
perpendiculaire 3 l'axe 4 vers 180 K, soit prds de trois fois la tempé-
rature de Néel, dans un domaine de température ol le cristal est tout

3 fait isotrope du point de vue magnétique, i1 nous semble que 1l'énergie
d'dchange antiferromagndtique ne joue pas un grand rdle sur le comporte-
ment insoclite de MnF,.

En utilisant les valeurs expérimentales des constantes glasti-

54 '
( (23} et nos mesures de

ques = ( Melcher ) },de ‘la chaleur spécifique
dilatation, nous avons tracé les courbes représentant les variations

de Y,, Yy eno fonction de T . Ces deux courbes ont une allure
générale commune puisque les valeurs chutent entre 15 et 130 K jusqu'a
devenir négatives pour vy, . Au deld de 90 K pour vy , de 130 K pour Y,
il vy a une lente croissance pour ces deux paramétres. (Fig. 44)

42
Le premier mode optigue Blg n'est excité (34) que vers 80 X.

En dessous de cette température, les modes acoustiques sont donc prépon-
dérants. La chfite du paramdtre Y sugglre l'existence de modes gamma

négatifs appelés aussi modes mous {soft modes). Le comportement inhabi-

. . T0 .
tuel de certaines fré&quences (Blg’“Eu(Z)) et constantes &lastiques

(Cq = 1/2 (Cli_CIZ)’C44) qui décroissent quand la température diminue
confirme cette hypothé&se. Ces mémes fréquences et constantes &lastiques
diminuent avec la pression. I1 n'est pas surprenant dans ces comwditions

de constater que les pressions critiques annulant les fréquences UBlg et

T0 . P .
vEu(Z)’ ainsi que les constantes &lastigues (g, Chgq &t la valeur propre AZ ;

c,.+C,,+C C.,+C, 4,~C

11 712 733 11 712 733 .2

(Az = o) ( —*~3~————w)-+20i?)de la matrice desconstantes &lastiques,
calculées par Striefler et Barsch 1) solent 1argement‘inférieures dans

le cas de MnF, que dans celui des autres fluorures. MnF, subit une trans-
formation de phase (structure rutile > structure orthorhombique) vers
13 kbars, 3 la température ambiante, & une pression bien inférieure & celle
qui provogue la méme transformation de ZaFj,, NiF,, et CoF,. FeF) garde la
méme structure jusqu'i 90 kb : P .

jusqu'a 90 4rs au molns. Alnsi la dilatatien suivant a

semble &tre corréléd 3 { t1it@
€l€e 3 1'instabilitd de la structure cristallographique
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V-3 ~ Contribution magnétique 3 la dilatation du fluorure de manganédse

Le fluorure de manganése est antiferromagnétique pour des tempé-
ratures infé&rieures 3 66 K. La dilatation du matériau peut &tre par-
tagée en deux contributions : celle due & l'ordre magnétique et celle

due au réseau.

Parmi les prédictions théoriques concernant la contribution

magnétique 3 la dilatation, nous retenons celle issue de la théorie du

(35)

déja appliquée, celle issue de la théorie des

(56)‘ (2)

champ moléculaire

ondes de spin élaborée par Guseinov et Seidovw Yates a signalé
que le modé&le développé par ces derniers attend confirmation. Nous
proposons notre contribution par l'analyse de résultats concernant le
fluorure de manganése pour lequel existent des points de comparaison

dans la bibliographie.

V=3-1 - Le modéle du Guseinov et Seidov

Le modéle tient compte danms l'expression de 1'hamiltonien :
= des éEnergies magnétiques Hy :(voir Fig. 29, p. 60).
. &change antiferromagnétique de 1'ion avec ses seconds voisins {superéchange)
. échanges ferromagnétiques avec les premiers et les troisiZmes
volgins.
. énergies d'anisotropie de l'é&change et des interactions di-
polaires,
. interaction des spins avec le champ appliqué.
- des Energies élastiques liges aux déformations H

E

- des couplages magnéto&lastiques HME_faisant intervenir notamment les

dérivées des intégrales d'échange et du coefficient A du terme carac~—

térisant l'anisotropie par rapport aux paramétres de maille a et c.

Soit pour 1l'ensemble : {avec les rotatioms de Guseinov et Seidov)
H = HM + HE + HME
avec :
L [ z ) ]
H = 2 . . + .
M Ty 5k 838 + 2 (I + 3y 59885 i 88y,
I z
+
2 A ik SJZ Skz H Hz ( j SJZ * k Skz)
o 2 2 i 2
HE ) Cll (Uxx * yy) 7 C33 Uzz * C12 Uxx vy
FC LU (U + T ) 42 Co(ul +ud ) s2c, 0l
137 z2 XX vy 55 "xz v 66 vx



3, 8, 5
By = 2 {—-—aa (u__* Uyy) + - ¢ U, } St Sjsk
aJ N
+ 2 a (U _+ U ) + LI }ox
da XX vE ac zZz
L z oA JA
(jj' Sjsj' Tokk! afk') vo2 1 Fa 2 (Uxx * Uyy) T ae © Uzz} *

%
k85252

ofi j,3'" et k,k' correspondent aux deuXx sous—-réseaux
S. composante selon z du spin du ji&me ion
3 z e m—— .
Tq intégrale d'échange avec les seconds voisins (superé&change

antiferromagnétique)

31, J3 intégrales d'échange ferromagnétique

A densité d'énergie d'anisotrople

H champ appliqué (selomn 0z).

C“,C]2 ... tonstantes &élastiques du second ordre

a,c paramétres de maille
xx’Uyy’ ete .. déformations relatives correspondant soit & des

allongements (ex. Uxx ), soit 4 des cisaillements (ex. ny).

On n'a pas tenu compte dans 1'hamiltonien de 1'&nergie d'aniso-
tropie 4 un iomn ( %B 8: ) , correspondant & l'interaction de l'ion avec
le r&seau par le éoupiage spin-orbite. Cette &nergie est faible devant
celle due ,essentiellement ,i l'interaction dipolaire magnétique dans le

cas du fluorure de manganése

La condition d'équilibre vis 34 vis des déplacements s'gerit

9B

F

Elle conduit aux coefficients de dilatation thermigue linéaire
ayet o, exprimés au moyen des fonctions de corrélation de spins que
Guseinov et Seidov ont développé dans une théorie d'ondes de spin. Ils
ont déduit les expressions générales des coefficients de la dilatation
thermique due aux ondes de spin. Ces formules sont complexes mais quel-
ques approximations les ont rendues utilisables. On néglige par exemple
les interactions ferromagnétiques de 1'ion avec ses premiers et troi-
siémes voisins correspondant aux intégrales J, et J3 (exprimées en
Kelvin). En effet : J, = 1,76 K, J, ==0,32 K, J3 M 0 K., Il résulte que
pour un cristal antiferromagnétique tel gue MnF¥, et pour une tempéra-
ture supérieure i quelques K (6,3 K), les coefficients de dilatation

lin&aire %, et o, sont des fometions en T et T3.
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2 .2 .2
.y - 2k222 LI(A+1TkT)+L2J2 kT
192 g (22 +c")J] 80 J, %2
2 .2 .2
Gy = Ty Ly (A ¢ ) kg, | SR
192 g“(2a”+c™) J; 80 J, I9
ok : k ! comnstante de Boltzmann
2 ‘ 2
g = LC33 (Cpp * €)= 2 013] N
3J ad
L] - C33 3a 2 C13 3¢ ©
_ 34 _ IA
a7 B33 33 02 T %3 Fcc
37, 3T,
by = (€ +Cp) 35 ¢~ 2C 3 5~ a
_ 3 A _ JA
Ls = (Cpy #C1p) 5o~ 283 5, @
A =- 0,018 K

L'application de ces résultats théoriques & MnF, impose le trai=-

2
tement préalable des données expérimentales destiné i séparer la

partie magnétique de l1a dilatation de la partie réseau.

Un examen sommaire des courbes de dilatation des fluorures de manga-
nése et de zinc ré&véle qu'un traitement identique 3 celui effectué par
Stout et Catalano.(zg) sur la chaleur spécifique (loi d'états corres-—
pondants) visant & séparer les parties réseau ot magnétique n'est pas
applicable selon la direction perpendiculaire 3 1'axe d'ordre 4 Kpara~
métre a) alors qu'il est possible selonia direction paralléle 3 1'axe.
En effet, l'anisotropie de la dilatation est faible pour ZaF, et impor-
tante pour MnF, . Examinons les courbes de dilatation correspondant aux
deux directions

~ direction parallidle 3 1'axe d'ordre &4 (/)

Il y a2 coincidence des courbes d'allongement dans un domaine de
température compris entre 110K et 240 K ., (Fig. 31 et 33)

La contribution du magné&tisme 3 la dilatation de MnF, correspond

d 1'8cart des deux courbes sux basses températures.
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L'ajustement par moindre carrés de la diffé€rence des coeffi-
‘ . 3 -
cients de dilatation de MnF, et de Zn¥, sur une loi en T et T  ne dé&-=

crit qu'assez sommairement la. courbe exp&rimentale :

_ -8 : -10 3 .
%magn 6,357, 100° T + 1,376.10 T (Fig. 45)

- direction perpendiculaire & 1'axe d'ordre 4 (L ) :(Fig.3! et 33)

Dans ce cas, les courbes de dilatation selon a de Zan et de
MnF2 sont trés dissemblables et la contribution magn&tique ne peut Etre
déduite par simple différence comme pour la direction précédente.

La courbe représentant le coefficient de dilatation o) en fonc-
tion de la tempdrature met en évidence la continuité entre la partie

basse température (T <45 K environ) et ta partie situde au-dessus de

la transition (T >75 K) avant le minimum situé vers 90 K.

Sachant que ie coefficient de dilatation tend vers 0 & 0 K, on
peut admettre que la partie magnétique correspond & 1l'anomalie visible

sur la courbe entre 45 K et 80 K.

. 3 . ~
L'ajustement en T et T~ par moindres carrés donne le polynome

suivant

8 11 .3

T + 1,067,310 T (Fig. 45)

I

% nagn - 2,042.10

On notera que le coefficient du terme en T3 est inférieur d'un

ordre de grandeur & celui de « .
/magn

V-3-3 - Résultats

La résolution de quatre &quations 3 quatre inconnues donne les

valeurs suivantes :

an

et =-5,4 K
;;g.c =~11,1 K
%% .a ==153,6 K
%% .c ==248,7 ¥

En exprimant les deux premiers résultats sous la forme de para-

métrres de Gruneisen magnétiques soit
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LAl
Y. magn dala ’
_ ﬁﬁiéiii = - 6,3
Yc magn dc/c ’
On peut calculer le paramétre en volume :YVmagn.
A IAL
Ty magn ay/y -

Cette valeur est 3 comparer aux valeurs détermines d'une part

57 - -
par Johnson et’Sievers( ) par la mesure des déplacements des fréquences

infrarouges actives en fonction de la pression hydrostatique, soit

X 58 y
Ymagn =-3,4 *0,6 , d'autre part par Benedek et Kushida (58 par réso-
nance magnétigue nucléaire (RMN) en fonctiocn de la pressiom, soit
=— +
Ymagn 3,6 £0,4,

Par ailleurs, remarquons que ces valeurs sont proches des 10/3

29 . . —
signalés par D. Bloch > pour caractériser la variation de 1l'inté-

grale de superéchange de différents matériaux magnétiques.
34
La théorie du champ moléculaire appliquée par Ruby ( El MnF2

conduit & : _
BJZ/J2
da/a
BJZ/J2
dc/e
812/J2 . s

Cette wvaleur est en accord avec les résultats cités ci-dessus.

solt

La variation de A en fonction des pavamdtres de maille mne se re-
trouve pas aussi ais&ment dans la bibliographie. Citons toutefois

60 ] . . .
(59) qui note que la contribution des interactions d’&change

J. Kanamori
anisotrope dans la variation d'&nergie est inférieure & celle due au
champ cristallin telle que BHD/Beij ~ 13,650 K' . La variation de
1'énergie d'anisottopie provient des contributions de l'anisotropie de
1'échange, de l'énergie dipolaire, de l'anisotropie & un ion due au '
champ cristallin. Pour le fluorure de manganése, l'énergie d'interactioh
du type dipolaire est prépondérante mais sa variation en fonction des
paramétres de maille est certainement moins importante que la variation

trouvée pour A. Des études sous pression de l'anisotropie de MnF,

devraient peut 8tre faire la part des choses.
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CONCLUSTON

En suivant les principes comnnus de l'interférométrie & polari-
sation, nous avons congu et réalisé un dilatom&tre original sans contact
mécanique, ofi la variation de la différence de marche ne provient que
de 1'allongement de 1'&chantillon mesuré&, dont la ré&solution surlallon-
gement relatif A%/% est inférieure & 10_8. Le cryostat actuellement
utilisé est susceptible de faire varier la température de 1'&chantillon
de 10K 34 la tempé&rature ambiante. La ré&gulation et la mesure de la
température rendent possible des &chelons de quelques milliémes de
Kelvin. L'appareil mesure la dilatation thermique d" &chantillons so-
iides, optiquement polis, de 3 mm d'épaisseur environ. Le fonctionnement

"de 1l'ensemble du systéme est automatisé, ce gqui rend la mesure plus aisée.

It nous semble possible d'envisager pour des besoins spécifiques
des versions moins encombrantes de ce type d'appareillage ou encore sans

longueur de référence.

D'autre part, le montage présenté a la temp&rature comme varia-
ble . On peut &ventuellement modifier l'environnement de 1'&chantilion
et prendre um autre paramétre tel que le champ magnétique ou le champ

8lectrique.

Quant & l'utilisation de 1'ensemble & des fins de métrologie
des longueurs, le probléme est commun 3 celui des autres interféromdtres
{pointé et comptage des franges, processus cpératoires susceptibles
d'é€liminer les erreurs engendrées par les déphasages parasites). N'ou-
blions pas toutefois que l'appareillage a B8t& cong¢u pour mesurer les

variations de petites longueurs (gquelques mm).

Quelques mesures effectudes sur les fluorures de mangandse, fer
et zinc ont permis de situer les performances de 1l'appareillage dans les
conditions réelles et parfois sévéres : par exemple les tras faibles
dilatations dues & l'inversion du signe de l'allongement ou aux basses

températures, le voisinage des points de transition ol les coefficients
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de dilatation varient de fagon considérable (de quelques 10“5 3 10_8).

La comparaison de nos mesures aux résultats bruts publiés vérifient

ou permettent d'affiner ceux=-ci.

L'exploitation de nos ré&sultats associds aux données thermo-
dynamiques et &lastiques a permis d'estimer 1'évolution générale du
spectre des fréquences de vibration en fonction de la variation des

paramétres de maille ou du volume dans le cas du fluorure de zinc.

LLa comparaiscon de l'anisotropie de dilatation des fluorures
met en évidence le comportement particulier de MnF2 attribué A une
tendance de 1'instabilité structurale. Des &Etudes plus poussées de
l'énergie de cohésion des liaisons chimiques et de son anisotfopie
nous semblent souhaitables pour expliquerles propriétés mécaniques de ces

composés et leur variation thermique.

D'autre part, l'analyse des données thermodynamiques de ZnF,
engage 4 mener une &tude sur les comportements thermique et Elastique 3

trés basse température.

Nous avons testé& sur MnF, le moddle de la contribution magné-
tique & la dilatation dé&veloppée par Guseinov et Seidov. Bien qu'impar-
fait, ce mod&le semble assez bien traduire la dilatation du matériau.
Il serait souhaitable de reconduire la méme analyse sur un matédriau
dont le bilan &nerg@tique est bien décrit par l'hamiltonien de Guseinov

et Seidov pour tester valablement la validité du modale.

Compte-tenu de ses performances, cet appareillage egt adapté
aux mesures nécessitant une grande résolution : maté&riaux 3 faible

dilatation, voisinage de points singuliers.

Signalons enfin que, en remplacant le comparateur interféren-
tiel par un banc de mesure de biréfringence, on obtient un ensemble
dont les performances se situent 3 un niveau Bquivalent 3 celui du

o

dilatométre (résolution en différence de marche A& = 0,2 AF.
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- ANNEXE .1 -

Interférométrie et pointé de la vibration E&mergente

jwt
Laser o eJ :

jwt

Polariseur (w/4 ) x

ao(/;72) e
aO(VE72) ejwt

]

¥

Modulateur {(0,mw/2)

x = a(7/2)ed?t

y ==-=ao(1/?/2)ej(LUt - by ol i ¢y 9 sin (2Wf )
Wollaston : W, (0, m/2) |

x = a vZ/2 gjut

y = a/T/2 eI WE oy Ty

et séparation géométrique des faisceaux.

Echantillon:coefficient de réflexion r, déphasage ¢

™
It

raé/?/ﬁejwt

rao(/;/Z)ej (wt "'(bM _¢'w“ -0)

g
]

Demi-onde de symétrisatiom (mw/4)

w
]

raé/?72)ej(wt ~0y ~bw ¢ )

ra&J?/Z)ejmt

o
1]

Wollaston W, (0,7/2) compense le déphasage ¢w > les faisceaux reprennent
4

le trajet commun

raé/?72)ej(wt - ¢M —¢)

Y
i

raé/?/Z)ejwt

A ]
i
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Lame quart  d'onde ( }.74) du compensateur de Sé&narmont (m/4).

On effectue un changement d'axes . Nouveaux axes X,Y 3 n/4 de x,y.

1/2 ra eth [ 1+ é_j((bM * ¢))

]
]

<
]

1/2 ra_ e“imt [-1 + e_j((’bM * qb)]

La lame A/4 déphase un axe de 7/2 par rapport 3 1l'autre soit :

_ otdy, b +by
X = ra ej(wt - ; ) cos ;
o +¢ b+
. M . M
¢ = ra_ e;(mt - > ) sin ;

Il s'agit d'une vibration rectiligne faisant 1'angle (p+dy)/2avec 1'axe X.

Analyseur : Il est perpendiculaire & la position moyenne de la vibration
rectiligne. Il fait domec un angle de ¢/2 + 7/2 avec l'axe X.
Dans le cas d'une erreur de pointé € , c'est~3-dire 1'analyseur i

o =(p+m/2 -8
l'amplifude issue de 1l'ansalyseur est donc de la forme

M le

(ﬁ',,ca eJ(Mt - ) cos (£ + -

soit un &clairement du récepteur placé derri&re l'analyse tel qua
P P y q

P
. 2 2 M . 7
"&oc,ao cos” (e + 5 *4'7)

solt 69&

tl

ol CJJM ¢Osin(2ﬁfot) .

Le spectre de fréquences du signal est douné par l'expression :

1 2 ' e '
5 a, [l -=CDS8 2g (Jo(d)o) + 2p§1J2p(¢0) cospro t)

o
+sinZe (2.’21 Iy () sin(2p'-1)w,t))
- o=

Le point& correct de la vibration émergente est obtenu pour g= 0 , c'est-i-dire

1l'annulation des harmoniques impairs du signal dont celui de plus grande amplitude,
le fondamental (J1 {(¢,) sin 27f,t)
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ANNEXE . II.

INFLUENCE DES DIFFERENTS DEREGLAGES

Défaut d'orientation « du polariseur

Laser : a ert
)
Polariseur (w/4 +a) : x : aoeJmt cos (m/4 +a)
y ¢ aoejmt gin (m/4 +o)
Modulateur (0,m/2)
X i aoejwtCOs (/4 +a)

y aoej(wt “Pu) sin (mw/4 +a)} by =V¢O sin(27f t)

Wollaston W, (0,7/2)

x 3 aoejwt cos (m/4 +a)

- aoej(mt ~ by '¢W4 dein (m]u )

et géparation des faisceaux

Echantillon coefficient de reflexiom r, déphasage ¢ )

X = rao.e‘]mt cos (m/4 + o)
y = ra ejﬁwt ~0y 7¢W1 -9 sin (m/4 +o )

Af2 de symétrisation : (w/&)

ej(t&)t - ¢"M - ¢w % )

x = ra_ A sin (mw/& +a)
v = raoelwt cos (m/4 +d)
ou, avec X,Y 3 45° de x,¥y
. s (e B, ) :
X = rv/2/2 aOeJMt [e 1M Wy sin (m/4 +a) ~ cos (m/4 +a)]
Y= /772 a_edVt [e"J(¢M byt sin (9/4 +0) + cos (m/4 +a))
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Aprés W, : ¢M + ¢W* + ¢ +¢M + 9
A4 compensateur
_ : N - Gt
X =2r(/Z/2)a oI®*® ( sin ocos — -] tosg sin M ]
- © 2 2
: Gt Gt
Y =25t (/T/2)a ¥t E cosa cos —i- ~j sina sin —o ]
° 2 2
Comme & est faible
b o e g .
X = 2r 61 cos M - j sin _lﬂ___] a 12 e JWE
2 °2
. Oytd s ¢M+¢ V2 o jut
Y = 2jr cos - jOsin —— a, 5 e
2 2 ©

Avec de nouveaux axes U,V i € de X,Y

¢M+¢ $, +d
U o« o cos ( 5 +8) = i sin( 5 +8 )
G+ ¢ +d

Vo« o sin ( 1 +0) + j cos(—He +8 )

si 0= -¢/2 (ou W/2 ~¢/2)
on trouve ume position moyenne

V = q U= - j
ou
V = - j Vv = o

La vibration arrivant sur 1'analyseur est ellipti ue avec ses axes
¥ B

=

selon U et V 3 ¢/2 de la position normale du polariseur.
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Défaut d'orientation B du modulatewur

jwe
Laser aOeJ

Polariseur (m/4) x : aOC/Z/Z)ert

v o ao(/z/z)ejwt.

Madulateur (B8)
On définit X,¥Y 3 § de x,¥y

]

X x cosB + ysinB = a§/2/2)ejwt(cosﬁ + sinf)

<
il

(-x sinB + v cosB)= aé/2/2)ej(wt-¢)(éoss - sinB)

ol ¢M = <po sin (Zﬁfot)

Echantillon (0,nw/2)
On passe & nouveau dans le systéme X,y

X cdsB - Y sinf

X' =
y = X cosB + Y cospB
solt
* = aéJ;/Z)ert[ (cosB + sinB) cosB ~ (cosB-sinB} sinB e_J¢MJ
y = ao(fffz)ej (wt -'¢)[ (cosf+ sinB) sinB8 + (cosB -sinB) cosB e"jd)M]

A/2 de symétrisation (m/&):
X+ vy M vy X

A/4 du compensateur (w/4)

.

Dans le systéme U,V & 7/4 de x,v

U=(vZ2/2 ){x+y) .
V=(/Z72)(yfx) e“ﬂr/2 = j@?Y@(x-y)
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solt

U =(30/2)eju”:l{ e_J(b [(3053"' ginf) sinf + {(coesB-zsinB) cosPB e_jd}]y_[]
+.(cosBJ—sinB) co8B - (cosB-sinf) sinB e_j?M}

Vo= ] Go/z)ejwt{ e-j¢((cosB+ sinB) sinB + (cosB - sinB )COSSe=j¢M]
- (cosgB+ sinB) cosB + (cosBf - sinB )sin@e—j¢M}

I1 s'agit d'une vibration elliptique d'axes et d'ellipticité variables.

La position moyenne est donnée pacx ¢M =0
U =[aO/2)ejmt [E + eFj¢I = a_ ej(mt ~¢/2) cosd/2
v = j@o/zjejwt [e-j¢— 1] = a, ej(wt ~6/2) sing/2

c'est 4 dire la méme position moyenne (vibration rectiligne) qu'en

1'absence de tout déréglage.
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Modulation non symétrique (voir Annexe I)

I1 existe ume composante continue ¢] qui se superpose & ¢o$in(2Wat)

¢M = ¢O Sin(Zﬂfot) +¢l od ¢] = Cte.
Aprés la lame A/4 :
ot - ¢+¢M : ¢ +¢D 31n(2ﬂfot) j¢]
X = a el 7/ °°S P
(we - ¢+¢M ) _ o+ ¢031n (waot) +¢1
Y = aoeJ 2 sin 2

Vibration rectiligne dé&calée de ¢I/2 par rapport & celle issue de X/4

normalement.

M&dulation non sinusocidale

On suppose une modulation avec un harmonique déphasé :

by = ¢, sin 27E £ +0,sin (2m2f t + ¥)

Le signal émergent est proportionnel &

é%l 1 - cos (€+ ¢M)

soit pour £ opetit

L~ (I (6) + 2 b Top (0 )cos 2pw t) (I (4)) + 2 °z°_

z ] Tpp (9)) cos(2p, (2w e + £12)
p]—! pz—] 2

o o
b . z .
+ 5[2 e 32p3_1(¢0) sin(2p,-Dow t] (2 oo J2p4_1.(¢1) sin {2p,-1) (2wt +¥ )
La fréquence fo(pulsation wo) ne peut correspondre qu'au troisidme
terme en £ soit

<«

2pE=lJ2pz_](¢o) J2p4_1(¢1) cos [(2p4-1) (2wot +¥) - (2p3“1)w0t pour leguel
3
Py = 1, Py = 1 =+ cos (wot +¥Yy x J1 (¢O) . J1 (¢1)
Py = 2, Py =3 ~ cos (ot + 3¥) x I (6) x Iy (9))

P, = 3, Py = 5 =+ cos (mot + 5¥Y x J9 (¢O) x J5 (¢1)
etc .0

On annule bien £ en annulant la composante & la fréquence fé. Il n'y a

donc pas d'erreur,
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Déréglage des prismes de WOilaston

Défaut de conjugaison : a) longitudinalement

Aprés le Wollastomn W1 (0,m/2)
a(/772) eIt
aé/?/Z)ej(wt 0y ¢W;)

X

[]

¥y
Avant le Wollaston Wi

raé/ZYZ)ej(Wt —by 9 “¢w;)

X

raé/?/Z)ejwt

i
1]

¢ = - ¢W' + A

Aprés le Wollaston Wq

raé/z72)ej(wt Py TO -89)

raO/ZVZ ejwt

i

X

~d
1]

Apré&s la lame A/4

. Proy *ae $+ +A
X = ra eJ(wt - 2 )cos ——?ﬂ—~~
P s Mk b 4, +B0
¥ = rarecht - 2 ) sin e
o 2
B+, +00
I1 s'agit d'une vibration rectiligne faisant - 5 avec la lame A/4.

De plus, les faisceaux sont, aprés Wf décalés de Ax =e.8=eg.2Antgu,

o@ ¢ € : défaut de conjugaison Cette quantité est négligeable.
& : angle des prismes des Wollaston
9 : angle de dédoublement des faisceaux.

b) latéralement

I1 y a mauvaise compensation des déphasages propres des Wollaston.

Le déphasage résiduel est de la forme
A= @ﬂ/l)Z An. Ah tgo

ot Ah est l'&cart entre les points d'impact des faisceaux sur les
Wollaston,

Aprés la lame XA/4

pFG, HAD A
X = ra ej(mt N ___f%___) ?9?¢if%:—f .
o o .
. Prdyrie o+ +Ad
Y = raoejcwt - 2 )sin ——*EEL———

Résultat identique & celui du défaut longitudinal mais pas de décalage
des faisceaux.
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Défaut d'orientation Y d'un prisme

Soit W, ce prisme

Avant Wf on- a
x = raog/z/Z)eJ(wt_(pM _¢_¢W'4').
= Juwt
y = ra&VZ/Z)e @
Aprés W,: X,Y 4 g de X,y
+j¢wk

X ='(x¢osY}%§§'qﬁnY)e \

Y = - %X siny + ¥ cosYy
Aprés la lame Ajhom /2 de x, v ; domc & T/4 +B de X,Y

il

I

X cos(T/4 +Y) + vy sin(T/4 +Y)

v

{ ¥ cos (T/4 4¥) - X sin (T/4 +7)]

o= (WZ)raoejwt {[cosY e-j(¢+¢M)- siny ej¢w')] cos (y+m/4)
+ (e_j(¢+¢M+¢W4) siny+ cosy) sin (Y+1T/Z+ﬂ
V=€/?72)raoeth ] (—cosYe_j(¢+¢M) - sinYej¢W')sin(Y+H/4)
+ (e_j (¢+¢M+¢’W4 ) siny+ cosy) cos (Y+1r/4)}

C'est une vibrationm elliptique d'axes et d'ellipticité variable (avec

¢M). Quand Yest faible

U =(/;/2)raoejwt (V272 (1=-v) (e'j(¢+¢M) - yej¢W4 )

+.]/;‘/2 (1+Y) (Ye"j(¢ +¢M +¢W1'—) + 1) }

v -—-(]/Z)raoejwt{(]-i-y) (—e_j(¢+¢M) _ Ye_](i)}’h) .

(1-y) (ye 3 {o%oyRey ) L gy
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Défaut d'orientation n de la lame A/4 du compensateur (voir Annexe I1).

La lame & T/4 +n. de x,y

Apré&s le changement d'axes x,y * X,Y (lame A/4), omn a :

X

Q/2)raojmt[ (cosn = sinn) e-j(¢+¢M) + (sinn+ cosn)]

Y 1/2 7:::;10(-23mt j[(cosn—sinn) - (sinn+cosn)é'j(¢+¢M)J

N 8tant petit,on a

X = Q/Z)Iaoejwt [(l—n)e—j(¢+¢M) +(1+H)]
Y o= (1/2)ra el jL1-n) - (nenye I 100
ou . O+dy Pty ey
X = U/Z)raoej(wt - 2 ) [(l—n)e_l 2 + {1 +r‘1)eJ Z ]
ey ey
T = jf/2)ra e’ T [-med T - (1emye T )
b+
. - M b+¢ ¢+ ¢
X = raoej(wt 2 ) [cos 5 -+ insin ——E—EL-]
P+¢
. _ M b+ ¢ b+¢
Y = jraoej(wt 5 ) [jsin “Hf_g_ - fcos __7_E_]
o+¢
. - M o+ b+
Y = raoe‘](wt 2 ) [- sin M -~ jncos ——E—ELJ
, b+¢
La vibration elliptique résultante a‘ses axes & 5= de X,¥ , c'est i
P+¢
dire a8 T/4 + n «+ 57— de x. L'ellipticité est faible. Il y a une

erreur systématique de 7 sur le pointé.



VU

Grenoble, le

Le Président de la thése

VU, et permis d'imprimer,

crenabte, 1o o3 Lo e lsee LY Qé/

Le Président de l'Université Scientifique et ME&dicale







RESUME

Le mémoire décrit un dilatom@tre interférentiel & polarisatiom
fonctionnant entre 10 et 300 K. La résolution sur 1'allongement relatif
d'un échantillon solide, & faces planes et paralldles, de 5 mm de longueur
est AL/L = 4.10—9. La mesure s'effectue sans contact mécanique et
1'appareillage est insensibilisé par rapport aux faibles mouvements de
1'&chantilion. ‘

3

La régulation de température atteint % 1,5.10 “K tandis que la

résolution sur la mesure est de 10_3K.

Le fonctionnement de 1l'ensemble est piletd par unm mini-ordinateur.

Les mesures de dilatation ont &té effectufes sur Znfg, MnFy et
Fer. Elles ont conduit & la variation de 1'allure de la fonction de distri-
bution des fréquences de ZnF, en fonction des param@tres de maille.ainsi
qu'Z la variation de 1'int&grale de superéchange antiferromagnétique et de

l'anisotropie magnétique pour MnF, & partir d'um mod&le d'ondes de spin.

~

Mots-clés Dilatométrie interférentielle i polarisation

Fluorures de métaux de transitiom.







