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Le but de ce travell esst de propossr un modéle des intéractions
dars un cristal de Tellure, capable d'interpréter gquelgues propriétés physiques

g relation avec ia diffusion des rayons X.

Sont connues, les constanies élastigues LT] , iesquelles per-

mettent le calcul des vitesses des ondes acoustigues, les fréguences princi-

paies obtenues par diffusion R {25 . spectre de réflectivité dans le do-
maine infra-rouge LB) et diffusicn irglastigue de neutrons thermigues (4] ,
gt enfin, une grandeur en reiation moins directe avec les courbes de dispersion

de fréquence gque nous proposons d'atteindre, le pouvolr diffusant de premier

crdre .

La partie expérimentale de ce travall consiste en 1'observation
des fréquences de deux modes actifs en Raman et la mesure du pouvoir diffusant
global moyen d'ur cristal de tellure selon la direction d’'un axe de symétrie
d'ordre deux, ce cas étant digne d'intérét en raison de la contribution unigue

du mode acoustigus longitudinal pour certaines plages du vecteur de diffusion

IXE {38& -4, 34 + 1] X T

Lﬁ’ Geick et Schrider LS} et les adepie aux exlgences expérimentales, pro-

‘igide apraés aveir trailté le dynamique d’une chaine
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CHARPITRE I

o e A b S

inélastique d'une onde élec-

de vecteurs d’ondes de fai-

cromagnétique par les

ble module. Elle est 1nélastig ~ap L'énevgie du photon diffusé H wy diffeére

de celle du photon incident T w. de 1a + T wj, énergie du phonon créé

cu détruit dans le procsssus de
du momant

PR T
201 M}

=

Ztaplit gque le moduls du vecisur g'onge 5 plictent le phonon est faible devant

‘e rayon de la zone de Brilliouin.

Socumettons o ochamp électromagnétigue, la poléarid

H

ahilité élsctrunigue est pcar les modes des vibr ons optigues

in

gt admet un développement coordonnées normales de ces derniers.

. NZ
a (o) + 3 o .0 3 a 1 q
= ol (] F s a I e
o 0 33 U5 7k

esponsable de la diffusion, pos-

Cl
[
o
ot
]
(S
i
i
e
“
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Le moment

séde un développement analogus

élastique ou de

Rayleight, le second terme iz diffusion Raman du premisr ordre...

aat proportionnellis &

dans le spectre ds

tion des ondes incldernte et
Les tenseurs et wvalent pour les

conctuel 327, groupe

le cristal de tellure.
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Les vibretions acoustigues Tx’ Ty’ T  appartiennent & une repré-
' z
sentation A 2 ef une représentatiocn E si bien que les vibrations optigues ac-
tives, compte-tenu de leur dégénérescence donnent lieu & deux raies du type E

et une raie de type A 1.
B - Dispositif expérimental.

Les mesurss furent réslisées au laboratoire de Spectroscopie

Raman. de 1°Université des Sciences et Techniques de Lille. Le spectrométre uti-

lisé comporte un monochromateur double "CODERG” de 800 mm de focale éguipé
de réseaux de 1800 traits per mm. Un laser 3 gez krypton émet 300 mw de puis-
sance dans la raie 6471 AOK

Une lame demi-orde permet de toummer le plan de polarisation
du faisceau incigent, tandls gue sur le fealsceau diffusd, un Jeu de Polaroids
sulvi d'une lame quart-dionde permettent d'extraire une composante de polari-

ne dispersif en lumiére circulaire.

Les cristaux étudiés avalent une fage plane polie, paralléle

aux plans réticulaires iﬂDiB}, (2110} ou (0001).

Les mellleuras conditions d’observe pour 1'échan-

wilion (00013, ure incidence et une extraciticn guasiment perpernoiculaires &

i
P b3

aitres échantil-

face, évitant toutefocis 1s iexion de mirocle, et pour

b

1 Face et une exitre

- 2 P . = O
une incidence a 30° s

Lincildence, toutes deux o cialies a1




- . . e . A -1 -1 . . .
Deux raies furent mises en évidence a 124 om et 142 om de 1l'excitatrice.

Les photométries X (ZX} v ot X (Z27) Y réaliserent leur extinction successive

et conduisirent a l'attribution suivante
_4!
mode A1 1 124 cm
1
. ]
mode £ @ 142 com

+ Ki [Di, pd] Kd : Ki est la direction d'incidence, p, sa polarisation

kd la direction de diffusion s Py sa polarisation).

en evidence cing rales L2] dont

Récemment, 8H 7

obtenus des spectres

&L
heg
[
£33
1]
o
ot
I
i}
ot
g

1'attribution fut faite par compacsison

infra-rouge. Ces mesures sont en accord le diffusicn des neutrons.

Raman I.R Neutrons
A1 120 114
A2 82 36 84
E1 102 //c 83 a3
92 Lc
E2 140 140 138

Deux faits sont remarguables pour la diffusion Raman :

o L'activité du mode de symétrie A2

« La translatiocn du mode £ le plus bas lersque la polarisation
électrique incidente initialement perpendiculaire a 1'axe

principal lui devient parallele.

Le modele en couches proposé par Chen & Zallen {7] interprete
ilactivité du mode A2 : tandis gue le noyau accomplit la vibration optigue AZ,
la couche qui 1'’entoure effectue une oscillation forcée & la fréguence de ce
mocde avec une composante de 1’'élongation paralleéle & 1l'axe C. Le moment élec-

: n'est pas oul.

o

trique induit dans ce ca



CHAPLITRE II

Le réseau cristallin est engendré par trols vecteurs primitifs

P - s 5 < P N > —> — . 2 2z

lingairement indeépendants a,, 85, a3 5 un atome est repéré par le vecteur
A P T o < . .

m + J, m désignant la maille et ] la position de 1’atome dans la maille. Cet

v N o s e . > m

atome subit & partir de sa position d'équilibre le déplacement u i et dans
1'approximation harmenigue, 1’énergie potentielle est présentée sous forme

d’un développement limité au second crdre

. K A T A VN
L ¢o TT omypk 4 k7K
ol les termes de premier ordre sont absents en raison des conditions d'éguil-
iibre. iLes coefficients de couplage ¢T E satisfont quelques relations de sy-
J .
métrie.
. mp Cooopom
Pik o Ty
5 D vomop
o ik o ik

Les invariances par translation & rotation d'ensemble de 1'é-

nergie potentielle définissent les coefflcients dits singuliers

m I - ., M D
L e - L ¢,
4 pk # mj Jon

et imposent des relations entre les composantes de ces coefficients

mp - -
T oe, . (% Sk (p+Kl. ) =0
4 bBYO 3 k Lp Kld J
, ¥é pk a8
ou €, est le tenseur complétement antisymétrique de Lévi-Civita.

BYS
Enfin, si (S / v (s) + m} est une opération de symétrie du
hi

cristal transportant le site m, j sur le site M J et le site p, K sur le site

P K leurs coefficients de couplage vérifient :

=
-
3



Soit uj la masse de 1l'atome j ; 1'équation de son mouvement
s'ecrit

m z m
J

p P _
u.u.+k¢KuD

k

. m . . P .
Le déplacement uj est choisi combinaison linéaire de solutions

périodiques dans le temps et dans l'espace, telles que>

‘ exp 1 | wt -2 IS (m + j) |
g

Introduisant la matrice de Fourier

> 5 ¢mp . :
ij(51=p 73-3—%— exp 1 2M8 (m-p + 3 - K
j ok '

les Vj deviennent soclutions du éystéme linéaire
(y - v E)v=0
Les conditions cycliques de Born imposent au vecteur 3 d'appar-
tenir au réseau de Gibbs et limitent.le nombre de ceux-ci & N, nombre de
mailles dans le cristal. Les extr@mités de ces vecteurs logent dans la premiére

-
zone de Brillouin du réseau réciprogue du réseau direct.

Soit une onde incidente d'amplitude unité. L'intensité instannee
du rayonnement diffusé par le cristal au poinf X est
I-= ‘ e LI f, (XJexpi2amXim+j+ um | 2
m 4 J J
J
ol € est l'amplitude diffusée par l'électron libre dans les mémes cond t.on .,

fj[XJ le facteur de diffusion de 1'atome j. La valeur moyenne de cette inten-

sité vaut

. N . . m_ p
2 L (0 (X) e}ZnX[m p o+ j k)< e121rX(uj uk) S
mJjpk J k ‘ o

spit eprés l'introduction des coordonnées normales Q (s,r)

J
yT = % E7——[—§——r-)— Q(S,r) exp — i 27 Sm.

J S,r N“i

ol EJ est vecteur propre de la matrice

pdh o IR e -1 2rs (- K)



<I>= 52 z L T, fk e—Bj e“BK 9\12Tr Xm=p +J -k
mipk
2m°x2 1 E(S,r) i S =k -127S(m - p)
X exp {——" —= Fgd (9 3 (S,r) e mimT Pl L e}
Nu S,r 2 r
w (S,r)

E(S,r) est l'énergie du phonon r piloté par le vecteur d'onde S.
- b

Bj(X) le facteur de Debye-Waller de 1'atome j pour le vecteur de diffusion X.
2,2

Bj (X) = ZE R S T N C S E(S.z)
"3 ’ w(s,r)

L la masse de la maille.
L'intensité est développée en série de 1'argument de 1’'exponen-
tielle

I » =< I + < I > >t L a.
< > 0> ’ +<12

<Io>est 1'intensité diffractée dans la réflexion de Bragg X = M

2,2 2
<1pe AENE  pp T T B
i rly gty I wfsn

pour X = M + S (f'j = fj e-Bj]

est 1'intensité diffusée du premier ordre, etc.

On définit le pouvoir diffusant ou quotient de 1'intensité <I>
par l'intensité diffusée par le cristal constituée d'électrons libres. Ce
pouvoir diffusant admet un développement en série dont les termes de premier

et second ordre valent :

P = fi b z Y é J (s,r) 8iZT(Xj 2 —§£§;£l X =M+ S
1T oo N ’ W “(S,r)
4 i ; ; .12 E(S,r} E(S',r')
- _ X Z , J J el , lZHXJ s

avec X = M+ S + §!
(Z : nombre d'électrons dans la maille).

Remarque. Lorsque le cristal ne renferme qu'un atome par maille, 1'arguméﬁ
de l’exponentielle s'écrit 4'K2X2t2 ol t2 est le déplacement quadratigue moyen
dans la direction du vecteur de diffusion. On admettra que X < t/2I est une

condition de convergence du développement.



CHAPITRE III

Le cristal de Tellure aeppartient au groupe spatial P Les

parametres de la maille élémentaire hexagonale sont a = 4.457 A°, C 3151929 A°

et celle-ci contient trois atomes disposés sur une hélice circulaire droite

de rayon p = 1.174 A° dont 1'’axe est paralldéle & l'axe principal C. L'un d'eux
occupe le site (p , o, 0) dans un repéere cartésien qu X5 Xg

géne d'élément 31 engendre les sites des atomes de la chaine.

et le groupe mono-

Le caractére particulief des intéractions entre les atomes
d'une méme chaine nous invite & traiter la dynamique d'’une chaline isoclée afin
de reconnaitre parmi les vibrations cristallines celles qui sont des vibrations
internes. Un modéle moléculaeire sera ensuite envisagé qui décrira quelques-unes

des vibrations externes.

e e R D D e D e e D e i = o e -

Parmi les degrés de liberté d'une re-
présentation cartésienne, 5 décrivent
une translation et une rotation d'en-
semble. Les coordonnées internes au

nombre de 3 seront r, distance de deux

atomes proches voisins, ¢ angle des
liagisons de trois atomes consé;utifs

et t angle de torsion de trois 1§aisons
consécutives. =t est’%ngle du diedre
articulé sur la liaison (n + 1, n + 2)

un plan du diedre contenant la liaison

(ny, n + 1), 1'autre la liaison (n + 2,

n+ 3) ;




n+3

Les déplacements sont rendus homogenes

par le choix des variations
n+ 2 :

Ar, r Ap , v At
[n} [s]

La dynamique est traitée selon la mé-
thode matricielle GF de Wilson |8|

dont voici briavement exposé le for-

malisme.

L'énergie cinétigque fonction des coordonnées cartésiennes ou

cartésiennes réduites est connue soit

. A
2T = mXX = gaqg
Les coordonnées internes en sont des combinaisons linéaires
S=Dg

et admettent les moments conjugués P

3T 3G -1
= 2L S D
35 3 -8 P
L'énergie cinétique vaut 2 T = bp - Fome-=p Gp

Si G est inversible, & = %%-x et 2T = 51 &

L’énergie potentielle est de méme exprimée en fonction des coor-

données internes soit

v
2V= S FS

si bien que les équations du mouvement d'une solution harmonigue s'écrivent

1

|F-6"2]=0 ou|FE-2E]|=0

La matrice F est évaluée pour un potentiel d’Urey - Bradley

dans 1'approxiamtion harmonique

, A .12
[K rOAr‘n-{-%.T 5 K [Arn*_;:]

™

\/.:

3

, 2 1 121
L) [ ro }A¢n + 5 H (TOA¢n] J
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La coordonnée g est la distamce des seconds voising ; elle est
redondante et éliminée par la relation d'équilibre :
R ) .

q, = r,.1 Ll 2rn__;_ + P4 cos ¢, -

Eliminant les termes linéaires de V, la matrice F ne dépend

yue des constantes de force K, H, L, M' et M.

Les matrices F et G sont de dimensions infinies. Adoptant des
coordonnées de symétrie interns, combinaisons linéaires de coordonnées internes,

lorsque deux centres voisins vibrent déphasés de §

S¢ = I r, A¢n cos né
n
S = XL A cos né
r 0 rnhl
2
S D) r At_ cos né
T N o n

les matrices G et F se réduisent aux matrices G (§) et F (§)
d'ordre 3. Voici comment sont introduites les coordonnées de symétrie. La
chaire est hélicoidéle et infinie telle gue 1’on passe d'une unité & l'autre
par l'opération H (%u 2 I/3). Les opérations H” constituent un groupe infini
dont ‘les représentations irréductibles T (6) sont unidimenticnnelles et les
caractdres racines de 1'unité
x B = & -nm<ecm
, Tout mode normal de vibration de l’helice appartient & 1l'une
Jle- ces représentations, c'est dire que si dans un mode normal un centre vibre

cvec 1'amplitude A, le centre voisin vibre avec l'’anplitude Aelne.

~

Les seules fréguences qui contribuent & 1l'absorption infra-rouge
sont celles gui appartiennent aux représentations I' (8) contenues dans la re--
présentation T' (M) qul a pour base les composantes du moment dipolaire élec-
trigue M. La composante paralléle 3 1’axe appartient & la représentation I'(0)
tandis que les composantes transverses appartiennent aux rébrésentations

I t+ 27/3) et T (- 21/3). '

Pour § = 0, la matrice GF est singuliere et donne une fréguence
wnigue wz = trace (GF), celle du mode A1. Calculées avec les données de

, celle-ci vaut 182 cm_q. Pour 6§ = 20I/3, elle admet deux racines

Boitsov |10

. A oy e 5 - .
rnoc nulles (frégquences des mode E) situges & 140 cm  environ.
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Ces fréquences sont les fréguences principales des modes aptiques les plus
élevés du cristal. Ces résultats sont différents de ceux de Boitsov qui

obtient trois fréguences distinctes pour 8 = 0 (1!].

B - Modgie moléculaire

Le cristal est considéré comme un ensemble de chaines molé-
culaires infinies, d'axes paralleles a E et de rayon p dont les centres de
gravité dans la position d’'équilibre occupent le centre et les sommets du ré
seau plan hexagonal xOy. Les axes principaux d'inertie de ces molécules sont
paralleles entre eux ; les coordonnées de translation xn, yn, zn du centre
de gravité de la molécule n et § ; 6,7 ez de rotation de cette molécule
autour de son centre de gravité en décrivent Te mouvement ;3 toutefois, le/

moment d'inertie par rapport a un axe principeal d'inertie du plan xOy étant

infini, les rotations 6x et B8y sont interdites.

Les guatre degrés de liberté ¥, y, z, 6z constituent une re-
présentation réductible en deux représentations A2 (z et 6z} et une repré-

sentation E (x, vy).

Vous trouverez dans (11} une étude de la dynamique des réseaux
moléculaires. Des calculs analogues sont effectués avec une intéraction limitée
aux atomes premiers voisins de chaines différentes. Cette intéraction est
choisie radiale avec la constante de force B. Le déplacement dé 1'atome 1
de la chaine n vaut

- s - ->
Ung = Un * 9y, Aoy

a0 un gst la translation du centre de gravité et Si la distance de 1'atome

envisagé au centre de gravité de sa chaine.

L'énergie potentielle est celle d'une intéraction par paire

yo 21T ynm
m ij
i
nm s nom > > 2
Vo = " b'r A ST VI
i ¢ ! i3 ni mj

Quant & 1'énergie cinétique, elle vaut

MG,> + 182
n

N
—
1
o

o ™ @st la masse d'une chaine, I son moment d'inertie par rapport a son. axe.
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- > . .
Introduisons le vecteur vn dont les composantes sont u et SF, il vient :

Y mn
2V = Zm Vm o] vn

n 5 e = Mpour o = 1, 2, 3
2T= 3$zu v avec = I pour o = 4

na a - a

Intéressons-fous & la propagation des ondes selon l'axe d'ordre

deux. Les courbes de dispersion sont obtenues de la matrice de Fourier sui-

vante _
Y =
. 0 0 0 [gq, Eyr &g g4)
Y22 Y23 You (X, v, z, 0z)
|
Yz Mag
quéL
g a
avec u=1-cos oga v = 1 -~ cos 5
‘B r 2 2 , 2
Y“=-§L[28-3QJ ur {(Qp "Bap*‘Za)vj
B 2 . 2 2
Yoy * 5 [ 3" u+3 (2" -Bap *+5p) v]
B 2pC _
Y323 75 lbwovd _
B[, 2 _ i oAl . 3oa _ ioa
You = 3 13 g (u V) i 3a p sin 7 exP 7 J
-8 i Lu+2v ]
Y33 73 T3 - -
B [2pc , _ac _ o _ _ ica 1
Yau © §--7§~ {u 2v) 7§~{(1 exp iga) + 2 (1 exp + 7 J}
B8 2 _ (o y
Yas = 3 2 a~ + 3p (p al) {u+ 2 v)ﬂl.
Celle-ci appelle les remarques suivantes
- Le mode acoustique longitudinal est découplé
- Ay centre de la zone de Brillouin (o = 0) 1'élément non nul de v.
soit Yaz0 vaut %—az B. (B = 4 ¢"/m, m : masse d’'un atomel. Le mode @Z,

optigue et de symétrie A2, correspondant & la rotation des chaines autour

1 coos . X -1 .
de leur axe, est actif infra-rouge ; sa fréquence est 82 cm ; elle déter-
mine uniguement la constante B.

- Enfin, en limite de zone, la fréquence d’un mode acoustigue s'annulle.

lLa figure 1 représente les courbes de dispersion pour B = 0.0686

-2 -2, . ® o -
LA° s 1. £lles ressemblent a celles des modes de méme nom du modéle de

Hulin 15} 3 les vitesses acoustigues étant cependant supérieures.
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Deux modes externes ne sont pas décrits
par ce modele. Nous pourrions proposer,
au lieu des rotations o, et @y inter-
dites, des balancements périodiques des .
chaines autour d'axes paralléles entre
eux, et négliger la partie potentielle
due aux coordonnées internd®s. Les ré-
sultats. obtenus ne sont guére satisfai-
sants. Par contre, si 1'on tient compte
de l’énergie potentielle des chaines,
avec les constantes d'intéraction du

cristal, on obtient six modes dont les

quatre précédents et deux modes identifiables aux modes E internes. Noter

que le couplage entre modes est le suivant

le long de 1’axe d'ordre deux.

X

eX

Yo5 Y2g y
Y35 VY3 z
Ye5  Ygg o
YBB Oz

Hulin |5[ a proposé le modéle suivant :

« Une intéraction radiale entre atomes premiers voisins de

chaines différentes, de constante de force B ;

- Une intéraction le long de la chaine, radiale entre premiers

voilsins et de constante A, angulaire entre seconds voisins et de constante C.

I1 détermine les constantes a partir des valeurs expérimentales

des constantes élastiques et c'est la raison pour laguelle ce modele calcule

de bonnes vitesses acoustiguss.
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. . A ; C e . . .
& la matrice ~— im : masse de la maille) des ondes élastiques de basse fré-

cuence, définle comme suit :

j K - gk Kk
A 2T e L T y
2 ' 10 ;
aB ik a 8 - o€ £ B
lgs guantités yf 3 gtant elles-mémes, solutions du systéme linéaire
por IR g 3Ry
£ O o€ Te,B Ko a B
Les matrices FO, r,, F2 sont “respectivement les termes succes-
sifs du développement en série de la matrice de Fourier
, D
] C. e S
Fi g = b Jk expi olb+ J-kJ
b a B
P-T. ¢+ L& T,o0°
0 g I, o 1o

Noter gque FD gtant singuliére, le systeme linéaire est .d'ordre
3 ig - 15 oi g est le nombre d'atomes dans la maille.

: z

La résolution du systeme linéaire hécessite 1'invefsion d’une

o
for}
j
)
=
o]}
ct

rice réguliere de FD ou sa diagonalisation. Une base adaptée & la

symétrie est cbtenue grace aux projecteurs construits & partir d'un groupe
d'opérateurs homomerphe au groupe D3 [12]. Hulin donne la matrice de pas-

e & la base adaptée.

Mod2lie de Huldn modifié

-

' énergie potentiélle comprend, dans 1’approximation harmonique,

-
5 . £
sU, < % gry - uP
mi,pk pk Pk 73
4 Cb ”

wwen une zonstante de force

. 1 . C o -
4é”: — pour les premiers veoisins de la méme

o f s ot o - r < . oo - . ez
chaine et la constante B = T pour les premiers voisins de chaines différente,

une partie angudaire

UA = X ) yo pk ng m 2
mi,pk,ni . {6 Log cos © |
mJ J
gt une partie de torsion
‘ i 2
U = z {H" 18lcg cos |
T i ) . o i t
mi,pk,nk,ri
In posera par la suite
....6
- 497 R 12 r. o
L= i S T R G
m m 4 et



m o: masse g'un atome, I : distance des premiers voisins.

L'invariance par translation d'ensemble définit les coefficients

inguliers, tandis gue les relations d’invariance par rotation d’ensemble sont

U

automatiguement vérifiées. La matrice de Fourder admet au centre de la zone

¢t dans la base adaptée & la symétrie, la réduction sulvante :

¢ ¥ N
Yy B S
o Y R

Nous avens éliminé les termes accustiques X, Y, 7 pour ne con-

server gu’une sous matrice régulisre.

Posant C° =3 I°C + 0°0D :
D' o= 0% 1 - 2xJ2C'f(§ (1 + %D
‘ ) y
avec X = gos O et I = — A = e
2 rt
rex
I1 vient :
ot =8 ot [A-w2-%%@ D]
. 5 (2%
7-3 B.
5 '58‘2
T - -
e e emPo 2ot (- 2020 ]
o 33 (A s 28« (a+m°C)+3 i~ 2x) DJ
. 5 .
8 *%L302A*2’30{‘“ Sap'*a235+ pZ {2~><JZC':1
Y‘:Zg c [ Ao+ i2p-a)B-p(2nm-A) [A+m)C-

(1 - 2%) (2 - x) D]

Les constantes élastigques sont calculées pour des vecteurs d'onde

avons obtenu une détermination

les axes cristalloprap

pour chacure d'elles.
2

4
n [ Pa .
e ,'.";, [ ; e AR ETN
VO 3 i

¢

que des pavam@tres du réseau)

&
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C,, v C,
H'2 £ - g 27 % '2§ Q?DZ (3 p ~ 2a]2 B (A +D*")
- _.B 3 2 _ 6 pK” '
Cia “= ., 7 PC (2a - 3p) B [a A + % D*]
m @462 P2 2y
Coa . 5 7 Bl a® AB« 3C (2A + B K" |
viag - y7)
Cuy - Cd’? q | 4 *
-3 e = m 5 7%— 0232 B i 25' AWB + 804 (302 - 3 ap + 323 C’ (A+K5]2
vieg ~y7) ' .
) K = 0,807
3
C14 = m > 3 —gﬁh ca az B *Ew~ AB + 3 C' p3 (A - K'B]l
v {aB -y7) - 5
K' =.- 0,037
(v : volume de la maille)

Une procédure moindre carré at

aux parametres

0.374

A =
B = 0.066 -
- ~
C = 0.274 108 A09% 72 po?
D = -0.0058 10°5 A°™8 72 pe 2
avec les écarts suilvants (G - G /G )
cal mes mes
C, +C
i w ) w_ 11 712 .
A Ay B TRy 7 Cia C
-dJ.9 .18 0.02 0.004 0.06 -0.08 -0.
Hulin
-J.11 0.14 0.04 0.11 0.01 -0.02 -0.
puis dans le modéle d'Hulin
= 0.388 i
- -
= 0.064 1028 A° T sec 2
= 0.118

Les courbes de dispersion pour

selon les axes Ox Oy et 0z sont visibles sur les

.
23

Modele de Geick et Schrider

L'intéraction inter-chaine est

contre, l'intéraction le long de la chaline entre

est choisie tenscorielle.

9]

tribue les valeurs suivantes

- C417C42 -
33 44 5 14
16 -0.26 0.11  0.12
30 -0.24 0.21  0.02

des vecteurs d'onde dirigés

9

D]

figures 2, 4 réspectivement.

ia méme que précédemment, par

premiers et seconds voisins
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Deux coefficients de couplage sont introduits, symétriques :

612 = m A F E} etC 12 iden. en prime
B D
C

Les opérations de symétrie du groupe réduisent & 8 le nombre

des paramétres indépendants F = (B - A) V3/2 et E = - D V3

L'invariance par translation définit les coefficients sin-
guliers C°,. (j = 1, 2, 3) et 1'invariance par rotation impose trois relations

entre les parametres :

3__2_5_ p(C +C') = c (D - 2D")
30 /3(M+D')=c|A-B-2(A-B")|
3(B+B')=A+A"

Restent donc six paramétres indépendants.

La matrice de Fourier subit la méme décomposition au centre

de la zone et donne les valeurs suivantes.

o' = - 12 (B+B'J+-§-(2Q-aj263
2

a=-3(c+c')+zg@

) , 2 .2
B = -6 (B+B') + 3 (3p° 33 +a TR
v =—3/_2_[D+D'J+%§-§-_C[29—~a](]?>
v . 3 .2

B_za@

Noter que la fréquence du mede AZ est inchangée. L'étape

suyivante est le calculsees+80nstantes g&astiques. On obtient deux expressions

. 5
différentes pour C44 ( 442 55 et 442 '5) qui égalées conduisent a la relation

supplémentaire.

27 p2(C+C') =2 (A+B* 4 (A +B'))

Les expressions des constantes élastiques sont alors les

suivantes

2.2 1802

2 ] 2 _ J6u”
(B + B") 463(3;) Sap+a]+3a,

27
Cpp=®{=5 »

(B BVZ : %' au’ - 4/2 v uv)}

aB-y
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1+
2

12

14

44

33

13

ii

it

i

plage :

lers voisins

e voisins

a2t donne les

~-0.09 0.07 -0

i

B} ‘ 2
wi{3g 02 (B + B') - %%B CBQZ ~ 3ap + az) +

..20_

16 u2

30’

-}

- .8 2 by L Spe 2 _ 2y G3
w &5 p® (B + D) ZVE-[Zp 3ap +a’)
_ 1 N )
R (2V2 yluw + 3 V%) - 4 wa- 6 Vw B)}
® {%— p2 {(c+c') - %§c2 [sz -3 qp + azJ
- ] 5 (12 V2 uw vy - 12 Vza - B w2 B )
2 -y,
c vy 2. € 12w
g5 (€ + ) —§3-03 + 5 %

w {g-pz (c+Cr) - 9§g3(3p2 -3 apr ad) + &
avec

%-o (B + B') + %-(a - 20) (3% -3 8 + al)®B

é%'[D +0') - %%%'5502 -6 ap + %) |

2

36 () +<B-E§ (a - 20).

La méme procédure permet le calcul des coefficients de cou-

@B - o.088 10
type 12 - 1.236
type 13 - 0.013
écarts suivants
C,.+C
w Crn s 112
E1 E2 33 13 5
05 0.07 O -0.09 -0.01

28 A°_2 sec-2
0.642 1.03
- 0.494 - 0.594 | 10%% gec ?
- 0.882 J
0.082 - 0.099
0.081 0.057 | 10°% sec 2
- 0.498
/
Civ Cya Gy

-0.05 0.0 0.22
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Les courbes de dispersion des fréguences pour oe second
modéle sont tout & fait comparables pour les directions OX, QY, 07 e* pour
les mpodes acoustiques et les trols modes optigues de fréguences les plus

basses, & celles obtenues du modéle de Hulin modifié.

CHAPITRE IV

A - La mesure du pouvoir diffusant

Nous avons utilisé un spectromitre Laval (fig. 7). La source
est un tube scellé & anticathode de molybdéne, alimenté sous une tension de
32 KV (la raie k & moyen étant émise & partir de 17 KV}.
e ?aisceau de rayorsX issu du tube est réfléchi par un monochromateur courbé
de quartz puis limité en largeur et hauteur par deux fentes dont la seconde
volsing de 1a~focale élimine la diffusion par les bords de la premiére. La
divergence réelle du faisceau est 9.3 10—3 rd dans un plan horizontal, 20,3

]
10 ~ rd damns un plan vertical.

Le cristal est placé au centre de la platine du spectromdtre,
sur une tete goniométrique. Le récepteur est un compteur sgintillations dont

a
le support réalise les angles de diffusion compris entre 0 et 120°.

Les cristaux &€tant opagues, nous avons opérdéd per réflexion et
pour des faiscealx incident et diffusé également inclinés sur la face réflé-

chissante.

Le pouvoir diffusant global moyen vaut, dans ces conditions

d U
P R
gm @D n

N
ol IS
=

ol @O est le flux incident total, ¢ le flux diffusé dans le compteur vu du
centre du gonlometre sous 1l'angle solide d@ , T 1'intensité giffusée par un

glectron libre dans les mémes conditions d'éclairement © et de polarisation ¢

T = ¢ 92 )2 1+ cosz 20 cos2 2¢
4Ile mc 1+ ccs2 2¢

ﬂ<§ le coefficient d'absorption lingaire €lectronique.



- 22
Ceci est valable pour un falsceau incident constitud de ravons

Compte-tenu des divergences entrante et scrtante [dQ de
. . -3 . . . - - .
Terdre de 10 rd} les corrections dites de divergence ne sont pas nécessaires,

saut peut-8tre au voisinage des noeuds.

Le flux diffusé d;comprend la diffusion compton, la diffusion
de 1

sir et le bruit de fond du dispositif de comptage électronique. Ces di-

verses grandeurs, mesurées ou calculées, seront soustraites au Pgm.

La mesure du pouvolir diffusant de l'air se fait en 1'absence.
de cristal. Il s’aglt d’intéresser le méme volume que dans la mesure du Pgm,
celul gui est situé sur le trajet du faiscesu incident en avant du cristal.

Un énran sst ;lacé devant la fernte réceptrice., 11 borde une réflexion sélective
et en 1l'absence du cristel ebsorbe la diffusion de la masse d'air située der-

rigre celul-ci.
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Des mesures ont étg faites pour un vecteur de diffusion porté
par 1'axe dsux, pour divers échartiilons et diverses divergences ru faisceau
diffusé. Les résultats sont comparables entre eux excepté su volsinage des
noeuds du réseau réciprogue. Nous avons utilisé le maximum des possibilités
du spectrométre (28 max]) et gdu cristal(Ze mim;nca qui permet d’explorer le
domaire .13 < X < 2.5 A°"ﬂ. La totalité des résultats n’est pas exploitable.
Deux séries de mesures furent également faites par un vecteur de diffusion
porté par 1'axe trois et l'axe 2 du réseau réciprogue. (Voir résultats

tableaux : )

B - Le calecul du pouvolr diffus

1) du_premier ordre

Nous avons calculé le pouvoir diffusant du premier ordre
pour 1es divers mod&les proposés, y compris iz modéle moléculaire et pour

-
L

diverses directions de diffusion. fe calcul est banal excepté dans la direction
de 1'axe deux, et pour certainz domaines du vecteur de diffusion. Examinons

une telle photométrie.

’
400
\ \\ -
- v
0 / \‘) C
000 A EA K 240
/
\

/X//

Lorsque le vecteur de diffusion décrit le segment joignant
les noeuds 000 et 210, il %traverse trols rayons de zone, dant deux ont la

direction de l'’axe deux encadrart le troisiéme leguel est une limite de zone.
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La matrice de Fourier admet une décomposition en deux blocs,
pour un vecteur d'onde porté par 1’axe deux, 1'un étant constitué de quadre
modes de %ymétrie A 1, 1'autre de cing modes de symétrie A 2 43; . Seuls
les modes de symétrie A 1 contribuent au pouvoir diffusant du 1er ordre parmi
iesguels on reconnait le mode acoustique longitudinal, le mode optique A 1
gt 1'un de chacun des modes optigques dégénérés au centre et en limite de zone.
Je plus, gréce au terme E/\)2 la contribution de 1'acoustique est prépondérante
f88 % de la contribution totale - le calcul numérique en fait foi). 1I1 est
d'allleurs reﬁarquable gue dans le modele moléculaire, ce mode intervient seul.
Comme de plus il est découplé des autres, le calcul est alors immédiat. La
mesure du pouvolr diffusant le long de CA permet donc d'atteindre la courbe

de dispersion de 1’acoustique longitudinale.

2) Du second ordre.

Le long de l'axe 3, le calcul fut sffectué par Lussiez ]13].
Nous avons exploité ses résultats. Dans les directions Ox et Oy, une appro-
ximation est calculée d’'apreés la matrice élastique, c'est-3-dire pour trois
modes acoustigues ayant des courbes de dispersions lindaires, avec 900 points

dans la zone de Brillouin.

Un calcul plus correct fut ensuite fait sur 800 points pour
1'un des modeles de Hulin. Signalons que les valeurs du tenseur de Debye Waller
furent empruntéss & More |14| pour 833 et &8 Warin pour 514 = 822 = (.42 A°2.

C - Les résultats.

n

Il semble qu'il ne faille pas accorder de crédit aux résultats

1]

des que X = 1 A°w1. A la température ordineire et pour des amplitudes
- ]

gquadratigues moyennes tirées des valeurs 841 = 827 = 0,4 A"Z et 833 = 0.3 A°“.

Cette valeur est le rayon de convergence de la série du pouvoir diffusant.

obtenu

Disposant d'une rotation du cristal autour d’un axe perpen-

o

diculeire & la face réfléchissante, nous avons évité les doubles réflexions

~

. - ! - -
zignalées dans [13|. Posant X = n/(8.c), nous avons exploré n = 12 & 95.
Les valsurs de Pc et P2 ont 2té calculées par Lussiez. L'accord est satisfai-

sant jusgu’au noeud 008 lequel correspoend & X = 1. Au-dela, P1 calculé est

infériesur au P, mesuré.

1



43
44
45
46
47
48

Vecteur de diffusion selon l'axe 3.

Pgm
1.20
1.22
1.28
1.38
DR
1.48
1.60
2.02
2.75
4.38
-8.22
31

47.86
1.4
5.07
4,20
3.20
2.79

2.53

DR

2.22
2.19
2.16
2.23
2.32
2.46

DR
3.25
3.25

4.
5,61

A.15

14,41

42.089

PC
0.13
0.14
0.15
.18
0.17
0.18
C.19
0.20
0.215
0.225

0.235

0.245
3.28
0.27

0.2¢ .

0.28 -

0.30
0.31
0.315
0.325
0.335
0.340
0.350
0.355
0.36
0.3865
0.37
0.375
0.38
0.385
0.385

- 0.385

0.40
0.405
0.41
0.415
0.425

P2 : P1 meér= Pgm - PC - PZ
0.02 1.05
C.03 1.05
0.045 1.08
0.06 1.4
G.1 1.2
G.11 1.3
0.135 1.69
0.1865 2.47
0.24 3.92
0.4 8.59
1.05 28.7
1.2 48.1
0.865 10.45
0.47 5.25
0.42 3.48
0.45 2.44
0.47 2.01
0.53 2.868
0.59 1.682
0.58 1.26
G.58 1.24
0.60 1.22
0.64 1.23
0.72 1.23
0.80 . 1.28
0.8 1.897
0.8 2.21
0.85 2.67%
1.02 4,18
1.26 6.49
1.92 12.08
4.3 36.38
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DR
N

17.4
9.28
B.48
5.04
4,2
3.83
bR
3,56
3.37
3.06
3.20
3.2
3. 34
3. 49
DR
4.13
4.66

B.16
7,88

13.85

33.7

0.43
0.435
0. 44
0. 445
0.45
0.455
0.48
0. 485
0.4865
0.47
0.475
0.48
0.485
0. 44
0. 48%
0.5
0.5
0.505
0.5%
0.515
0.515
0.52
0.52

: double réflexion

Noeud.

7%

14.7
/.49
4.87
3.46
2.63

1.87

2,53
3.13
3.80
4.60
3.25
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2) Vecteur de diffusicn porté€ par l'axe deux

e modéle de Hulin et celul de Gelck - Schroeder donnent le
méme pouvoir diffusant de premier ordre. Le pouvoir diffusant du second ordre
i btant est gu'on puisse le considérer comme un terme correctif est calculd
avec 1'un des mocd2les - celul de Hulin - et vaut pour le second dés que les

courbes de dispersion de fréguences sont volsines.

Dés que X > 1, P, est du méme ordre de grandeur que P1 et

2

ltacnord cesse d'étre satisfaisant entre P1 mesuré et P1 calculé. La partie

exploitable est comprise entre les noeuds 210et 420 gui comprend deux rayons
de zone paralléles & l'axe d'ordre deux :

glle conduyit au calcul de la courbe de dispersion des fré-

guences du mode acoustique longitudinal Ox.
fréquences déduites
du P1 mesuré

n Pq mes Pq (H) PQQB et S) Wy ©eg - g
18 20.42 17.85 C 17,78 0,41 0.47
1 9.02 5.81 5.78 .69 0.69
18 5.02 3.88 3,82 J.89 . 0.94
19 4.68 4,04 4.14 0.84 0.89
20 5.18 5.08 4.53 0.84 Q.78
25 4,87 4,83 6.10 .84 0.83
28 3.66 3.10 3.80 0.83 0.85
27 3.23 2.20 2.58 0.92 0.85
28 3.89 2.30 2.81 .85 0.68
29 - 7.88 5.81 6.08 0.36 0.39

Les résultats ocbtenus sont assez cohérents, Toutefols, on
arcordera plus de crédit & la détermination n = 15 & 20 quil correspond &

1a valeur la plus faible du module du vecteur de diffusion.
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13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
23
24
25
26
27
268
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
48
47

Vecteur de diffusion selon 1l'axe 2

Pgm

4.55
16.94

21.64
10.49
7.10
8.5
711
8.01
8.30
8.14
7.06
5.56
4.29
3.80
4.41
8.35

15.25
7.88
7:.17
7.8
8.80

10.31

11.99

12.83

11.81

10.00
8.35
7.14
7.85

11471

11.16
5.60

Pc

0.188
0.206

0.238
0.254
0,270
0.285
0. 30

0.313
0.328
0.342
C.355
0. 368
0.38

0.383
0.405
0.415

0.438
0.449
0.458
0.4883
0.479
0.488
0.497
0.506
0.515
0.522
0.529

0.536

0.543
0.550

0.562
0.568

0.88
1.84

2.86-

3.92
4.95
4,80
4.43
3.82
3.00
2.08
1.55
1.16
0.87
0.58

0.12
0.04

P, mes
i

4,22
16.486

20.42
9.02
5.02
5.68
5.18
6.30
6.88
7.07
6.27
4.87
3.66
3.23
3.89
/.88

13.93
5.58
3.85
3.22
3.37
5.02
7.08
8.31
8.29
7.40
6.27
5. 44
6.44
10.57

10.48
4.99
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48
43
50

52
53

55
56
57
58
53
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71
72
73
74
75

4,72
4.85
5.33
6.15

7.13

7.86
8.23
8.20
7.83
7.94
9.28
15.18

17,48
8.17
5.84
4.86
4.48
4.28
4.39
4.58
4.85
4.93
5.18
5.84
5.3
8.05

0.573
0.578
0.583
0.588
0.593
Q.587

0,802

0.808
J.810

0

€5y

13

4

[

]

£y

€3
23]

2

[

0.626
0.828
0.832
0.835
0.838
0.640
0.6843
0.647
0.849
0.850
D.852
0.B854
0.855
0.856

Z2.48
1.39
0.66
G.24
0.1
0.05
0.17
0.43
0.786
1.07
0.93
0.81

0.72

0.68

3.85
3.23
2.72
3.21
3.83
4.38
4.57
4.73
4.88
5.39
7.00
13.08

14.38
£.15
4.65
4,08
3.71
3.59
3.58
3.51

3.24

3.21
3.861
4.18
4.94
7471
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Pouvoir diffusant pour un vecteur de diftfusion porte par
l'axe dordre 2
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Des mesures de pouveir diffusant & basse température

(Ghullittion de | azote) mériteraient d'étre effectudes dans le but d'étendre

le domalinz de comparalson limité 3 la températurs ambiante 8 X < 1. En

zffet, 1l facteur de Debye Waller variant approximativement comme T - tem-

pérature absolue - le rayon de convergence de la série varie comme 19T,

D'autre peart, entre les températures d'inversion de P1 et P2, il est possi-

ble de trouver un domaine de température ol le rapport P./P, est inférieur
21

a sa valeur a3 1'ambiante. Ceas divars
d'atteindre un ou plusisurs "raynns

une détermination supplémentalre de

4
i3

qui nous intéressait tout au long de

conditions réunies permettraient alors

zornes” situés 8 X > 1 et donneraient

courbe de dispersion des fréguences
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