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Effet d'un Gradient Thermique sur l'Intensit6 des Rayons X Diffraet6s par un Cristal de Sulfate 
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Anisotropic strains in anisotropic crystals (i.e.T.G.S. crystals) due to a uniform thermal gradient are 
calculated. The X-ray reflecting power of the sample is related to the strain gradient. Experimental 
measurements of the reflecting-power oscillations under an oscillating thermal gradient are compared 
with the results of calculations of the anisotropic strain-gradient oscillations and are in good agreement. 
Random fluctuations of the room temperature in normal operating conditions distort the sample 
sufficiently for the Pendell~Ssung fringes on X-ray section topographs to be completely blurred. 

1. Introduction 

Au cours de l'6tude d'6chantillons de sulfate de glyco- 
colle par m6thode de Lang, nous avons remarqu6 que 
des d6formations importantes apparaissent dans les 
cristaux sous l'effet d 'un gradient thermique spit ap- 
pliqu6, spit simplement dO aux variations al6atoires de 
la temp6rature ambiante. Pour interpr6ter ce ph6no- 
m~ne, nous avons 6t6 conduits ~t calculer les d6forma- 
tions d 'un cristal anisotrope sous l'effet d 'un gradient 
thermique uniforme. 

2. D6formation sous l'action d'un gradient thermique 

L'effet d 'un gradient thermique uniforme sur un cristal 
a 6t6 trait6 par Penning & Polder (1961) dans l 'approxi- 
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Fig. 1. Courbure d'un plan en une portion d'ellipsoide sous 

l'effet d'un gradient thermique uniforme dans un milieu 
anisotrope. 

mation du cristal isotrope. Le d6placement u(r) d 'un 
point r du cristal sous l'effet d 'un gradient thermique 
constant VT est: 

u(r )=r [r ,  g ( e T ) ] - ½ ( r ,  r) g(c~T) 
off e est le coefficient de dilatation thermique. L'origine 
des coordonn6es est fixe: u(0)= 0, ce qui signifie que la 
variation de la temp6rature/~ l'origine des coordonn6es 
est suppos6e nulle. 

La forte anisotropie thermique du T.G.S. nous a 
conduits ~. refaire ce calcul dans le cas anisotrope. 

Soient c~x, ~y et C~z les coefficients de dilatation ther- 
mique dans les directions des trois axes principaux or- 
thonorm6s i, j, k lorsque la temp6rature moyenne du 
cristal est T. Darts un milieu anisotrope en pr6sence 
d 'un gradient thermique (assez faible pour que les co- 
efficients de dilatation thermique puissent ~tre consi- 
d6r6s comme constants), un plan perpendiculaire ~ la 
direction du gradient se courbera en une portion d'el- 
lipsoide. A chaque famille de droites parall~les de ce 
plan d6finies par un vecteur I correspond donc un rayon 
de courbure R~ diff6rent (Fig. 1). 

R~ est tel que: 

]R~ + AR] ]1 + All 
M 

IRd Ill 

avec AI, ,=AR. VT ~,,l,,. 
Soit 

1 c, xl~ + 2 2 erly + ezlz 
IRd - l (VT) l  ~ 1 2  x + lZy + 12 • 

Consid6rons tout d 'abord un gradient parall~le /t 
l'axe z. Les composantes ux, uy, uz du d6placement u 
d 'un point r(x,y,z) sous l'effet de (VT)z se calculent de 
la mani~re suivante (en supposant toujours fixe la tem- 
p6rature du point origine des coordonn6es) (Fig. 2): 
u~ est dfi/t la dilatation pure et ~ la courbure. La con- 
tribution de la dilatation pure est 

z2~z( VT)z 
Uzl - 2 
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La contribution de la courbure est 

d'ofi 

X 2 + y2 O~xX2 q_ o~yy2 
Uz2 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  ( VT)= 

2R~x~ + r J) 2 

(VT)= 
u= = ~ (O~z zz - oG, x z - o~y z) ; 

u= et uy sont dus ft. la dilation pure. La variation de 
temp6rature au point r e s t  T = z ( V T ) z ;  les ddplace- 
ments ux et uy valent donc: 

u:, = xzo~x(VT)z 

u~ = yzo~y ( VT)z  . 

En ddcomposant un gradient de direction quelconque 
sur les trois axes propres en ajoutant les d6placements 
crd6s, on obtient pour le d6placement total: 

u(r)=r'(r .  V T ) - ½ V T ( r ' .  r) 

oh r' est le vecteur de composantes (~xx, ~yy, ~=z). 

3. Intensitd des rayons X ditfractds par un cristal 
de T.G.S. d6form6 par un gradient thermique 

Dans un pr6c6dent article (Izrael, Petroff & Authier, 
1972), nous avions signald que l'intensit6 des rayons X 
diffract6s par un cristal de T.G.S. 

- augmente (pour certaines r6flexions) avec la tem- 
p6rature jusqu'au point de Curie; 

- varie lorsque le cristal est soumis ~. un gradient 
thermique appliqud ou aldatoire. 

Nous avions propos6 pour interpr6ter les fluctua- 
tions aldatoires de l'intensitd, un module fond6 sur une 
oscillation des parois; mais des exp6riences compld- 
mentaires et les calculs de d6formation du T.G.S. sous 
l'effet d 'un gradient thermique nous ont montr6 que 
ces fluctuations sont dues principalement fi. la dilatation 
thermique anisotrope. 

(a) Condi t ions  exp~r imenta les  

Du fait de la mauvaise conductivit6 thermique du 
T.G.S. (de l 'ordre de 2 × 10 -a cal/cm see deg) (Dima- 
rova & Poplavko, 1969), un gradient thermique s'6tab- 
lit entre le coeur et les bords d'un 6chantillon lorsque 
la tempdrature exterieure de celui-ci varie rapidement. 
Les variations al6atoires de la tempdrature ambiante 
suffisent ~t dtablir un gradient thermique sur le cristal. 

Pour 6tudier l'effet d 'un gradient thermique oscillant 
sur un cristal de T.G.S., nous avons co116 celui-ci sur 
un support isolant dlectriquement (donc mauvais con- 
ducteur thermique) et l 'avons plac6 dans une cellule 
circulation d'eau. Des oscillations de la temp6rature 
ext6rieure du cristal sont produites par la circulation 
alternative d'eau 5. deux tempdratures diffdrentes dans 
la cellule. La p6riode de ces oscillations (2 ran) a 6t6 
choisie assez longue pour que la temp6rature int6rieure 
de la cellule varie effectivement, et assez courte pour 
qu'un gradient thermique subsiste entre l'intdrieur et 
l'ext6rieur du cristal. L'amplitude des oscillations de 

tempdrature varie entre 0,5 et 7 °C. Nous avons observd 
des oscillations de l'intensitd des rayons X diffract6s 
de m8me pdriode que les oscillations de tempdrature. 
Des oscillations de l'intensit6 des rayons X diffract6s 
par le cristal sont dgalement observds sur un dchantillon 
monodomaine, et en phase para61ectrique. Elles ne sont 
donc pas uniquement lides ~l la ferrodlectricit6, et la 
dilatation thermique anisotrope du T.G.S. intervient 
de faqon prdpond6rante comme le montrent les calculs 
ci-aprbs. 

Nous utilisons la r6flexion 040 (angle de Bragg not6 
0). Les lames de T.G.S. 6tudides sont des lames tailldes 
soit perpendiculairement ~t l'axe c, soit parall~lement 
aux axes be t  c (les notations employ6es sont celles dd- 
finies par Hoshino, Okaya & Pepinsky, 1959). 

(b) Inf luence de la ddformat ion  sur l ' in tensi td  des rayons  
X dif fractds 

L'intensitd des rayons X diffractds par un cristal d6- 
form6 d6pend de la d&ormation par l'interm6diaire de 
la d6riv6e seconde de la composante du d6placement u 
sur le vecteur de diffraction h (Kato, 1964) 

02 
(h. u) 

¢~So~S h 

off So et Sh sont les vecteurs unitaires des directions in- 
cidentes et r6fl6chies. 

Pour la r6flexion 040, ce terme s'6crit 

D = [-~-~---2 - tg2 0 t~2y2] Uy . 

L'axe O Y est parall~le au vecteur de diffraction h, l'axe 
O Z  est parallble au vecteur (So + Sn), l'axe O X  complete 
le tri~dre (Fig. 3). 

u,, r_zk ~ .  u(r ) 

zk " " "  

xi+yj 

Fig. 2. D6placement d'un point sous l'effet d'un gradient 
thermique uniforme dans un milieu anisotrope. 



A. I Z R A E L  E T  J. F .  P E T R O F F  543 

(c) Forme de D pour un gradient thermique 
La pos i t ion  relative des axes p r inc ipaux  Ox, y, z par  

r a p p o r t  aux vecteurs a, b, c de la mail le  dl6mentaire  
ddpend de la t emp6ra tu re  m o y e n n e  du cristal.  Le vec- 
teur  b e s t  tou jours  c o n f o n d u  avec l 'axe Oy puisque  le 
T.G.S.  est monoc l in ique .  Soit  ~0 l 'angle entre l 'axe 
p rop re  Oz et le vecteur c de la maille.  Dans  le rep~re 
Oxyz le terme D s'6crit:  

- p o u r  une lame perpendicu la i re  h l 'axe e: 

D± = -- (cz x sin 2 (p + C~z cos 2 q~ + ~y tg 2 0) ( VT)~,; 

- p o u r  une lame parall~le aux axes b e t  c 

D ,  = - (ax cos 2 ~0 + ~= sin 2 cp + c~y tg z 0) (VT)j , .  

En  r6flexion 040, la seule c o m p o s a n t e  du gradient  qui 
in terv ient  est la c o m p o s a n t e  parall~le ~t l 'axe ferro- 
dlectrique. L 'angle  de Bragg est dgal ~t 6o30 ' p o u r  la 
raie Kcq du molybdbne  utilisde, i l  est tel que tg 2 0 est de 
l ' o rdre  de 10 -z 

(d) Valeurs de ax, ~., ~ et ~o 
Des mesures des coefficients de d i la ta t ion  the rmique  

on t  dt6 effectu6es pa r  Ezhkova ,  Z h d a n o v  & U m a n s k i i  
(1959), G a n e s a n  (1962), Sh ibuya  & Hosh ino  (1962), et 
Telle (1966), pa r  diff6rentes m6thodes :  r ayons  X, inter-  
f6rom6trie,  di la tom6tr ie .  

N o u s  avons  compar6  ces diffdrentes mesures en cal- 
cu lan t  les coefficients p ropres  de d i la ta t ion  thermique ,  
l ' angle  ~p entre  l 'axe pr inc ipa l  Oz et le vecteur  c de la 
maille,  et p o u r  chacun  des auteurs,  ceux des coefficients 
dans  les di rect ions  a, c, perpendicula i re  ~t a et perpen-  
diculaire  h c qui n ' ava ien t  pas 6t6 mesur6s. [Les change-  
ments  d 'axes n6cessaires pou r  se placer  dans  le rep6re 
a, b, c, ddfini par  Hosh ino  et al. (1959), ont  6t6 effec- 
tu6s.] 

C o m p t e  tenu  des remarques  de Sh ibuya  & H o s h i n o  
(1962) (dont  les mesures publides ne sont  pas suffisantes 
p o u r  calculer  tous les coefficients), nous  avons  fait  ce 
calcul comple t  5. pa r t i r  des donn6es  num6riques  de 
G a n e s a n  (1962) mais  en changean t  le signe du coeffi- 
c ient  a l e  long  de l 'axe a. Dans  ces condi t ions ,  ses r6- 
sultats sont  en bon  accord  avec ceux des autres auteurs ,  
en par t icul ier  avec Telle (1966). Le Tab leau  1 compa re  
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Fig. 3. Sch6ma de d6finition du tri~dre OXYZ. 

Plan 
d'incidence 

les valeurs de fp, ~x, ~y et ~= calculdes ~t pa r t i r  des me- 
sures de Telle (1966) et G a n e s a n  (1962) avec et sans 
changemen t  de signe du coefficient ~ le long  de l 'axe a. 

Tab leau  1. Valeurs num~riques des coefficients propres 
de dilatation thermique ~x, ~y et ~z, et de l'angle ~o 

entre l 'axe propre Oz et l 'axe e de la maille du 
T.G.S., dOduites des mesures de Telle (1966) (T1),  

des mesures de Ganesan (1962) (G2), des mesures de 
Ganesan en changeant le signe du coefficient de 

dilatation le long de l 'axe a (G 3) 

est exprimd dans (°C) -1 et les valeurs sont multipli6es par 106. 

Temp6rature T1 G2 G3 
20 °C 8 ° 8 ° 

q~ 45 4 ° 16 15 
60 16 0,5 17 
20 - 2  - 5 

~x 45 - 46 + 21 - 24 
60 + 40 - 43 + 39 
20 - 8 - 8 

~y 45 - 53 - 37 - 37 
60 +61 +58 +58 
20 + 86 + 86 

(x= 45 + 201 + 161 + 162 
60 - 10 - 8 - 12 

(e) Comparaison entre les r~sultats exp~rimentaux et 
les calculs 

Nous  avons  utilis6 les r6sultats du Tab leau  1 p o u r  
calculer  les termes D ,  et D .  don t  d6pend  l ' intensi t6 
des rayons  X diffract6s pa r  l '6chant i l lon.  Nous  com-  
parons ,  dans  le Tab leau  2, ces valeurs avec les valeurs  
exp6rimentales  du pourcen tage  d 'osc i l la t ions  h gra- 
d ient  t he rmique  donn6  dgal h 10 °C/cm sur deux lames 
d ' o r i en t a t i on  diffdrente (la diffdrence de t emp6ra tu re  
entre  le centre et les bords  de l '6chant i l lon  est de 2,5 °C). 
Pou r  chacune  des lames,  l ' accord  entre  calcul et ex- 
pdrience est bon  bien que le gradient  t he rmique  ne soit  
pas un i fo rme  dans  les cond i t ions  exp6rimentales  d6- 
crites [cf. § 2(f)] .  

Tab leau  2. Valeurs du terme D dOduites des valeurs 
de ~o, ~x, ~y et ~, du Tableau 1, comparOes aux 

valeurs expOrimentales du pourcentage d'oscillations 
pour un gradient appliquO ( VT)y = 10 °C/era 

D est exprim6 en cm -1 (°C)-1 et les valeurs sont multipli6es 
par 106 . 

D, 

D± 

Temp6rature T1 G2 G3 % d'oscillations 
20 ° 4 + 40 0 
45 +460 -320  +120 6 
60 -370  -430  -360  10 
20 -840  -840  35 
45 - 2000 - 1500 - 1500 53 
60 + 50 + 70 + 70 6 

Les r6sultats ob tenus  sur les deux lames ne sont  pas 
d i rec tement  comparab les ,  car  i n t e rv iennen t  dans  le 
pourcen tage  d 'osc i l l a t ions :  
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Fig. 5. Topographie  en pose fixe de T.G.S.,  r6flexion 040, Mo K~,  60 x .  (a) plan d ' incidence bc" temp6rature  non r6gul6e, 
(b) plan d' incidence bc; temp6rature  r6gul6e; (c) plan d ' incidence perpendiculaire h c: temp6rature  non r6gul6e. 

[ To face p. 544 
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- l'6paisseur de la lame; 
- la qualit6 cristalline de la lame; 
- la position de la trace du faisceau sur la lame [cf. § 

2(/')]. 
Toutefois, il est intdressant de remarquer pour une 

mSme rdflexion 040 la diffdrence dans l'effet d'un mSme 
gradient thermique quand on change le plan d'inci- 
dence. Ceci a 6t6 v6rifi6 sur un 6chantillon de section 
carr6e que nous avons tourn6 de faqon/t changer de 
plan d'incidence, sans changer ni de plan r6flecteur ni 
de conditions thermiques. 

( f )  Allure du gradient thermique gt l'intdrieur de 
l'dchantillon 

Les oscillations de l'intensit6 des rayons X diffract6s 
sont minimales au centre et sur les bords du cristal et 
maximales au ¼ et au 3 de l'6chantillon. Ces oscillations 
6rant directement li6es au gradient thermique (VT),,, 
celui-ci n'est donc pas uniforme, mais pr6sente deux 
maxima comme le montre sch6matiquement la Fig. 4. 

4. M o d i f i c a t i o n  du contras te  sur les topographies  
en pose  f ixe  (mdthode  de Lang)  

Les r6sultats obtenus montrent que des d6formations 
dues au gradient thermique sont in6vitables si la tem- 
p6rature du cristal n'est pas r6gul6e. Les effets engen- 
dr6s sont particuli~rement importants dans certaines 
conditions exp6rimentales, par exemple: temp6rature 
ambiante, r6flexion 040 ou 200, lame perpendiculaire 

l'axe c. Dans ce cas, les franges de solution pendulaire 
dont la pr6sence est un crit~re de la perfection du r6- 
seau cristallin, ne sont pas visibles sur les topographies 
en pose fixe [Fig. 5(a)]. Par contre, lorsque la temp6ra- 
ture du cristal est rdgul6e, les franges de solution pen- 
dulaire sont nettement visibles [Fig. 5(b)]. Au contraire, 
mSme sans r6guler la temp6rature du cristal les franges 
de solution pendulaire sont visibles sur une lame taill6e 
parall?~lement aux axes be t  c. [Fig. 5(c)]. 

(VT)y 

," b 
2 

Fig. 4. Allure de la r6partition du gradient thermique /l l'in- 
t6rieur du cristal. 1 et 2: bords du cristal. 

Les r6sultats pr6sent6s ici montrent qu'un faible gra- 
dient thermique appliqu6 it un cristal de T.G.S. (par 
exemple, l'effet d'un courant d'air) suffit ~ diminuer sa 
perfection cristalline de faqon nettement observable en 
topographies aux ray.ons X. D'autres cristaux aniso- 
tropes, ayant des coefficients de dilatation thermique 
importants, peuvent pr6senter les m~mes d6formations. 
Ce ph6nom6ne devrait fitre pris en compte dans les 
6tudes topograhiques des cristaux de basse sym6trie. 
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