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The exper iments  of Berg, Bunn  and  Humphreys -Owen  on the  concent ra t ion  of the  solute in the  
vic ini ty  of a growing crystal  have  been repea ted  as par t  of a series of investigations on the  relat ion 
be tween habi t  and  supersaturat ion.  Wi th  an interferometr ic  me thod  using polarized whi te  l ight 
(FranTon) the  results of these authors  could not  be confirmed. The curves of equal concent ra t ion  
close to the  faces are parallel to the faces. In  rapid  growth  the concentra t ion  gradient  is greater  a t  the  
crystal  edges than  above the  face interiors, a fact  which  explains the  t ranspor t  of solute to these 
points  and  the  occurrence of dendri t ic  growth.  

Introduct ion 

Poursuivant l'@tude de la croissance et du faci@s des 
cristaux d'halog@nures alcalins en solution, nous 
avons @t@ amen@/~ @tudier la variation de la concen- 
tration des eaux-mbres au voisinage d'un cristal en 
train de croltre. De nombreux travaux ont d@ja @t@ 
fairs darts ce domaine mais fl nous a sembl@ bon 
d'utiliser une nouvelle m@thode interf@rom@trique plus 
simple et surtout plus sensible. 

La diminution de la concentration de la solution 
proximit@ d'un cristal en voie de croissance a @t@ 
raise en @vidence par Lehmann (1877). Miers (1903) 

raide de mesures d'indices de r@fraction a montr@ 
qu'au voisinage d'un tel cristal la concentration @tar 
sup@rieure a la concentration de saturation, .infirmant 
ainsi l'hypothbse de Nernst (1904). 

Bunn (1949) et Berg (1938) ont repris ces @tudes en 
produisant des flanges de lames a ondes multiples 
dans un coin de solution sursatur@e de sel. Ces auteurs 
ont montr@, en tragant les courbes d'@gale concentra- 
tion, que la concentration parallblement a une face 
cristalline n'@tait pas constante mais pr@sentait un 
minimum vers son milieu. 

On a essay@ d'expliquer cet 'effet Berg' par les 
couches d'adsorption de Volmer, ou par les 'layer 
formation' de Bunn. Cependant Frank (1949) attribue 
cet effet ~ des ph@nom@nes de convection au sein du 
liquide. 

Nous avons pens@ qu'une m@thode plus sensible in- 
diqu@e par Frangon (1952a, b) permettrait d'@claircir 

ce probl~me. 

Principe  de la m6thode  

Le principe de cette m@thode interf@rentielle par double 
r@fraction en lumi~re blanche a @t@ expos@e par M. 
Frangon comme suit: 

* Un polar]scope de Savart est eonstitu6 par deux lames 
faces parall@les de re@me 6paisseur, taiU6es ~ 45 ° de l'axe 
optique d'un cristal de quartz ou de calcite. Ces deux lames 
sont superpos6es de fagon que leurs axes optiques soient 
o rthogonaux. 

"Lorsqu'une onde plane monochromatique polaris@e 
rectilignement tombe ~ 45 ° des axes d'un polariscope 
de Savart,* on obtient deux ondes polaris@es ~ angle 
droit et situ6es dans un m6me plan, si le faisceau 
lumineux est normal aux lames bir@fringentes. A la 
sortie du polariseope de Savart on obtient deux ondes 
en phase, seulement d@cal@es l'une par rapport ~ l'au- 
tre dans leur plan commun par suite de la bir@fringence 
des lames. En inclinant celles-ci ou en employant un 
compensateur, on peut introduire une diff@rence de 
phase convenable pour que ces deux ondes se d@- 
truisent par interf@rence. Supposons qu'il en soit 
ainsi pour le jaune moyen du spectre et @clairons 
l'ensemble en lumi~re blanche. En interp0sant un 
analyseur entre les lames et le dispositif optique qui 
permet de les observer, on obtient une teinte g@n@rale 
pourpre, ou teinte sensible. Consid@rons maintenant, 
non plus une onde plane mais une onde d@form@e. 
Par suite de leur d@calage lat@ral ces deux ondes 
n'arrivent plus en opposition pour le jaune dans tout 
le champ d'observation. La teinte sensible vire rapide- 
ment dans certaines r@gions d@celant ainsi les d@forma- 
tions de l'onde incidente." 
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Fig. 1. Au suj@t de la m@thode de Frangon. 

La Fig. 1 montre les deux ondes ddformdes -r 1 et ~'~ 
d@cal@es en largeur et en profondeur. Dans les parties 
A et C, X1 et Z" 2 sont en opposition de phase pour le 
jaune moyen du spectre; elles constituent le fond teinte 
sensible. Entre A e t  B, B e t  C les ondes r 1 et X2 ne 
sont plus en opposition de phase pour le. jaune et la 
teinte change. En se rapportant ~ l'@chelle des teintes 
de Newton, il est possible d'@valuer la diff@rence de 
marche en un point donn@ de l'objet. Si A est cette 
diff@rence de marche et ½A la diff@rence de marche 
entre les parties non d@form@es des ondes X1 et Z" 2 
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les images M 1 et M s pr6senteront les teintes corre- 
spondant /~ des diff6rences de marche /1+½;t et 
/1-½  

PS ,I 

s l i l 

s ~ ~  ~ _ ~  

Fig. 2. Schema de l'appareil. 

Pour d6terminer les courbes d'dgale concentration 
dans la solution autour d'un cristal qui crolt, nous 
avons utilis6 le montage suivant (Fig. 2): 

Une lampe S 6claire une fente r6glable F plac6e 
dans le plan focal d'une lentille convergente achroma- 
tique LA de 10 cm. de distance locale. Cette lumibre 
parallble tombe par l'interm6diaire d'un miroir plan 
M sur le polariseur (f) d'un microscope. Le polariscope 
de Savart PS en quartz de 2 cm. d'Spaisseur est plac6 
entre la pr6paration AB et un objectif L de faible 
grossissement (3 × ). Le polariscope de Savart est orient6 
de fagon que le plan de polarisation de la lumibre soit 

45 ° de ses axes. L'analyseur Q, crois6 ou parall~le 
par rapport au polariseur ~D, se trouve entre L et 
l'oculaire 0. L'exp6rience et le calcul montrent que 
dans ces conditions les aberrations dues ~ l'ouverture 
des faisceaux sont n6gligeables. 

Les r6glages sont remarquablement faciles. 

Sensibilitd du dispositif rdalisd 
L'interf6rombtre 6tant r6g16 de fagon ~ obtenir la 

teinte sensible du ler ordre (entre nicols parallbles), 
la sensibilit6 de la m6thode est celle de routes les 
m6thodes ~ teinte sensible, soit quelques millibmes de 2. 
Un objet pr6sentant une diff6rence de marche de 2/50 
fait virer la teinte sensible (entre nicols crois6s) au 
bleu pour l'une des images et au rouge pour l'autre. 

Application de la m 6 t h o d e  de Frangon ~ l '6tude 
de la cro i ssance  des cr i s taux  ~t pa r t i r  de so lut ions  

La solution et le cristal ~ 6tudier sont places entre deux 
lames porte-objet dont le parall6lisme est assur6 
l'aide de cales d'6paisseur connue. Le cristal donne 
deux images d6cal6es et les lignes d'6gale concen- 
tration correspondent aux ]ignes isochromatiques. On 
a photographi6 ces images en noir et en couleur 
(Kodachrome, type lumibre du jour). 

:Nous supposons que le d6doublement des images est 
plus grand ou 6gal au ph6nom~ne observ6. S'il n'en 
est pas ainsi, les courbes isochromatiques dans le cas 
g6n6ral ne correspondent qu'approximativement aux 
lignes d'6gale concentration. 

Le d6pouillement des clich6s en couleur se fait de la 
fagon suivante. Si on appelle nco l'indice de la solution 
loin du cristal en croissance et n~,y l'indice de la 
solution en un point (x, y) pros du cristal, la diff6rence 
de marche /I au point (x, y) est 

/1 = (n~-n~,y)e, 

e ~tant l'6paisseur de la solution entre les deux lames 
porte-objet. Si l'appareil est r~gl6 de fagon que le 
champ d'observation pr6sente la teinte sensible du 
ler ordre, entre nicols crois~s, cette teinte correspond 

une diff6rence de marche de /10 = 0,565#. /11,9. 
dtant la diffdrence de marche correspondant ~ la 
teinte observ~e au point (x, y), on a la relation/11, ~ -- 
/1±/10 (voir Fig. 1). I1 en r6sulte de la connaissance 
de n~, e,/11,~., /10 la valeur de nz,~ d'ofi la valeur 
Cz, y de la concentration de la solution au point 
(x, y). La concentration C correspondant au point 
(x, y) 6tant d6termin~e, il ne reste plus qu'~ suivre la 
ligne de m6me teinte pour tracer la courbe d'6gale 
concentration C. 

1 °" Etude des halogdnures alcalins 
Nous avons 6tudi6 KC1, KBr, KI  en solution aqueuse. 

Une solution d'un tel sel a 6t~ satur6e ~ une tempera- 
ture T 1 sup6rieure ~ la temp6rature ambiante T 0. 
Quelques gouttes de cette solution ont ~t~ pr61ev~es 
rapidement et pos6es entre les deux lames porte-objet 
parall~les. Ces lames se trouvaient ~ la temp6rature T 1. 
En baissant la temp6rature nous avons pu faire 
varier la solubilit6 du sel et produire la croissance de 
cristaux. 

Nous avons fair les observations suivantes: 
1 °. La concentration pros des cristaux est plus faible 

qu'en un point plus 61oign~. 
2 °. Pour des croissances relativement lentes, la 

teinte le long d'une face est uniforme. La concentra- 
tion le long de la face est donc constante. 

3 °. Lorsque la croissance a lieu rapidement une 
teinte diff~rente apparait vers les coins du cristal in- 
diquant un apauvrissement de la solution dans cette 
rdgion. Ce ph6nom~ne est pr6curseur de la croissance 
dendritique. 

Lors de nos experiences nous n'avons jamais vu 
apparaitre nne teinte diff6rente vers le milieu d'une 
face. Ces exp6riences sur les halog~nures alcalins 6rant 
en contradiction avec les exp6riences de Bunn et de 
Berg faites sur le chlorate de sodium, nous avons 
repris leur 6tude. 

2 °. Expdriences sur le chlorate de sodium 
Un cristal de NaC103 a ~t6 pr~par6 par 6vaporation 

d'une mince couche de solution satur6e du m6me sel. 
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Ce cristal a ~t~ lav~ dans une solution l~g~rement 
soussaturde afin d 'enlever  toutes traces de germes 
pouvan t  g~ner les o l~rat ions  ult~rieures. Pos~ sur une 
lame porte-objet  nous avons d~pos~ sur ce cristal 
quelques gouttes de solution sursatur~e de NaC1Os, 
puis recouvert  par  une lame. Au lieu de produire la 
sursaturat ion voulue par  ~vaporation de la solution 
satur~e, comme Font  fai t  B u n n  et Berg, nous avons 
satur4 la solution k une t eml~ ra tu re  T~ sup~rieure 

la tempera ture  ambian te  T 0./~ l 'a ide d 'une  pipet te  
nous avons d~pos~ cette solution entre les lames 
parall~les qui se t rouvaient  ~ la t empera ture  T 0. Le 
ref loidissement  de la goutte se fa isant  ins tan tan~ment ,  
nous avons pu produire la sursaturat ion d~sir~e. 

Fig. 3. Courbes d'$gale concentration autour d'un cristal en 
croissanee lente (en haut) et rapide (en bas). 

Lors de ces experiences nous avons fair  varier  
cliff,rents facteurs:  

(1 °) la sursa tura t ion de la solution, 
(2 °) les dimensions du cristal, 
(3 °) l '~paisseur de la couche de solution, 
(4 °) la forme de la couche de solution, en occurence, 

coin l iquide afin de nous rapprocher  des con- 
ditions de Berg et Bunn.  

Les r~sultats obtenus sont les su ivants :  
(a) A une distance du cristal du m~me ordre de 

grandeur  que le cristal lui-m~me, les courbes d'~gale 
concentrat ion sont voisines de cercles concentriques 
lorsque les quatre  cSt~s du cristal croissent avec la 
m~me vitesse. 

(b) Plus  pros du cristal, les courbes d'~gale concen- 
t ra t ion tendent  k prendre la forme ext~rieure du cristal 
(voir Fig. 3). Vers les coins, les gradients  de concentra- 
t ion sont les plus ~lev~s. 

(c) Le long d 'une  face du cristal une m~me teinte est 
visible. Ancune teinte diff~rente n ' appa ra l t  au mil ieu 
d 'une  face. La  concentrat ion le long d 'une  face est 
constante.  

(d) Lorsque le eristal  croit rap idement ,  pour des 
sursaturat ions de l 'ordre de 12g./100g. de solution, 
on dist ingue des teintes diff~rentes vers les coins eorres- 
pondants  k des concentrat ions plus faibles (Fig. 3). 

(e) Nous avons observ~ les m~mes rSsultats en fa isant  
varier  les dimensions du cristal, ainsi que l 'angle du 
coin liquide. 

I1 en r~sulte qu 'en  employan t  la m6thode tr~s 
sensible d ' interf6rences par  double r6flaction, il ne 
nous a pas ~t~ possible de retrouver  ' l 'effet Berg'. 
Pour  essayer de t rouver  la raison de ce desaccord 
nous avons refai t  les m~mes experiences en ut i l isant  
la m~thode des f langes de lames k ondes mult iples 
dont  s '~taient  servis Berg (1938) et Bunn  (1949). 

E x p e r i e n c e s  a v e c  l e s  f l a n g e s  d e  l a m e s  ~ o n d e s  
m u l t i p l e s  

C'est la finesse des f langes qui ddtermine la prdcision 
de la mdthode. E n  gdndral, on admet  une prdcision de 
2/50 pour l 'observat ion directe, une prdcision infdrieure 
lorsqu 'on t ravai l le  par  l ' in termddiaire  de plaques 
photographiques.  La  finesse des f langes ddpend de 
trois facteurs pr inc ipaux:  du pouvoir  rdflecteur des 
lames, du monochromat i sme de la source utilisde et de 
l 'ordre d ' interfdrence des flanges.  

¸ 

Fig. 4. Photographic en noir du phdnom6ne colord obtenu 
l'aide de la mdthode de Fran~on. L'objet est dddoubld en 
deux images. Les lignes d'dgale concentration correspondent 
approximativement aux lignes isochromat~iques. Sursa- 
turation de la solution 6 g./100 g. de solution. Cristal 0,5 ram. 
de c6td. Epaisseur de la couehe de solution 0,17 ram. 

Fig. 5. CristM de NaC103 en voie de croissance dans sa 
solution sursatur~e (6 g./100 g. do solution). Franges de 
lames A ondes multiples obtenues avec des lames ayant un 
pouvoir r$flecteur do 80 % et le doublet jaune du sodium. 
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I)ans ces expdriences on utilise des pouvoirs r~- 
flecteurs de l'ordre de 80 %. Le calcul montre que pour 
une onde infiniment monochromatique, un ordre d'in- 
terfdrence quelconque, la finesse des franges est de 
~ d'interfrange (demi-largeur de la flange). 

L'ordre d'interf6rence est d6termind par la distance 
qui s6pare les lames, c'est a dire dans le cas pr6sent par 
l'dpaisseur du cristal a ~tudier. Soit e = 0,01 cm. 
L'ordre d'interfdrence K qui correspond a cette distance 
est environ 600. 

Ira demi-largeur spectrale/12 de la raie 2 qui donne 
pour un ordre d'interfdrence K une flange dont la 
demi-largeur est ~gale au ~ de l'interfrange est 
A2 = )./2OK. 

Pour K = 600, la source devra done donner une raie 
dont la demi-largeur soit infdrieure ou ~gale 
2/(12 × 103). Cette condition n'est v~rifide que pour des 
sources tout ~ fair spdciales telles que les lampes ~ un 
isotope du mercure ou ?~ vapeur de cadmium ~ basse 
temperature. 

Berg, Bunn et nous-m~mes ne disposions pas de 
telles sources, aussi il y a lieu d'examiner les conse- 
quences qui en r~sultent. 

Sur les cliches de Berg la largeur des franges est de 
l'ordre de ¼ d'inteffrange: Les cliches de Bunn prd- 
sentent par contre des flanges presque aussi larges que 
les espaces sombres. Lors de nos experiences avee une 
lampe a are de mercure, dont nous avons isolg la raie 
verte, nous n'avons gu~re obtenu de meilleurs rd- 
sultats. Le doublet jaune du sodium par contre, nous 
a permis d'obte~fir des flanges plus fines en nous 
plagant dans la zone off les flanges duent aux deux 
raies se superposent, ce qui se produit pour les ordres 
d'interf~rence K d'environ 980. On salt en effet que les 
raies du doublet de sodium sont fines et non cohdrentes. 

Dans les meilleures conditions nous n'avons pas 
rgussi a obtenir mieux que nos devanciers, a savoir 
¼ d'interfrange. 

Or, 'l'effet Berg' observ~ par Berg, Bunn et Hum- 

phreys-0wen est de l'ordre de ~ d'interfrange, c'est 
dire de l'ordre de l'imprdcision de la m~thode. On ne 

le retrouve plus, comme nous l'avons constat6, en 
utilisant une m6thode plus sensible. 

Conclusion 

Les diagrammes de concentration que nous avons 
trac6 ne prgsentent en effet rien de particulier. Ils 
s'interpr~tent en admettant (1 °) l'appauvrissement de 
la solution dfi a la croissance du cristal, et (2 °) la 
diffusion du solute. Cette diffusion dtant plus im- 
portante au voisinage des sommets, il en r~sulte un 
gradient de concentration plus ~lev~. 

On retrouve le m~me processus si on ~tudie la dis- 
solution d'un cristal au lieu de sa croissance. 

Ces rdsultats exp~rimentaux justifient ]es r6serves 
th~oriques faites par Frank (1949) au sujet de l'effet 
Berg. 

Comme nons venons de le signaler, le gradient de 
concentration est plus dlev~ au voisinage des sommets 
du cristal. La vitesse de diffusion de la mati~re 6tant 
proportionnelle ~ ce gradient, l 'apport de mati~re vers 
]es sommets peut se faire plus rapidement ]orsq, ue ia 
sursaturation de la solution le permet. Ceci peut.donner 
l'explication de la croissance dendritique des cristaux. 
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