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Résumé - Nous décrivons un montage de diffusion Brillouin de grand contraste associé
4 une cellule & enclumes de diamant permettant d'étudier 1'élasticité des matériaux
soumis & de trés fortes pressions hydrostatiques (P > 10 GPa). Nous présentons les
résultats obtenus sur le titanate de strontium (SrTiOs) entre la pression atmosphé-
rique et 36 GPa. Ces résultats mettent en évidence & environ 6 GPa un changement
d'état que nous identifions comme étant celui se produisant & pression atmosphérique
et 105 K.

Abstract - We describe a high contrast Brillouin spectrometer, associated with a dia
mond anvils cell which allows us to study the elasticity of materials under high
hydrostatic pressure. We present results obtained on SrTiO3 between atmospheric
pressure and 36 GPa. These results show a phase transition at about 6 GPa and room
temperature. We identifie this instability as being that which occurs at atmospheric
pressure and 105 K.

1 - INTRODUCTION

La diffusion Brillouin est 1l'outil d'excellence lorsque l'on veut déterminer avec préci-
sion les vitesses d'ondes ultrasonores dans des échantillons transparents et de trés petites
dimensions (quelques dizaines de pm d'épaisseur). En particulier, les études sous haute
pression (P > 10 GPa)sont menées dans les cellules & enclumes de diamant /1/ sur des quanti-
tés de matiére ne dépassant pas quelques microgrammes. La technique de diffusion Brillouin
qui wutilise une lumiére focalisée, est alors parfaitement adaptée au faible volume expéri-
mental dont on dispose dans ces cellules.

Les mesures acoustiques dans un échantillon soumis & une pression d'un ordre de grandeur
comparable & celul de ses constantes élastiques revét un grand intérét, tant sur le plan
théorique que sur le plan des applications. Elles permettent en particulier 1'étude des ins-
tabilités structurales qui peuvent apparaitre dans de telles conditions de contrainte.

Dans la premiére partie de cet article, nous décrivons un montage de spectométrie
Brillouin de trés grand contraste, associé a une cellule a enclumes de diamant pour la géné-
ration des trés hautes pressions. Ce dispositif nous a permis d'étudier 1l'élasticité du ti-
tanate de strontium (SrTi03) entre la pression atmosphérique et 36 GPa, a la température
ambiante. Les résultats expérimentaux qui sont décrits dans la seconde partie, mettent en
évidence 4 environ 6 GPa l'apparition d'un changement d'état accompagné d'une déformation
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structurale. Cette instabilité est identifiée comme étant celle se produisant & pression
atmosphérique et 105 K.

2 - DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Le principe de fonctionnement d'une cellule a enclumes de diamant est illustré sur la
figure 1. Un joint métallique est placé entre les faces planes (culasses) de deux diamants
de taille brillant modifiée. L'échantillon monocristallin est placé dans un trou percé exac-
tement au centre du joint avec un fluide transmetteur de la pression (le mélange 4:1 métha-
nol:éthanol dans notre cas) et un morceau de ruby pour la mesure de la pression. Celle-ci
est mesurée par le déplacement du pic de luminescence du ruby qui a été calibré jusqu'a
100 GPa /2/.
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Fig. 1 - (a) Principe de fonctionnement d'une cellule & enclumes de diamant. 1, siége des
diamants (carbure de tungsténe); 2, culasse (0=0,6 mm); 3, joint; 4, volume expérimental
contenant 1'échantillon, un ruby et 1le fluide transmetteur de pression; 5, table (O=4mm).
(b) cellule de type Block-Piermarini.

Le déplacement Brillouin étant maximum dans une direction de propagation faisant un
angle de 7 radians avec la direction du faisceau lumineux incident (rétrodiffusion), c'est
cette géométrie que nous avons adoptée. Le déplacement du nombre d'onde Brillouin Ao est
alors relié & la vitesse V de l'onde d'agitation thermique se propageant dans cette direc-
tion par:

ol c¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide, n 1'indice de réfraction du cristal pour la
lumiére incidente de longueur d'onde dans le vide A,.

L'échantillon étudié étant petit et imparfait, la lumiére diffusée élastiquement par la
surface et les défauts peut étre plus intense que les pics Brillouin. Dans de telles condi-
tions, il faut améliorer le contraste de 1'interférométre en(faisant passer plusieurs fois
dans celui~ci la lumiére diffusée par le cristal. On réalise ceci en utilisant des coins de
cube qui réfléchissent le faisceau lumineux parallélement & lui-méme /3/. Notre dispositif
est alors équivalent & cing Faby-Pérot synchronisés en série. L'ensemble du montage est
schématisé sur la fiéure 2. La lumiére excitatrice est la raie a 514,5 nm d'un laser argon
monomode, utilisé avec une puissance d'environ 100 mW. Le faisceau est focalisé sur 1'échan-
tillon. La lumiére diffusée est collectée par une lentille au point focal de laquelle se
trouve un trou calibré servant de filtre spatial, puis est rendue paralléle par une seconde
lentille avant d'entrer dans 1'interférométre. Elle traverse alors un second filtre spatial
avant d'étre détectée par un photomultiplicateur. Une rampe électronique, en agissant sur
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des cales piézoélectriques, permet de faire défiler deux ordres d'interférence toutes les
dix secondes. Aprés détection, le signal est analysé par un compteur de photons, puis stocké
dans un analyseur multicannaux. Le balayage de celui-ci est synchronisé avec le balayage de
1'interférométre, de sorte que le résultat de chaque analyse s'ajoute de fagon cohérente aux
résultats accumulés précédemment. L'intervalle spectral libre de 1'interférométre est choisi
de fagon & ce que les raies Brillouin provenant des diamants de la cellule haute pression
(6o, = 5,4 cm™') soient cachées par la raie Rayleigh.

AL

Fig. 2 -~ Dispositif de spectrométrie Brillouin en cellule & enclumes de diamant. AL, laser
Ar*; M, miroir; DAC, cellule a enclumes de diamant; L, lentille; P, trou calibré; A, atténu-
ateur; CC, coin de cube; FP, Fabry-Pérot; IF, filtre interférentiel; PM, Photomultiplica-
teur; PC, compteur de photons; AD, amplificateur discriminateur; I, interface; RG, rampe
électronique; S, stabilisation; MC, calculateur.

3 - PROPRIETES ELASTIQUES DE Sr'I’iO3 SOUS HAUTE PRESSION

SrTiO3 est considéré comme un modéle pour 1l'étude des transitions de phase ferroélasti-
ques. Une telle instabilité intervient dans ce corps & la pression atmosphérique et & la
température critique T, = 105 K /4/, faisant ainsi passer le cristal d'une phase haute tem-
pérature de symétrie cubique (groupe d'espace Oﬁ) vers une phase basse température de symé-
trie quadratique (groupe d'espace Dzs). La pression ayant pour effet d'augmenter plus rapi-

~ dement les forces A courte portée que les interactions coulombiennes, la température criti-
que augmente avec la pression et l'observation de la transition de phase est possible a la
température ambiante (figure 3).

La mesure de Ao permet de déterminer la combinaison linéaire de constantes élastiques
attachée aux modes obgservés. Pour cela on doit connaitre 1l'équation d'état du cristal ainsi
que l'indice du milieu. La densité de SrTi0, a été mesurée par diffraction-X sur poudre en
cellule & enclumes de diamant /5/. L'indice de réfraction a été calculé en utilisant la loi
(P en GPa) /6/:

n = 2,4642 - 1,2,10°3P
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Dans le cas du mode transversal et dans la phase cubique, la combinaison ainsi déduite de
nos mesures de &g est (C,,+C,,-C,,)/3.

Les résultats de la figure 4 correspondent & une direction de propagation paralléle a la
direction [111] de la maille cubique. La transition cubique-quadratique a pu étre observée a
environ 6 GPa, ce qui est en accord avec l'extrapolation vers les hautes pressions du dia-
gramme des phases /7/. Un mode transverse a pu étre suivi jusqu'd 25 GPa; un mode longitu-
dinal ou quasi longitudinal de la phase haute pression a pu é&tre observé jusqu'a 36 GPa.
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Fig. 3 - Diagramme des phases de SrTiO, (d'aprés la référence /7/)

Fig. 4 - Variations des combinaisons linéaires de constantes élastiques en fonction de la
pression. La direction de propagation est paralléle & la direction [111] de la phase cubi-
que. Les courbes a et b montrent respectivement la dépendance en pression 4'un mode trans-
verse (phase cubique) et quasi-transverse (phase quadratique). La courbe c décrit la dépen-
dance en pression d'un mode quasi-longitudinal.

4 - CONCLUSION

La diffusion Brillouin se présente comme un outil idéal pour déterminer avec précision les
vitesses du son. dans les matériaux transparents. Elle est particuliérement adaptée aux
petits échantillons et fournit des informations sur les modes acoustiques dont la fréquence
est inaccessible aux techniques ultrasonores. Toutefois, l'obtention de pics Brillouin bien
définis peut nécessiter 1'accumulation d'un nombre élevé de spectres (jusqu'a 200 dans le
cas de nos expériences) et requiert 1'utilisation d'un Fabry-Pérot multipassage.
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