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Comprendre le diagramme de phase
complexe de l'uranium: le role
du couplage électron-phonon

Dans I'uranium, il existe des anomalies de phonons remarquables dans la direction [100]. A basse
température, ces anomalies sont responsables d'une transition de phase vers une structure plus
complexe. Cette transition est décrite comme une onde de densité de charge (0DC). L'uranium est le seul
élément découvert a ce jour qui présente une telle transition de phase a pression ambiante. En fonction de
la pression I'0DC disparait, et, a la méme pression, la température supraconductrice atteint un maximum
de 2 K, puis diminue avec la pression. Pour expliquer cette interaction entre ODC et supraconductivité, nous
avons effectué des calculs couplés a des expériences de diffusion inélastique des rayons X a I'European
Synchrotron Radiation Facility (ESRF). Nous avons notamment mis en évidence l'importance du couplage
électron-phonon pour expliquer ce phénoméne.
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L'uranium cristallise a température ambiante dans une
structure orthorhombique (phase o-U), unique pour un 15+
élément a pression ambiante. Une transition de phase
vers un état ODC se produit en dessous de 43 K, et ce
comportement a été attribué a un emboitement (nesting)
de certaines parties de la surface de Fermi. L'état ODC
(appelé o.,-U) peut étre considéré, en premiere approxima-
tion, comme un doublement de 1'axe a de la maille. Sous
pression, 'ODC disparait a environ 1,5 GPa tandis que la
supraconductivité présente une température de transition
maximale (T,) d'environ 2 K [1].

Energie (meV)

L'aspect clé qui stabilise la faible symétrie de la structure
a-U, est1'étroite bande contenant environ trois électrons 5f
au niveau de Fermi. Grace a un traitement adéquat de ces
électrons, le spectre de phonons de o-U n'a été reproduit
qu'en 2008 par des calculs ab initio [2], prés de 30 ans
apres sa détermination expérimentale. Une prédiction de 0
ce calcul est que, sous pression, l'énergie du mode mou X, 0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
dans la direction [100] augmente brutalement jusqu'a ce h(rlu)
que l'anomalie disparaisse vers 20 GPa.
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Figure 2.

Diagramme de phase T-P

de I'uranium dans la région
supraconductrice. La ligne
verticale en pointillé indique

la transition théorique entre
les phases a;-Uet o U. Les
symboles ouverts (pleins) sont
les données expérimentales
(théoriques).
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Afin de valider cette prédiction théorique nous
avons effectué une expérience IXS sur la ligne ID28
de I'ESRF sur un échantillon monocristallin, placé
dans une cellule a enclume de diamant [3]. La
figure 1 montre une comparaison entre les résul-
tats IXS expérimentaux et théoriques. Ces résultats
établissent clairement la disparition du mode mou
avec la pression.

Cet excellent accord entre théorie et expérience
nous a amenés a étudier plus avant le diagramme
de phase. Nos études théoriques montrent que la
surface de Fermi, et par conséquent les conditions
du nesting, n'évolue que trés peu avec la pression.
En revanche, nous avons constaté que le couplage
électron-phonon (e-ph) est tres sensible au vecteur
d'onde, et qu'il atteint un maximum au niveau
du mode mou. Ce maximum est cependant rapi-
dement supprimé lorsque la pression augmente.
Ainsi, le couplage e-ph est l'ingrédient essentiel
pour la formation et la disparition de 1'état ODC
et la structure o-U. Le nesting est bien présent,
mais, bien que nécessaire, ce n'est pas l'ingrédient
unique.

Ce jeu fascinant entre ODC et supraconductivité
sous pression a également été étudié théoriquement.
Pour une supraconductivité due aux phonons, la
connaissance du couplage e-ph permet la détermi-
nation de T,. Nos calculs montrent que le couplage
e-ph augmente dans la phase ODC jusqu'a ce que
la structure devienne instable, soit juste au-dessus
de 1 GPa (voir ligne en pointillé de la figure 2). En
revanche, a des pressions plus élevées le couplage

e-ph diminue dans la phase o. Ainsi, la forme du
« déme » de la région supraconductrice est expli-
quée par la dépendance en pression du couplage
e-ph, en parallele avec la stabilité respective des
phases o,-U et o-U. La figure 2 montre le bon
accord entre les températures mesurées et calculées
en fonction de la pression.

Notre mesure de phonons dans I'uranium nous
a permis de confirmer la prédiction théorique sur
la disparition du mode mou en pression. Une étude
approfondie des mécanismes en jeu met l'accent
sur le réle central du couplage e-ph dans la déter-
mination du diagramme de phase complexe de
l'uranium, y compris I'OCP et la supraconductivité,
tandis que le nesting de la surface de Fermi est
indépendant de la pression.
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