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Résumés

Formation des défauts primaires et des amas lacunaires dans le palladium

Résumé

Pour étudier la formation de défauts ponctuels et d'amas de lacunes dans le
palladium irradié, nous avons simulé des cascades de déplacements a l'aide du code
Marlowe, basé sur le modéle de I'approximation des collisions binaires. Une série de 1000
cascades est lancée pour des énergies cinétiques des primaires allant de 10 a 30 keV. Nous
avons choisi deux potentiels d’interactions atomiques pour décrire les interactions entre
les atomes de palladium en collision; le potentiel de Moliere et le potentiel ZBL. Le
modele de Debye est utilisé pour modéliser les vibrations thermiques des atomes du
réseau autour de leurs positions d’équilibre. La perte d’énergie inélastique est calculée
selon le modéle de Oen-Robinson. Les simulations nous ont permis de déterminer le
rayon de recombinaison pour chaque potentiel. Nous avons, également, examiné
I’évolution temporelle des cascades de déplacements, la disposition spatiale des défauts
ponctuels et la répartition des volumes de la zone endommagée par I'irradiation et enfin
le nombre et |a taille des amas lacunaires formés.

Les résultats montrent que le rayon de recombinaison pour le potentiel de Moliere
est 4.75a et pour le potentiel ZBL est 3.65a. lls indiquent, aussi, que la majorité des
atomes déplacés ne survivent pas a la recombinaison. La répartition des volumes des
cascades s’écarte de la distribution normale avec une grande variabilité. Les fractions de
lacunes regroupées en amas sont, approximativement, 71% et 65% respectivement pour
les potentiels de Moliére et ZBL.

Mots clés : Défauts de Frenkel, Palladium, Irradiation, Amas lacunaires
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Résumés

Formation of primary defects and vacancy clusters in irradiated palladium

Abstract

To study the formation of point defects and clusters of vacancies in irradiated
palladium, we simulated displacement cascades using the Marlowe code, based on the
binary collision approximation model. A series of 1000 cascades is launched for primary
kinetic energies ranging from 10 to 30 keV. We have chosen two atomic potentials to
describe the interactions between colliding palladium atoms; the Moliére potential and
the ZBL potential. The Debye model is used to model the thermal vibrations of lattice
atoms around their equilibrium positions. The inelastic energy loss is calculated according
to the Oen-Robinson model. The simulations allowed us to determine the recombination
radius for each potential. We have also examined the temporal evolution of the
displacement cascades, the spatial distribution of the point defects and the distribution
of the volumes of the zone damaged by the irradiation and finally the number and size of
the vacancy clusters formed. The results show that the recombination radius for the
Moliére potential is 4.75a and for the ZBL potential is 3.65a. They also indicate that the
majority of displaced atoms do not survive recombination. The distribution of waterfall
volumes deviates from the normal distribution with great variability. The fraction of
clustered vacancies is approximately 71% and 65% for potentials of Moliére and ZBL,

respectively.

Keywords : Frenkel defects, Palladium, Irradiation, Vacancy clusters
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Partie I. Introduction

Introduction

Les particules nucléaires qui pénetrent les matériaux Ieguent une partie de leur
énergie cinétique aux atomes de ces matériaux et provoquent des déplacements de
certains de ces atomes par rapport a leur position normale. Apparaissent alors dans leur
structure des défauts simples (lacune et interstitiel) ou plus complexes (cavités et
dislocations) qui modifient leurs propriétés physico-chimiques et mécaniques:
dimensions, résistance, dureté, conductivité thermique et électrique, propriétés
magnétiques, résistance a la corrosion, etc. C’est le cas des matériaux utilisés dans les
réacteurs nucléaires et en environnement spatial qui subissent des irradiations continues.
Dans ces milieux on retrouve de nombreuses particules chargées et de haute énergie
(électrons, protons, particules a...) qui causent des dommages considérables. Il est donc
primordiale de connaitre la durée de vie utile de tout matériau utilisé en technologie
nucléaire et spatiale et on ne peut le faire qu'en étudiant les effets d’irradiation [1- 8].

Le palladium, sujet de notre étude, est un élément métallique léger, mou et rare de
numéro atomique Z = 46 [9] et de masse atomique W=106.42 uma [10]. Il forme avec le
rhodium, le ruthénium, I’'osmium, l'iridium et le platine un groupe d’éléments désignés
sous le nom des métaux de groupe de platine (PGM). Il est blanc argenté ou de couleur
acier brillant, parfois gris blanc, malléable. Il est insoluble dans I'eau et dans les acides et
les bases dilués. Il se dissout lentement a froid dans les acides sulfurique et chlorhydrique
concentrés [11].

Le palladium est stable a I'air a température ambiante et ne réagit pas avec
I'oxygéne. S'il est chauffé a 800 °C, il s'oxyde en se transformant en oxyde de palladium. Il
est léger de densité 12.00 g-cm?>(a 25 °C) [12]. Il est le moins dense des métaux du groupe

du platine. C’est un conducteur de I’électricité et de la chaleur. Sa température de fusion
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Partie I. Introduction

est de 1828 K et d’ébullition 3263 K [13]. Le palladium cristallise dans un réseau cubique a

faces centrés (CFC) avec un parameétre de maille égal 3 3.8907 A [14].

Le palladium, par ses propriétés physiques et chimiques attrayantes, est utilisé
dans plusieurs domaines. L'utilisation majeure du palladium est son incorporation dans les
pots catalytiques pour accélérer la transformation des produits toxiques issus de la
combustion du carburant (monoxyde de carbone et oxydes d’azote) en composés moins
nocifs : eau et le dioxyde de carbone [15].

Le palladium est, également, utilisé en électronique notamment dans la fabrication
de condensateurs multicouches en céramique et de connecteurs [16]. Ces condensateurs
entrent dans les composants électroniques des téléphones cellulaires, ordinateurs,
télécopieurs, électronique embarquée des véhicules.

A température ambiante et pression atmosphérique, le palladium peut absorber

une trés grande quantité (peut atteindre 900 fois son volume) d’hydrogéne gaz [17].
Cette propriété est attrayante et sujet d’étude car elle peut étre utilisée pour la
fabrication des piles a hydrogéne.
L’hydrogéne se diffuse facilement a travers le palladium chauffé. Cette caractéristique
permet de purifier ’hydrogéne [11]. Des réacteurs a membranes fabriqués avec des
membranes de séparation en palladium sont employés pour la production d'hydrogéne a
haut degré de pureté.

En électrochimie, il est utilisé dans les détecteurs de monoxyde de carbone.

L’étude des interactions entre les particules énergétiques et la matiére peut étre
faite par trois modeles : ’'approximation des collisions binaires (BCA pour Binary Collision

Approximation) et la dynamique moléculaire (MD pour Molecular Dynamics) et la

3|Page



Partie I. Introduction

méthode Monte-Carlo. Notre choix pour I’étude des dégats induits par irradiation dans le
palladium, s’est porté sur la BCA car elle permet une accumulation d’une quantité
considérable de statistiques en un temps de simulation court [18]. Cette méthode est,
souvent, employée dans I’étude des phénomeénes liés a I’irradiation des matériaux comme
implantation ionique, la rétrodiffusion et la production de dégats [19 - 24].

Dans le présent travail nous utilisons le programme Marlowe fondé sur le modeéle
de Papproximation des collisions binaires pour simuler Iirradiation du palladium. Ainsi
nous générons des cascades de déplacements par irradiation interne. Nous examinons la
production des défauts ponctuels dans le matériau et leur disposition dans I'espace, le
volume de la région endommagée et la formation des amas lacunaires. Cette étude aidera
a déterminer les effets de I’irradiation sur le palladium lorsqu’il est utilisé dans un milieu
de rayonnements intenses.

Ce manuscrit est organisé en quatre chapitres. Le premier chapitre est dédié aux
différents types de défauts; ponctuels, linéaires, surfaciques et volumiques. Nous
présentons par la méme occasion que les défauts induits par irradiation dans les
matériaux. Le deuxiéeme chapitre est consacré aux potentiels d’interactions atomiques
qui gouvernent les interactions entre les atomes en collisions dans la cascade de
déplacements. Dans le troisieme chapitre, nous exposons le modele physique de
I’approximation des collisions binaires, habituellement, utilisé pour simuler Iirradiation
des matériaux. Nous passons en revue les modeles existants pour estimer les pertes des
énergies nucléaire et électronique, ainsi que ceux dédiés aux calculs du nombre de
défauts induits. Le quatrieme et dernier chapitre, nous rapportons les résultats que nous
avons obtenus par simulations des cascades de déplacements dans le palladium a savoir;

le nombre de défauts de Frenkel induits, la fonction de distribution des ces défauts, la
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distribution des volumes des cascades de déplacements et le nombre des amas lacunaires
et leur taille en fonction de I’énergie du primaire. Enfin, notre manuscrit se termine par
une conclusion générale qui expose les principaux résultats obtenus et qui dresse les

perspectives envisagées pour la poursuite de ce travail.
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I1.1. Introduction

Un cristal idéal peut étre construit par une répétition réguliere, dans tout I'espace,
d’unités structurales identiques et s’étend le long des trois dimensions (figure II.1). Les
cristaux contiennent toujours des imperfections appelées défauts. La concentration et la
morphologie de ces défauts cristallins ont un impact direct sur les propriétés des
matériaux notamment les propriétés optiques, électriques et mécaniques. Leur présence
peut étre bénéfique comme c’est le cas dans la coloration des pierres précieuses et la
conductivité électrique des semi-conducteurs ou néfaste comme le cas du vieillissement
des matériaux utilisés dans milieux radioactifs [25, 26].

Les matériaux cristallins rencontrés dans la nature, tels que les métaux et les
alliages métalliques, se présentent sous une forme polycristalline qui est un agrégat de

plusieurs de petits cristaux de taille et d’orientation variables [25].

Figure Il.1. Représentation schématique d’un cristal parfait.

7|Page



Partie Il. Défauts dans les cristaux

Il existe quatre sortes de défauts cristallins ; sans dimension (défaut ponctuel), a une
dimension (défaut linéaire), a deux dimensions (défaut plan) ou a trois dimensions

(défaut volumique).

Il.2. Défauts ponctuels

Les défauts ponctuels sont des imperfections a I’échelle atomique qui se
manifestent par une perturbation de I’ordre cristallin sur des dimensions limitées a une
maille cristallographique [27]. lls peuvent étre des lacunes, des auto-interstitiels et des

défauts extrinseques en insertion ou en substitution [28].

1.2.1. Lacune
Ce défaut correspond a un site atomique inoccupé dans la structure cristalline
(figure 11.2). Les lacunes sont toujours présentes dans les cristaux réels. L’existence des
lacunes a été prédite en 1926 par Frenkel [29]. Elles réduisent la densité et augmentent

par la méme occasion I’énergie interne du cristal.

Figure Il.2. Schéma d’une lacune dans un cristal.
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Leur concentration atomique, n/N , a I'équilibre dans un cristal contenant N atomes

dépend de la température, T, du matériau et elle est gouvernée par la relation [27, 30]

)
ﬁ = e \kgT , (”.1)
ou n dénote le nombre de lacunes présentes dans un ensemble contenant N atomes, Ey
représente ’énergie de création d’une lacune qui est de I'ordre de 1 eV dans les métaux,
et kg désigne la constante de Boltzmann [30].

Les lacunes jouent un r6le fondamental dans la diffusion a I’état solide qui résulte de
déplacement d’atomes sur de longues distances vers des régions ou leur concentration

est faible. Les déplacements s’effectuent par des changements successives entre

les lacunes et les atomes présents a leur cotés (figure 11.3) [30, 31].

Figure II.3. Diffusion d’une lacune par déplacements successifs d’atomes.

11.2.2. Auto-interstitiel
Ce sont des atomes qui se positionnent dans les espaces vides du réseau (voir
figure 11.4). Si atome en insertion est lui-méme un atome du réseau on parle d’auto-
interstitiel. La présence d’un atome interstitiel dans le réseau induit une forte distorsion

locale et éloigne les atomes du voisinage de leurs positions d’équilibre.
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En général, I’énergie de formation des lacunes est plus petite que celle des
interstitiels. Dans les métaux, elle vaut approximativement 7 eV [32]. La concentration
des interstitiels comme celle des lacunes croit avec la température. Elle obéit a une loi
similaire a la loi présentée par I’expression (I1.1). Les auto-interstitiels ont une facilité a se

déplacer dans le réseau et peuvent parcourir de longues distances avant de se

recombiner avec les lacunes [30].

Figure Il.4. Schéma d’un auto-interstitiel.

11.2.3. Défauts de Schottky et de Frenkel

Dans les cristaux ioniques, les défauts ponctuels sont créés par paires de signe
opposé afin de conserver la neutralité électrique du matériau. On parle d’un défaut de
Schottky lorsqu’il y a association d’une lacune cationique avec une lacune anionique
(figure 11.5). Un tel défaut on le trouve, par exemple, dans les cristaux de chlorure
d’argent AgCl, chlorure de calcium KCl et le chlorure de sodium Nacl [30, 33]. Le nombre

de défauts de Schottky dans un cristal est régie par laloi:
ng ~ Ne~(8Hs/2ksT) (11.2)
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ol N dénote le nombre de sites du réseau et AHS désigne I’enthalpie standard de

formation du défaut de Schottky.

PRI
\ !
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e

! -I
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Figure Il.5. Défaut de Schottky.

Un défaut de Frenkel est formé lorsqu'un atome ou un ion quitte sa position normale
dans le réseau pour venir en position interstitielle. C’est donc I'association d'une espéce
cristalline interstitielle et de la lacune associée comme il est schématisé sur la figure I1.6.

Les défauts de Frenkel sont typiques des dommages causés par les rayonnements causés

par les neutrons a haute énergie. Leur nombre est gouverné par laloi[33]:

ng ~ [NN; e~(8H?/2kT), (11.3)

ol N; est le nombre de sites interstitiels et AH? est I’enthalpie standard de formation du

défaut de Frenkel.
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Figure 11.6. Défaut de Frenkel.

11.2.4. Défauts extrinséques

On parle de défaut extrinseéque, lorsque le cristal recéle un atome de nature
chimique différente du reste des atomes le composant. Il résulte donc de I'introduction
d’un atome étranger a un cristal.

Ces défauts peuvent s’insérer de deux maniéres ; en substitution lorsque I"latome
introduit est de méme taille que les atomes du cristal ou en insertion lorsque sa taille est
petite.

Dans la substitution, I’'atome introduit remplace un atome du réseau. On
enregistre suite a cette présence une distorsion élastique et locale du réseau (figure 11.7).
Les défauts en substitution peuvent migrer dans le cristal et causent des changements
notables des les propriétés électriques et mécaniques des matériaux [30].

Les défauts extrinséques en insertion concernent, en général, des atomes de
tailles petites devant les atomes constituant le cristal et qui peuvent s’introduire dans les

interstices.
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Figure Il.7. Défaut extrinséque substitutionnel.

11.3. Dislocations

Une dislocation est un défaut unidimensionnel appelé aussi défaut linéaire. Le
concept «dislocation » a été introduit par Vito Volterra en 1907. Elle désigne une ligne
d’imperfections qui sépare une partie qui a glissé du cristal relativement a une partie
restée immobile [27]. Elle est caractérisée par deux choses ; par le vecteur de glissement
appelé vecteur de Burgers et dont la norme donne I'amplitude de la déformation et par la
direction de leur ligne d’imperfections. Les dislocations influent considérablement sur les
propriétés physique des matériaux [30, 32]. Les dislocations sont classées en trois types;
les dislocations coin, les dislocations vis, et les dislocations mixte.

Une dislocation coin est symbolisée par la présence d’un demi-plan atomique
supplémentaire dans une structure cristalline idéale. Le vecteur de Burgers dans ce cas
est perpendiculaire a la ligne de dislocation. Contrairement a la dislocation coin, la
dislocation vis est caractérisée par un vecteur de Burger qui est paralleéle a la ligne de

dislocation. Dans les cristaux réels, les dislocations ne sont pas toujours rectilignes et
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leurs lignes sont courbes. Les dislocations présentes ont un caracteére dit mixte [30, 35,

36].

1l.4. Défauts plans
Ce sont des défauts a deux dimensions. On compte parmi ces défauts; les joints
de grains, les joints de phases, les joints de macles, les défauts d’empilement, et les parois

d’antiphase.

11.4.1 Joints de grains et joints de phases

La plupart des matériaux cristallins utilisés fréquemment se présentent sous une
forme polycristalline. Ils sont composés d’un grand nombre de cristaux juxtaposés
appelés grains. Ces cristaux sont disposés aléatoirement les uns par rapport aux autres.
La surface d’accolement des grains adjacents de natures identiques est appelée joint de
grains (figure 11.8). Si les grains sont de natures différentes, la surface raccordement est

appelée joint de phases (figure 11.9) [35].

Figure I1.8. Représentation schématique d’un joint de grains.
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Figure 11.9. Représentation schématique d’un joint de phases.

Les joints qui constituent, donc, des défauts bidimensionnels ont un impact important sur

les les propriétés mécaniques des matériaux polycristallins [25, 37].

1.4.2 Joints de macle
Un joint de macle est un joint de grain qui constitue un plan de symétrie miroir
pour les réseaux des cristallites. il provient, en général, d’'une déformation plastique

appelée maclage (figure 11.10) [32, 33].

Figure Il.10. Schéma d’un joint de macle.
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11.4.3. Défauts d’empilement

Ce défaut résulte d’une modification de la séquence d’empilement des plans

atomiques comme il est montré sur la figure 11.11 [32].

Figure Il.11. Défaut d’empilement.

11.4.4. Parois d’antiphase

On retrouve généralement ces défauts dans les composés. C’est une surface qui
délimite deux domaines ordonnés d’un cristal et le long de laquelle la séquence ordonnée

d’un domaine se trouve décalée par rapport a celle du domaine adjacent (figure 11.12) [32].

Paroi d’antiphase

Figure I1.12. Schéma d’une paroi d’antiphase.
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Il.5. Défauts volumiques
Ce sont des amas tridimensionnels d’atomes ou de lacunes. lls peuvent étre des

pores, des inclusions ou des précipités [35, 36, 38].

11.5.1. Pores

Les pores sont des cavités qui résultent de I’'agrégation de lacunes ou des gaz
piégés pendant la phase de solidification du matériau. Ces défauts causent la diminution
de la résistance mécanique du matériau et favorisent, ainsi, la rupture a de faibles

charges.

I1.5.2. Inclusions

Les inclusions sont des constituants étrangers (ohgmiretés) enrobées dans le
matériau. Elles s'infiltrent, généralement, durknpériode de son élaboration du matériau.
Leur présence fragilise le matériau et détériotentpropriétés électriques des dispositifs

microélectroniques.

11.5.3. Précipités

Ce sont de petites particules insérées dans le cristal par des réactions a I'état

solide. Cette opération a pour but d’augmenter la résistance des alliages.

1.6 Effets d’irradiation dans les matériaux
Lorsqu’un matériau est soumis a des radiations par des particules énergétiques,
des déplacements atomiques se produisent créant une zone fortement endommagées

composée de lacunes positionnées, essentiellement au cceur de la zone et d’atomes en
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positions interstitiels en périphérie. L’agrégation des lacunes donne naissance a des
cavités qui provoquent des gonflements. Les interstitiels migrent dans le matériau, ce qui
leur donne la possibilité de se recombiner avec des lacunes ou de s’agglomérer en amas
pour donner des boucles de dislocations. Ces défauts étendus causent des dégradations
importantes des propriétés électriques et mécaniques du matériau [39 — 45].

- Uirradiation peut, aussi, provoquer des réactions nucléaires de transmutation qui
changent la structure du matériau irradié en altérant sa composition chimique et en
produisant des isotopes radioactifs qui entrainent I’activation nucléaire du matériau. lly a
également des réactions nucléaires qui produisent de I’hydrogéne et de I’hélium et
causent le gonflement et la fragilisation du matériau.

-L’irradiation peut provoquer la rupture des liaisons chimiques dans le matériau, ce qui
peut |'affaiblir, le faire gonfler, polymériser, favoriser la corrosion, favoriser la fissuration.
Elle induit la réticulation des polyméres, ce qui peut les durcir ou les rendre plus résistants
al'eau.

-L’irradiation peut provoquer des claquages électriques, ou ’endommagement définitive
des appareils.

-On peut utiliser I'irradiation pour introduire des dopants ou des défauts par implantation

ionique pour améliorer la conductivité électrique.
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D’INTERACTIONS ATOMIQUES
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lll.1. Introduction

Le potentiel interatomique est un modéle d’énergie potentielle utilisé pour décrire
I'interaction entre les atomes. Il est représenté par une fonction qui dépend,
généralement, des charges des noyaux et des distances séparant les atomes. Il n’existe
pas une expression analytique unique pour le potentiel qui soit valable pour toute la
plage de valeurs que peut prendre la distance interatomique. On trouve dans la littérature
un grand nombre de potentiels d’interactions atomiques, certains sont établis de maniére
semi-empirique, d'autres calculés théoriquement. Il permet d'accéder a de nombreuses
quantités optiques, thermodynamiques, mécaniques et de transport de la matiere. La
justesse et la complexité du potentiel influencent la précision des résultats et le temps de

simulation nécessaire pour les obtenir.

by

Les atomes a température ambiante peuvent s’agréger pour constituer des
molécules stables. Cela suggére I’existence de forces attractives a longue distance et
répulsives a courte distance. L’équilibre s’établi pour une distance dite distance
d'équilibre notée r. qui est de I’ordre de la constante du réseau a,. L'énergie potentielle
d'un systéme baisse lorsqu'il est plus stable et considérée nulle lorsque les atomes sont
trés éloignés « a l'infini ».

Le caractere répulsif de I'interaction entre deux atomes amenés |'un pres de
’autre a deux origines: la répulsion électrostatique entre les noyaux qui sont chargés

positivement et la répulsion électronique qui empéche l'interpénétrabilité des nuages

électroniques.
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lll.2. Potentiel de Born-Mayer

Lorsque la distance de séparation des deux atomes, r, est un peu plus courte que
la distance d’équilibre, les couches électroniques internes remplies commencent a
s’interpénétrées (voir figure II1.1). Et puisque le principe d'exclusion de Pauli interdit que
deux électrons occupent le méme état quantique, le surplus de charge apporté dans le
voisinage de chaque atome par I'autre doit étre mis dans des niveaux d'énergie plus
élevés et inoccupés. L'énergie nécessaire pour amener les distributions de charge a
s’interpénétrer croit lorsque la distance interatomique se réduit. L’interaction a caractere
répulsif ainsi exposée est décrite de facon satisfaisante par le potentiel de Born-Mayer qui

a pour expression [46 - 48] :
V(r) = Agpe” /%M, (111.1)

dgm étant le paramétre d’écran et Agy un parametre qui a la dimension d’une énergie.

Les valeurs de Agm et agm peuvent étre évaluées a partir des propriétés a I’équilibre
du solide [47, 49, 50]. Le paramétre Agy croit avec le nombre atomique Z, alors que le
parameétre d’écran dépend faiblement de celui-ci. Dans les simulations de I’irradiation des
matériaux, les valeurs les plus utilisées pour les parametres du potentiel de Born-Mayer

sont celles données par Andersen et Sigmund [47] :

Apu =52 (Z1Z,)%* (eV)
{ apy =0219 (A) (IlL.2)

ol Z, et Z, représentent les numéros atomiques des deux atomes en interaction.
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l11.3. Potentiel coulombien

A des distances interatomiques plus courtes que les rayons des couches K, r, les
noyaux atomiques sont peu écrantés par les nuages électroniques et la répulsion par la
force de Coulomb entre les deux noyaux est prépondérante. Cette interaction est bien

décrite par le potentiel coulombien [46] :

V() =222 (1.3)

e étant la charge de I’électron.

lll.4. Potentiel de Coulomb écranté

La modélisation précise de linteraction entre deux atomes dans la région
intermédiaire, 1y <1 < aq , est difficile car dans cette zone, la répulsion électrostatique
coulombienne et la répulsion électronique ont des magnitudes comparables.
L’interaction dans ce cas est décrite par un potentiel coulombien écranté qui prend en
considération I’affaiblissement de la répulsion coulombienne entre les deux charges
positives a cause de I’écrantage des noyaux par les nuages électroniques. Pour deux

atomes de numéros atomiques Z, et Z,, le potentiel de Coulomb écranté s’écrit [46, 47] :

V() = %232 ® (L) (I1.4)

a2

ou la fonction @ est la fonction d’écran qui tend vers I'unité a trés courte distance et tend
a s’annuler a longues distances et a,, est le rayon d’écran. Firsov a suggéré pour le rayon

d’écran I’expression suivante [51] :
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_ 0.88534ap 2
Afpirsop = m (A).
1 2

ol agest le rayon de Bohr (ag = 0.529 A).

Lindhard a suggéré pour le parameétre d’écran la relation suivante [52] :

0.8853 ap

ALindhard = 7 . . . 1/2 ('B‘) .

(2772+237°)

Les valeurs calculées a partir des expressions (l11.5) et (111.6) sont peu différents.

111.4.1. Fonction de Bohr

(I1L.5)

(111.6)

La fonction de Bohr constitue la forme la plus simple de la fonction d’écran ® de la

relation (I11.4). Elle est donnée par [47]:

r

(D( r ): e_aBohr_

ABohr

ce qui donne au potentiel de Bohr la forme:

2 T
V(r) = @ e %Bohr,

avec le parametre d’écran:

0.8853 ap

(Zf/3+222/3)1/2 .

Agohr =

(111.7)
(111.8)
(11l.9)

Le potentiel de Bohr se réduit a des tres courtes distances au potentiel de Coulomb. Les

trois potentiels, Coulomb, Bohr et Born-Mayer, couvrent ensemble un domaine vaste de

la distance interatomique (figure I11.1).
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Figure Ill.1. Potentiels de Born-Mayer, Bohr et Coulomb en fonction de la distance

de séparation entre les atomes du cuivre.

Pour couvrir les petites et les grandes distances séparant deux atomes par une

seule expression analytique, Brinkman a suggéré le potentiel empirique suivant [48] :

A ZyZye% e BT

V(i) =——=— (111.10)
avec les paramétres :
A=(095 x10762]/%) /ay
B=2}/(Paz) (111.11)

Zeff = 4/ Zl Zz

OU P =1 pour Zg < 30 et P = 1.5 pour Zes > 30. Lorsque la distance interatomique tend vers

zéro, le potentiel se réduit a celui de Coulomb :

Z, 7, e?
limV(r) - it
r—0
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Pour des distances trés grandes, le potentiel se transforme a celui de Born-Mayer :

limV(r) > A Z, Z,e? e B7
T —o0
lll.4.2. Fonction de Moliére
L’approximation de Moliére a la fonction d’écran donne une expression qui est la

somme de trois termes en exponentielle. Elle s’écrit [47] :

O (=) = Tiy ¢ e~@r/am, (I11.12)

am

les coefficients c; vérifient :

ic=0(0) =1 (111.13)

Les valeurs des coefficients ¢; et di sont ¢;=(0.35, 0.55, 0.1) et d;=(0.3, 1.2, 6.0).

L’expression du potentiel de Moliére prend la forme :
2 (03 (12 (6.0 2
V() =222 lo3se (033) 1 05567023 4 01 e (0 a) | (I11.14)

Le paramétre d’écran utilisé, couramment, dans le potentiel de Moliére est celui de

Firsov [51]

0.88534 a o
Ay = Apirsov = W(A)- (|||.15)
Z'""+Z,
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l1l.4.3. Fonction de Ziegler-Biersack-Littmark
Ziegler, Biersack et Littmark ont construit sur la base d’un travail effectué sur une
large gamme de paires d’atomes (522 paires d'atomes), une expression analytique d’un

potentiel dit potentiel universel ou potentiel ZBL. La fonction d’écran s’écrit [47] :

(D( r ) =Y ¢ e (ir/azeL), (111.16)

azBL

Les coefficients ¢; et di ont pour valeurs ¢ =(0.028171, 0.28022, 0.50986, 0.18175) et
di=(0.20162, 0.4029, 0.94229, 3.1998). Le rayon d’écran, dzs, dépend des numéros

atomiques Z, et Z, et a pour expression :

0.8853 ap
azpr _'2323+Z§23' (“|J7)

avec la fonction (111.16), le potentiel ZBL s’écrit donc :

2
V() =22

* ¢ e"@ir/azsL), (111.18)

111.4.4. Fonction de Lenz-Jensen
La forme de la fonction de Lenz-Jensen ne ressemble pas aux fonctions d’écran
présentées précédemment car elle ne s’écrit pas comme une combinaison linéaire de

fonctions purement exponentielles. Elle a pour expression [53] :

O(x) = (1 + y + 0.3344y2 + 0.485 y3 + 0.002647y*) ™, (111.19)
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avec

{x = 1/ALindhard (111.20)

y=+9.67x °

l11.4.5. Fonction de Lenz-Jensen modifiée
Ce potentiel connu sous le nom de potentiel AMLJ est développé par Nakagawa et
Yamamura par des calculs semblables a ceux du potentiel ZBL en introduisant des

corrections relativistes [54 - 56]. L’expression de la fonction d’écran est donnée par:

DO(x) = e~@x+apx®/-asx? (111.21)

avec X =rlaam oU dampy est le parametre d’écran qui varie en fonction des numéros

atomiques Z, et Z, suivant la relation :

a _ 08853ap
AML] — (29307 +Zg.307)2/3 ’

(1.22)

ou les parametres oy, @, et a; dépendent eux aussi des numéros atomiques des deux

atomes en interaction et ont pour expressions :

a, = 1.51
a, = 0.763 (23,307_'_23.307) (Il|.23)

4/3

as = 0.191 (

Zi)'0418 + 23.0418)
Z{).307 + 23.307
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Sur la figure 111.2 sont représentées trois fonctions d’écran en fonction de x qui est
le rapport entre la distance interatomique et le paramétre d’écran. La fonction d’écran
ZBL prend les plus petites valeurs jusqu’a approximativement x = 12. La fonction d’écran
de AMLJ a et celle de Moliére prennent approximativement les mémes valeurs pour

x < 6 puis la fonction de AMLJ chute brutalement.

1
] —7BL
AMLJ
Moliére

0.1 4
g
P
Q
o
e
)
)

‘S 0.014

Q ]

= ]
o
S
S/

1E-3 5

1E-4 . . . . . . |
0 5 10 15 20 25 30

X=r/a

Figure Ill.2. Fonctions d’écran en fonction du rapport entre la distance

interatomique et le paramétre d’écran.
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IV.1. Introduction

En physique, trois modeles sont, souvent, utilisés pour modéliser les interactions
des particules énergétiques avec un milieu matériel; la dynamique moléculaire,
’approximation des collisions binaires, et la méthode Monte Carlo. En dynamique
moléculaire, les trajectoires de N particules, qui composent un systeme, résultent de
’intégration des équations de mouvement de Newton en faisant un choix approprié du
potentiel atomique d’interaction et en prenant en considération les conditions initiales et
les conditions aux limites imposées au systeme. Elle permet une description assez réaliste
des phénomenes physiques étudiés. Le temps excessif des simulations, sa pauvreté en
accumulation de statistiques et sa limitation a de basses énergies constituent les
faiblesses de ce modeéle. La méthode Monte Carlo, dans le domaine de la simulation de
Pirradiation des milieux matériels, est utilisée pour I'étude a long terme de
’agglomération des défauts ponctuels de méme type et la formation des défauts
étendus. L'approximation des collisions binaires est un modéle qui décrit de maniere
simple l'irradiation des matériaux et permet une accumulation de quantités importantes
de statistiques dans un temps réduit. Elle est, aussi, adaptée a l'irradiation a hautes
énergies. La faiblesse de cette méthode est manque de précision a basses énergies [57].
Dans les études récentes qui portent sur l'irradiation des matériaux, une utilisation
conjointe de la MD et la BCA est faite. On utilise dans les calculs "approximation des
collisions binaires aprés ajustement de ses paramétres énergétiques par la dynamique

moléculaire.
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IV.2. Approximation des collisions binaires

L'approximation de collision binaire est une approche efficace a haute énergie, qui
repose essentiellement sur deux hypothéses [57] :

L’approximation des collisions binaires est une approche simple et efficace aux
phénomeénes d'interaction particule-matiere tels que la rétrodiffusion, la pulvérisation,
implantation d’ions et les dégats causés par irradiation [19 - 24]. Elle est fondée sur deux
hypotheses principales :

» la collision se produit entre deux atomes : un projectile en mouvement et une cible
qui est considérée toujours comme immobile.
> les atomes se déplacent avant et apres les collisions, le long de leurs asymptotes

de diffusion.

IV.2.1. Description d’'une cascade de déplacements

Lorsqu’une particule énergétique pénétre dans un matériau, elle entre en
interaction avec les atomes le composant. La particule incidente céde une partie de son
énergie cinétique aux atomes se trouvant le long de sa trajectoire et les déloge de leurs
positions dans le réseau. Ces atomes sont souvent appelés "atomes primaires" et
désignés par I'acronyme PKA (PKA pour Primary Knock-on Atom). Chaque atome primaire
devient a son tour un projectile et peut produire des atomes secondaires et ainsi de suite.
Une avalanche de collisions atomiques successives appelée cascade de déplacements est
déclenchée (Figure IV.1). La cascade est décrite dans la BCA comme des séquences
d'interactions binaires entre des atomes en mouvement et des atomes immobiles. Il est

supposé que les effets exercés par les atomes adjacents sur les deux atomes en collision
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sont négligeables et que le nombre d'atomes dans la cascade est suffisamment petit

ignorer les interactions entre les atomes en mouvement. [58 - 62].

Un atome cible est considéré comme définitivement délogé de sa position
réquili il . . . (. "y . i ‘o] (o
d’équilibre s’il recoit une énergie supérieure a I’énergie seuil de déplacement du matériau

notée E4[35, 46].

Les atomes en mouvement dans la cascade perdent leur énergie cinétique et
ralentissent par deux processus; les collisions élastiques produisant les déplacements
atomiques et les collisions inélastiques avec les électrons du milieu provocant I'ionisation
et P’excitation des atomes. La perte continuelle de I'énergie cinétique des atomes en
mouvement cause leur ralentissement puis leur immobilisation. Ce qui se traduit par

I’arrét de I’expansion de la cascade.

0222 00000
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Y 00% 09 o
&
8

00 00 90000
>
R0 Q32,00 0O

0% »
2o
02000000

00 0000% oo
000000000
000000000

QR o
XY

@primaire (PKA) @interstitiel &) lacune .atomc impliqué
dans un remplacement

Figure IV.1. Représentation d’une cascade de déplacements.
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Le concept de cascade de déplacements a été proposé par Brinkman [63] en 1954,
puis, Seeger a suggéré que I'irradiation d’un matériau par une particule énergétique crée
une région fortement désordonnée et trés chaude. On parle alors de pic de chaleur
(thermal spike) [64]. Elle est riche au centre en lacunes et composée dans la périphérie
essentiellement d’atomes interstitiels. Une telle zone a été confirmée expérimentalement
par Beavan et al. en examinant par microscopie ionique un échantillon de tungsténe
irradié [65].

Pour des primaires de tres faibles énergies (inférieure a 100 eV), la profondeur de
pénétration est faible et les cascades de déplacements ne sont pas volumineuses et elles
ne recelent que quelques défauts isolés. Pour des primaires d’énergie de quelques
dizaines de keV et plus, les cascades sont plus volumineuses et les dégats produits sont
conséquents. La diffusion thermique favorise les effets de la recombinaison et de
I'agglomération de défauts ponctuels de méme qui cause la formation d’amas de lacunes

et d’interstitiels [46, 66].

IV.2.2. Cinématique d’une collision binaire

Dans I'approximation des collisions binaires, la cascade est décrite comme des
séquences d'interactions binaires entre un atome en mouvement et un atome au repos.
L’analyse d’une collision binaire requiére I'usage de la mécanique des chocs et de la
diffusion d’une particule par un champ de force centrale. Nous utiliserons dans les calculs
deux référentiels ; celui du laboratoire (L) et du centre de masse (CM). Vu que I’irradiation
se fait a des énergies relativement basses (ordre du keV) et que les atomes étudiés sont

lourds, un traitement classique du phénomeéne de la collision atomique est suffisant.
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Désignons par m, la masse du projectile qui est animé d’une vitesse v, dans le
systéme (L) et par m, la masse de I'atome cible qui est au repos (voir figure IV.2). U, et v,
sont, respectivement, les vitesses du projectile et de la cible apres la collision. Dénotons
par Q Iénergie inélastique perdue par interaction avec les électrons atomiques.
L’application des lois de conservation de I’énergie et de I'impulsion dans (L) sur le

systeme composé des deux particules donne [47] :

7/
4
4

) \9
Vo
. ” )
\J 92
~
\.

Figure IV.2. Schéma d’une collision binaire dans le systéme du laboratoire.

-

vy

%mlvg = %mlvf + %mzvzz +0Q, (Iv.1)
myUy = myv; + myv,, (Iv.2)

Par projection de (3.2) sur les deux axes Ox et Oy nous obtenons :
myvy = myv,c0s6; + myv,coso, (IV.3)

0 = myv,sinf; — m,v,sinb, (IV.4)
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Ici, les angles 6, et 6, représentent, respectivement, I’angle de diffusion du projectile et
’angle de diffusion de I'atome cible par rapport a la direction d’incidence. Une
manipulation simple et directe des relations (IV.1), (IV .3) et (IV.4) permet d’extraire les

deux angles de diffusion [35, 47] :

00591=%\/Z:;(1+A)+%\/Z::[1—A(1—E%)], (IV.5)

1 [E;1+A4 . 1 |Ey 1 Q

COSQZ =E E_oﬁ 2 E_z\/ZE_O’ (IV.6)

les grandeurs ol E, et E; dénotent, respectivement, I’énergie cinétique du projectile
avant et aprés la collision alors que E, représente I’énergie cinétique de I’atome cible
aprés la collision. La grandeur A dans (IV.6) est le rapport entre les masses des deux
atomes en interaction : A = m,/m,. Les relations entre les angles 6, et 0, et I’angle de

diffusion dans le systeme de centre de masse, noté 1, sont données par les expressions

[35,47]:
_ 1+Afcosd
cos; = J1+2 Afcos9+A2f2 ’ (IV°7)
cos@, = 1-fcosb (Iv.8)

V2-2 fcos9—-(1-f2)cos29 ’

ou f est un coefficient fonction de Q et de I’énergie relative E; [35, 47]:

f= \/@ (1v.9)

E.=—E,. (IV.10)

IV.2.3. Energie transférée dans une collision
Le calcul des énergies cinétiques des deux atomes en collision a partir des relations

(IV.5) et (IV.6) donne [35, 47] :
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E1 i
Eo (1+A)2

(cos, +/A2f2 — Sln291) (VO)Z , (IV.11)

Eo = (1+A)2 (cosé?2 +./f?— sm292) ( ) (IV.12)

Eliminons les angles 0; et 6, dans ces relations par usage de leurs expressions (IV.7) et

(IV.8) pour aboutir a des expressions en fonction de I"angle de diffusion dans le systeme

(€M) [35, 47]:
by = o (L AP 4 4fsin?3), (v13)
b = G (L= 4 fsint3). (v14)

L’énergie acquise par I’'atome cible suite a la collision peut étre calculée de (1V.14) [35, 47]

E2=T_

((1 f)? + 4 fsin? ) (IV.15)

(1+A)

L’énergie transférée prend sa valeur maximale lorsque la perte d’énergie inélastique est
nulle, Q = 0, ce qui correspond a (f = 1 etsin?(9/2) = 1)[35, 47]:

4 4 A

(ED)max = Tmax = mEr = mEo- (IV.16)

IV.2.4. Angle de diffusion
L’angle diffusion, 9, du quel ils dépendent les énergies cinétiques des atomes en
collision et leurs angles de diffusion dépend du potentiel d’interaction atomique, V, qui

modélise I'interaction entre le projectile et la cible moyennant la relation [47] :

O=m—2s5[ 5— > (IV.17)

g(r)

ou la fonction g(r) dans (2.17) est donnée par:
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g(r) = ’1 —%’?—i—; . (Iv.18)

Figure IV.3. Angle de diffusion 9 dans le référentiel du centre de masse.

R qui est la solution de I’équation g(r) = 0 représente "la distance minimale d’approche”
illustrée sur la figure 1V.3. Le parameétre s présent dans I’expression (IV.17) est nommé
"paramétre d’impact”. C’est la distance entre I'atome cible et la direction de la vitesse
initiale du projectile. Les points d’intersection des asymptotes du projectile et de 'atome

cible ont pour abscisses x; et x, (voir figure IV.4) [58] :

[a+ f)r+(fA—1)stan§]
Xy = e ) (Iv.19)

Xy = stang - X . (Iv.20)
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Trajectoire du projectile

2 Angle de diffusion
1 du projectile

| 2 S o . NSV /R W F—"—
Parameétre s e Trajectoire du
d’impact barycentre

v \ X2 .
/ 0, Angle de diffusion
Position initiale de 1’atome cible de I’atome cible

Trajectoire de I’atome cible

r

Figure IV.4. Trajectoires de deux atomes en collision dans le référentiel du laboratoire.

IV.3 Perte d’énergie

La perte d’énergie d’une particule traversant un milieu matériel se fait
essentiellement par deux mécanismes : les collisions élastiques ou nucléaires et les
collisions inélastiques ou électroniques [35]. Les collisions élastiques se produisent avec
les noyaux du milieu tandis que les collisions inélastiques traduisent I'interaction avec les
électrons atomiques provoquant I’excitation et I’ionisation de ces derniers.

On définit le pouvoir d’arrét linéaire d’'un milieu pour une particule comme étant la
perte d’énergie de la particule par unité de longueur parcourue dans ce milieu. Il est
désigné (—dE /dx). Le pouvoir d’arrét linéaire rapporté a la densité atomique N du milieu,

donne le pouvoir d’arrét atomique :

S== (— Z—i) [MeV.cm?/atome] . (Iv.21)

Lorsque le pouvoir d’arrét linéaire est rapporté a la massique volumique, p, du milieu on

parle alors de pouvoir d’arrét massique :
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(-5), -3Dmeremyn.

IV .3.1 Pertes d'énergie inélastiques

Le pouvoir d’arrét linéaire inélastique ou électronique, (—dE/dx)., dépend a la
fois des propriétés du milieu et des propriétés de la particule qui le traverse. On distingue
dépendamment de la vitesse v de la particule trois domaines :
1-Le domaine v > Vj 212/3 (ol Z; est le numéro atomique du projectile et Vzest la
vitesse orbitale de Bohr donnée par V; = e?/(4meyh) avec e la charge élémentaire, & la
permittivité du vide et h la constante de Planck réduite ) : le pouvoir d’arrét linéaire du
milieu de numéro atomique Z,, de poids atomique A, et de densité p est donné avec une

bonne approximativement par la formule de Bethe-Bloch [67, 68] :

(_ d_E)e = NSyp = et 7’ NapZs [ln (2 meICZﬁZ) —In(1 - §?) — B2 _C7K _g] . (IV.23)

T 4me2ml.C? B2 A,

avec:
m, : la masse au repos de I’électron

I : le potentiel moyen d’excitation de I’atome cible

NN, :le nombre d’Avogadro

B =v/C ouC estlavitesse de la lumiere dans le vide

Ck: une correction introduite pour tenir compte du fait que les électrons de la couche K
sont bien liés pour pouvoir étre éjectés facilement

d : une constante de correction de la densité de charge
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La formule de Bethe-Bloch est valable pour les particules lourdes chargées
d’énergie cinétique de quelques MeV jusqu’a des centaines de GeV. A des énergies plus
hautes (TeV), la perte d’énergie par rayonnement de freinage (Bremsstrahlung) devient

prépondérante, et la formule doit étre corrigée par des termes supplémentaires.

2-Le domaine v « le/g e?/h : Dans ce domaine, deux modéles sont, souvent, utilisés
pour calculer le pouvoir d’arrét du milieu; le modeéle de Lindhard, Scharff et Schiott (LSS)
et le modele de Firsov.

Dans le modeéle LSS, le milieu dans lequel se produit I'interaction est assimilé a un

gaz d’électrons libres et le pouvoir d’arrét électronique est donné par [69] :

dE 2e2Nagz,7/%2, v
(__) = NSLS = 320, " (IV.24)
dx/ e 50(212/3_'_222/3) 4:]

Nous reformulons cette expression en fonction de I’énergie cinétique du projectile

comme suit :

(_E)e = kVE, (IV.25)

dx

ol k est une constante. La relation (1V.25) indique que la perte d’énergie de la particule
dans ce domaine de vitesse augmente avec 'laugmentation de son énergie.

Dans le modele de Firsov, on considere que le projectile et ’latome cible forment
ensemble une quasi-molécule durant le laps de temps de I'interaction. Le pouvoir d’arrét

linéaire inélastique dans ce modéle est donné par la relation [18] :

4B — -15 A
(- dx)e = 515,107 N (Z +Z,) - (IV.26)
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3-Le domaine des vitesses v = le/3 e?/h : dans ce domaine, le pouvoir d’arrét est calculé
a partir de ceux des deux autres domaines par une interpolation dont la forme est
donnée par I’expression [47] :

=1 42 (IV.27)

S Sis

vie

IV.3.2 Pertes d'énergie élastiques
Le pouvoir d’arrét nucléaire d’un milieu,, qui traduit les collisions élastiques entre

la particule et les atomes du milieu est donné par [70] :

dE Tmax
(_E)N =N [T o(T)dT (IV.28)

o étant la section efficace de diffusion et T dénote I'énergie communiquée a I'atome
cible pour le déloger de sa position et créer une lacune et T,,;, et T, désignent,
respectivement, I'énergie minimale et I’énergie maximale qui peuvent étre transférée a la

cible.

L’évaluation de lintégrale (IV.28) requiert la connaissance préalable de I’angle de
déflexion qui est lui-méme fonction du potentiel atomique. Pour un le potentiel
coulombien; V(r) = (Z,Z,e?)/r? (r étant la distance interatomique), le pouvoir d’arrét

nucléaire s’écrit [71] :

(_d_E)N _ 2nNm,z#z2e* In (Tmax) . (lV.29)

dx myE Tmin
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Pour un potentiel écranté V(r) = (Z,Z,e?/r)®(r/a,,) (a,, étant le paramétre d’écran)

le pouvoir d’arrét a pour expression [35] :

dE _ 2 mq Ine
( dx)N = Am N Z12;€%a1, (my+m,) 2e (1—e~1-49) (IV'BO)
€ étant I’énergie réduite qui vaut :
_ mypQqz E
T (mytmy) Z,Z,e2’ (IV.31)
ol a4, est le paramétre d’écran donné par:
0.4685
alz == —2/3. (IV.BZ)
(21/2+2,7)

Pour le potentiel d’interaction universel ZBL, le pouvoir d’arrét nucléaire se calcule de

’expression [48]:

( dE)N _ 8.462x10~152,Z,m, Sn(e), (eV/(atomelcmz), (IV.SS)

= marmp)(2073429%9)
ou la fonction S, (€) est donnée par:

In(1+1.1383 €)

—  €>30keV
avec I’énergie réduite :
_ 32.53 m,
€= Z1Z,(my+my) (2023 +29%3) E. (IV.35)
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IV.3.3 Perte d’énergie totale
Le pouvoir d’arrét total d’un milieu pour une particule est la somme des deux

pouvoirs d’arrét nucléaire et électronique :

(-5)-(-2),+(-9), (439

Lorsque I’énergie cinétique d’une particule se déplacant dans milieu matériel devient
inférieure a sa masse exprimée en keV (E < E* =m, [keV]), la perte d’énergie par
collisions élastique devient le mécanisme le plus prépondérant [46]. A haute énergie, le

ralentissement est, essentiellement, de nature électronique.

IV.4. Nombre de paires de Frenkel

Plusieurs modeles théoriques ont été développés visant a estimer le nombre de
défauts de Frenkel produits dans un matériau sujet a lirradiation par un primaire
d’énergie cinétique initiale donnée. Parmi ces modeles, on trouve : le modele de Kinchin-
Pease (KP), le modéle de Norgett-Robinson-Torrens (NRT) et le modéle arc-dpa (Athermal

Recombination-Corrected Displacement).

IV.4.1. Modéle de Kinchin-Pease

Les idées de bases sur lesquelles ce modéle est fondé sont [48] :
1- la cascade est décrite comme une suite de collisions binaires ;
2- la probabilité de déplacement d’un atome de réseau qui recoit une énergie supérieure a

Eq de sa position est égale a1;
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3- aucune énergie n’est consommeée pour libérer I’atome cible de sa position;
4- pour E > E*, la perte d’énergie du projectile est totalement inélastiques et il n’y a
aucun déplacement et pour E < E¥, les collisions sont compléetements élastiques ;
5-le modele de la sphére dure est utilisé dans les collisions;
6- les effets dus a la structure cristalline tels que la canalisation et la focalisation sont
ignoreés.

Le nombre de défauts de Frenkel produits par un primaire dans un milieu qui le

pénétre avec une énergie cinétique E est donné dans ce modéle par I’expression :

Si E<Ed
( si Eq<E <2E,
|
k si E>E"
2

ISH

La dépendance du nombre de défauts générés a I’énergie du primaire est montrée sur la

figure (IV.5).
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Nombre moyen d'atomes déplacss

'
1
E, 2E, ' E
Energie du primaire

Figure IV.5. Nombre moyen de défauts de Frenkel produits par un primaire dans le

modeéle de Kinchin-Pease.

Différentes études portant sur les dommages induits par irradiation dans les
métaux ont indiqué qu’il y a une surestimation d’un facteur atteignant jusqu’a 10 du

nombre de défauts de Frenkel qui est estimé de I’expression (1V.37).

IV.4.2. Modéle de Norgett-Robinson-Torrens

Ce modele est le fruit des efforts continus pour améliorer celui de Kinchin-Pease. Il
exploite la partition de I’énergie de I’atome en mouvement entre les pertes élastiques et
inélastiques suggérée par Lindhard et al. [72]. Le nombre de défauts de Frenkel dans ce

modeéle est donné par la relation [73 - 75] :
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E am(E)
Nygr(E) = 0.8 dsz, (1v.38)

ou E4qm dénote I’énergie dissipée par collisions élastiques et conduisant a la formation

des défauts de Frenkel. E;,,, est relié a I’énergie cinétique du primaire par I’expression :

: (1IV:39)
1+k (3.4008¢1/6 +0.40244 &3/4+¢) 39

Edam(E) =

avec

(k 32 (me)l/2 (Ay+45)3/2 223 7112
T 3m \m 3/2 (.2/3,.2/3\3/%
2 a3 (21 +22 )
e= () ()
3 - A1+AZ lezez ) (IV.4O)
1/3
9 12 a
a:(128) =
k R

ou A; et A, sont, respectivement, les nombres de masse du primaire et de I’atome cible
et ap est le rayon de Bohr.

Le modele NRT a subi a son tour des améliorations en introduisant le coefficient
d’efficacité du déplacement n de sorte que le nombre de défauts de Frenkel induits dans

le matériau soit donné par la relation [75 - 77] :

N(E) =1 Nygr- (IV.41)

IV.4.3 Modéle arc-dpa
C’est le dernier modele suggéré pour améliorer les résultats du modele NRT
modifié qui surestime le nombre de paires de Frenkel produites dans un matériau irradié.

Dans ce modele, le nombre de défauts est donné par[78, 79] :
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0 Edam < Ed
Nd(Edam) = OE} Ed < Edam <2 Ed/0'8 ’ (|V.42)
E farcdpa(Edam)-Edam Edam > 2 Ed/0-8
oU &4rcapa représente I'efficacité de génération de défauts exprimée par la relation :
1-Carcdpa barcdpa
farcdpa(Edam) = W damdp + Carcdpa - (IV-43)

Les paramétres bgrcapa €t Carcapa SONt tabulés [79]. Le tableau IV.1 dresse les valeurs de

barcapar Carcapa €t Eq pour quelques matériaux.

Tableau IV.1. Valeurs des parameétres bgrcapas Carcapa €t Eqa

Matériau E; (eV) barcapa Carcdpa
26 Fe 40 -0.568 0.286
28 Ni 39 -1.006722 0.2268273
29 Cu 30 -0.54799 0.1177
46 Pd 41 -0.877387 0.1515293
47 Ag 39 -1.063006 0.257325
74 W 70 -0.564 0.119
78 Pt 42 -1.1213135 0.1115884
79 Au 43 -0.788966 0.1304146
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V.1 Introduction

Nous exposons dans ce chapitre les résultats que nous avons obtenu de la
simulation de l'irradiation du palladium. Nous avons utilisé, dans un premier temps, le
modele arc-dpa pour établir le nombre de paires de Frenckel produites dans le palladium
pour différentes énergies de primaires et différents potentiels, puis nous avons ajustés le
rayon de recombinaison dans le code Marlowe pour avoir ce méme nombre. Une fois le
rayon de recombinaison fixé, nous avons simulé des cascades de déplacements
moyennant Marlowe pour avoir toute la statistique nécessaire pour I’étude de
P’irradiation du palladium; le nombre d’atomes déplacés, la distribution spatiale des
lacunes et des interstitiels ainsi que le volume de la zone détériorée par Iirradiation.

Nous avons simulé pour chaque énergie du primaire qui varie entre 10 keV et 30
keV une série de 1000 cascades. A chaque cascade, le primaire qui est un atome de
palladium du réseau est lancé avec une énergie cinétique bien déterminée dans une
direction initiale choisie au hasard dans tout I’espace. Ce type d’irradiation est appelé
irradiation interne du matériau. L’avalanche de collisions atomiques initiées par le
primaire dans la cascade de déplacements. Les collisions entre les atomes du palladium au
sein de la cascade sont gouvernées par un potentiel d’interaction atomique de paire. Les
atomes du réseau sont supposés effectuer des vibrations thermiques autour de leurs
positions d’équilibre. Toute collision avec un parametre d’impact inférieur ou égal au
parametre d'impact maximum sma est traitée par le programme. Lors d’une collision
entre deux atomes trois cas peuvent survenir :

-collision du projectile avec un atome du réseau qui recoit une énergie supérieure ou
égale a I'énergie de cohésion du matériau notée Ey, , on parle dans ce cas d’un

phénomeéne de déplacement et ’atome cible est ajouté a la cascade
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-collision du projectile avec un atome interstitiel. L’atome est mis en mouvement s’il
recoit une énergie supérieure a Ep. On parle d’un processus de redéplacement.

-le projectile déplace un atome du réseau et s’immobilise a sa place. On parle dans ce cas
d’un phénomeéne de remplacement et I’énergie requise pour le déplacement de la cible
estE,.

Pour les besoins de la simulation, une énergie de coupure désignée par E. est imposée.
Tous les atomes en mouvement ayant une énergie cinétique inférieure a E. sont

considérés comme immobiles.

V.2 Parameétres de simulation

Le palladium, sujet de notre étude, est un élément métallique lIéger, mou et rare de
numéro atomique Z = 46 [9] et de masse atomique W=106.42 uma [10]. Il a une densité de
12.00 g/cm? (& 25 °C) [12]. Le palladium cristallise dans un réseau cubique a faces centrés

(CFC) avec un paramétre de maille égal 3 3.8907 A [14] (voir figure V.1).

3.8907 A

Palladium : Pd

Figure V.1. Maille élémentaire du palladium.
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Dans notre étude, nous avons simulé des cascades de déplacements initiées par
des primaires lancés avec les énergies cinétiques 10, 15, 20, 25 et 30 keV. 1000 cascades
ont été simulées pour chacune énergie du primaire. Ce nombre de cascades est choisi
pour gqu’il soit suffisamment grand pour tenir compte du caractére statistique du
processus de la perte d’énergie d’une particule dans un milieu et pour que le temps de
simulation ne soit pas excessivement long. Des tests réalisés avec 5000 cascades
montrent que les résultats restent pratiquement les mémes qu’avec 1000 cascades. Nous
avons choisi les deux potentiels de paires de type répulsif les plus utilisés dans I’étude
d’irradiation des matériaux pour décrire les interactions entre les atomes du palladium en
collision. Ce sont:
> le potentiel universel Ziegler-Biersack-Littmark (ZBL) dont I’expression pour

I'interaction Pd-Pd est donnée par [80]:

V(r) = 304?& ?:1 Cl,e_(dir/aZBL), (V.1)

ou les valeurs des coefficients ¢; et d; sont ¢ =(0.02817, 0.28018, 0.50986, 0.18179) et
di = (0.2016, 0.4029, 0.9423, 3.2). Le parameétre d’écran azg_ est évalué dans le programme

a partir de la relation :

0.8853 ap

azpr = 7873+2323 (V.Z)

avec ap le rayon de Bohr (az = 0.529 A). Pour linteraction Pd-Pd nous avons
dzsL = 0.0971045A.
> le potentiel de Moliére gouverné par[47, 81]:

30469.66
T

V(r) = 035 ¢ 3% 4 0.55¢" (2 am) 4 0.1 07(%0 ) (v.3)
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Le paramétre d’écran a,, est calculé dans le code a partir de la relation de Firsov [47, 81] :

0.88534 ap

AFirsoy = m (A) (V.4)
Pd Pd

qui vaut pour Iinteraction Pd-Pd ay = 0.0823691 A.

La figure V.2 représente la variation des potentiels d’interaction atomique ZBL et Moliere
entre deux atomes de palladium en fonction de la distance qui les sépare. Il est clair qu’a
des tres courtes distances de séparations entre les deux atomes en collision, le potentiel

ZBL génere plus de répulsion que le potentiel de Moliere.

100000 -
[rradiation du palladium
' Potentiel ZBL
Potentiel de Moliere
80000
E 60000
.2
50 i
L
Q
c
40000 H
20000
or—TT7TT T T

0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

Distance interatomique, r(A")

Figure V.2. Potentiels d’interaction atomique ZBL et Moliére entre deux atomes de

palladium.
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Lors de la simulation des cascades de déplacements, les énergies de liaison
suivantes ont été utilisées; pour le déplacement, c’est I’énergie de cohésion E, =3.89 eV
[82, 83], pour le processus de redéplacement E, = 0 eV et le phénomeéne de remplacement
Er=0.2eV. Une énergie de coupure égale a celle de I’énergie de cohésion est utilisée.
Toutes les collisions dont le paramétre d'impact est inférieur ou égal @ smax=0.71a ot a
est le parameétre de maille sont traitées. Les simulations sont faites pour un cristal de
palladium a une température de 300 K. Les vibrations thermiques des atomes de réseau

sont incorporées avec une température de Debye égale a Tp = 275 K [84, 85]. Le tableau

V.1 englobe quelques propriétés importantes du palladium.

Tableau V.1. Certaines propriétés du palladium

Symbole

Pd

Numéro atomique

46

Masse atomique

106.42 £ 0.01uma

Point de fusion 1828.0 K
Point d’ébullition 3263 £ 50 K
Groupe 10
Configuration électronique [Kr] 4d™
Groupe de symétrie Fm3m (N° 225)

Rayon atomique

140 pm (169 pm)

Energies d’ionisation

1:8,336 9 eV
2% 119,43 eV

Masse volumique

12,02 g-cm? (20 °C)

Etat ordinaire

Solide

Systeme cristallin

Cubique a faces centrées
a=b=c=389074 a=B=y=90°

Conductivité électrique

9,5x10° S‘m’*

Conductivité thermique

71,8 W-m™K

Energie de cohésion

3.89 eV/atome

Température de Debye (a 298 K)

275K
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V.3 Défauts de Frenkel et ajustement du rayon de recombinaison

Plusieurs modeles ont été établis pour estimer le nombre de défauts de Frenkel

permanents produits par un primaire lancé avec une énergie cinétique initiale donnée.

Nous présentons dans le tableau V.2, le nombre de ces défauts dans le palladium irradié

pour les modeles PKA, NRT et arc-dpa. Pour ce dernier modéle, nous avons utilisé les

parametres donnés dans Réf [79] pour le palladium. La valeur de I’énergie seuil de

déplacement est E; = 41 eV, alors que les coefficients bgycapaet CarcapaOnt pour valeurs -

0.877387 et 0.1515293 respectivement.

Tableau V.2. Nombre de défauts de Frenkel obtenu de différents modéles théoriques.

Modeéles de calcul des défauts de Frenkel
Energie du primaire (keV) | Modéle KP Modéle NRT Modeéle arc-dpa
5 122 76 13
10 183 12 18
15 244 147 24
e 305 182 29
25 366 216 34
30 122 76 13

La figure V.3 illustre le nombre de paires de Frenkel pour les trois modéles. Il est clair que

le plus ancien et le plus simple, PKA, prédit le plus grand nombre de défauts ponctuels.
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400
| |lrradiation du palladium
—a— PK
3309 | _e—NRT
= 1 [—&—arcdpa
= 300
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Figure V.3. Nombre de défauts de Frenkel calculé a partir des modeles PKA, NRT et arc-

dpa.

A la fin de la cascade, Marlowe organise les lacunes et les interstitiels en paires de
Frenkel suivant leur distance de séparation en trois catégories. Le code cherche la plus
courte distance de séparation interstitiel-lacune dans la cascade, puis la distance suivante
et ainsi de suite jusqu’a ce que tous les interstitiels et les lacunes générés soient appariés.

Pour la premiere catégorie appelée “paires proches”, le site le plus proche de
I’interstitiel est vide. Pour la deuxiéme classe, nommée “paires voisines”, le site le plus
proche de l'interstitiel est occupé ou déja apparié mais un site voisin est vide et non

apparié. Tous les défauts de Frenkel restants sont classés dans la catégorie dite “paires
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distantes”. Les deux premieres catégories “proches” et “voisines” sont supposées

instables et leurs défauts ne sont pas ajoutés aux défauts permanents [86].

Pour les défauts de Frenkel distants, une fonction de distribution est construite.

Elle donne pour une distance de séparation interstitiel-lacune donnée, ry;, le nombre de

défauts de Frenkel distants dont la distance de séparation est supérieure a ;. Les figures

V.4, V.5 et V.6 représentent les fonctions de distribution des paires de Frenkel dans le

palladium irradié a des énergies 10, 15, 20, 25 et 30 keV pour les potentiels Moliére et ZBL.
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Figure V.4. Nombre moyen de paires de Frenkel distantes dans le palladium pour le

potentiel de Moliere.
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Figure V.5. Nombre moyen de paires de Frenkel distantes dans le palladium pour le

potentiel de ZBL.
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Figure V.6. Nombre moyen de paires de Frenkel distantes dans le palladium pour les

potentiels de Moliere et ZBL.
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On enregistre, indépendamment du potentiel utilisé, une augmentation du
nombre des défauts de Frenkel lorsque I’énergie des particules irradiantes augmente et
un décroissement rapide du nombre de ces défauts dés que la distance de séparation
interstitiel-lacune dépasse approximativement 1.50a. Ce comportement reflete le fait
qu’un grand nombre d’atomes déplacés de leur position se sont immobilisés dans un
voisinage proche a des lacunes. On constate, aussi, que I'utilisation du potentiel de
Moliere génére des cascades de déplacements avec plus de défauts de Frenkel que celles
obtenues avec le potentiel ZBL.

Dans les méthodes de simulations basées sur I’approximation des collisions
binaires, la diffusion thermique des défauts ponctuels n’est pas prise en compte malgré le
réle trés important qu’elle joue dans le processus de guérison dans la cascade. En effet,
elle permet le déplacement, le rapprochement puis la recombinaison des lacunes et des
interstitiels dans les matériaux irradiés et conduit a une réduction conséquente du
nombre de défauts qui subsistent a la fin dans la zone endommagée. Les études menées
sur plusieurs matériaux irradiés montrent que le nombre de défauts de Frenkel prédit par
les modeles KP et NRT et les modéles de simulation fondés sur la BCA surestime le
nombre de ces défauts. Pour corriger le nombre de paires de Frenkel distantes obtenues
par Marlowe, on introduit un rayon de recombinaison noté ry [23, 70]. Si dans la paire de
Frenkel la distance qui sépare la lacune de linterstitiel est supérieure au rayon de
recombinaison, alors la paire de Frenkel est considérée comme stable. Autrement, la
paire de Frenkel est supposée instable et la recombinaison entre la lacune et 'interstitiel
est opérée. Cette maniere de réduire le nombre final de défauts qui est athermique et
isotrope permet a nos résultats de s’aligner sur ceux obtenus par la dynamique

moléculaire.
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Pour déterminer, pratiquement, le rayon de recombinaison pour le palladium
irradié nous avons calculé le nombre de paires de Frenkel permanentes a partir du modele
arc-dpa, puis, nous avons fait varier le rayon de recombinaison dans Marlowe jusqu’a
avoir le méme nombre de paires de Frenkel. Ce travail est refait pour les énergies du
primaire 10, 15, 20, 25 et 30 keV et pour les deux potentiels Moliere et ZBL avec 1000

cascades. Les résultats obtenus sont dressés dans le tableau V.3 et les figures V.7 et V.8.

Tableau V.3. Nombre moyen de paires de Frenkel calculé de arc-dpa et Marlowe.

Nombre moyen de paires de Frenkel
Marlowe avec le potentiel Moliere | Marlowe avec le potentiel ZBL
Energie arc-dpa Iy
(kev) ry =425a | ry=4.75a | ry =5.25a | ry = 3.50a — 3654 ry = 3.80a
10 13 15 12 10 14 13 12
15 18 22 18 15 20 19 17
20 24 28 23 19 26 24 22
25 29 35 28 23 31 29 27
30 34 41 33 27 37 35 32

Les résultats des simulations indiquent, clairement, que pour le potentiel de
Moliere le nombre de défauts de Frenckel obtenu du modeéle arc-dpa concorde avec celui
obtenu de Marlowe en utilisant un rayon de recombinaison ry=4.75a. Pour le potentiel
ZBL, il y a concordance de résultats entre arc-dpa et Marlowe lorsqu’on prend dans ce

dernier un rayon de recombinaison valant 3.65a.
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Nombre de paires de Frenkel

Irradiation du palladium Pd -->Pd
Potentiel de Moli¢re, T=300 K
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—aA— VCR=4.75a
—w— VCR=5.25a

N\

Energie du primaire (keV)

Figure V.7. Ajustement du rayon de recombinaison pour le potentiel de Moliere.
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Figure V.8. Ajustement du rayon de recombinaison pour le potentiel ZBL.
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Aprés avoir déterminé les rayons de recombinaison pour les deux potentiels, nous
avons simulé des cascades de déplacements par Marlowe pour les énergies du primaire
10, 15, 20, 25 et 30 keV. La configuration finale de différentes cascades (apres
recombinaison) peut étre visualisée car Marlowe permet d’obtenir les coordonnées

spatiales de chaque défaut ponctuel permanent. Les figures V.9 de (a) a (e) illustrent cing

cascades obtenues dans I’irradiation du palladium pour le potentiel ZBL.
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Potentiel ZBL, E=20 keV
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Figures V.9. Cascades de déplacements dans le palladium irradié avec le potentiel ZBL.
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V.4 Atomes en mouvement

Les figures V.10 et V.11 schématisent le nombre moyen d'atomes de palladium
irradié en mouvement pour les potentiels Moliere et ZBL dans des cascades de 10, 15, 20,
25 et 30 keV. Le primaire lancé avec une énergie cinétique E, déplace les atomes du
réseau le long de sa trajectoire. Les atomes éjectés deviennent eux mémes des projectiles
et participent a I'opération de développement de la cascade. Une partie de I'énergie
cinétique des projectiles est dissipée dans les collisions élastiques avec les atomes du
réseau et donc la création des défauts et une autre partie est consommée dans les

collisions inélastiques provoquant I’excitation des électrons atomiques.
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Figure V.10. Nombre moyen d’atomes de palladium en mouvement pour le
g y p p

potentiel de Moliére.
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Figure V.11. Nombre moyen d’atomes de palladium en mouvement pour le potentiel ZBL.

Au départ de la cascade, les projectiles sont énergétiques et mettent de plus en
plus des atomes de réseau en mouvement. Ce qui se traduit par une augmentation des
courbes jusqu’a environ 120 fs. A chaque processus de déplacement une énergie de 3.89
eV est dissipée, alors que 0.2 eV est consommée dans un événement de remplacement.
Dés que I’énergie cinétique d’un atome devient inférieure a I’énergie de coupure, il est
considéré comme immobile. La perte continuelle de I’énergie cinétique des projectiles fait
que I’énergie communiquée aux atomes collisionnés décroit avec le temps jusqu’a ce
gu’elle soit insuffisante pour déloger des atomes de leur position et on enregistre, a cet
effet une décroissance dans le nombre d’atomes en mouvement. L’immobilisation de
tous les atomes signe la fin du développement spatiale de la cascade.
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Les courbes des figures V.10 et 4.11 indiquent que plus le primaire est énergétique
plus il y a d’atomes en mouvement dans la cascade. Le temps de développement des

cascades ne dure que quelques dixiemes de picoseconde.

Irradiation du palladium Pd-->Pd
T=300 K, E ;=10 keV
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Figure V.12. Nombre moyen d’atomes de palladium en mouvement pour les potentiels de

Moliére et ZBL.

La figure V.12 donne une comparaison entre le nombre moyen d’atomes de
palladium en mouvement d’une cascade de 10 keV 'un calculé avec le potentiel de
Moliere et I'autre calculé avec le potentiel ZBL. Méme si les deux cascades atteignent le
maximum du nombre d’atomes qui se déplacent approximativement au méme moment,
le nombre d’atomes mobiles dans le cas du potentiel de Moliére reste largement
supérieur a celui du potentiel ZBL. Le tableau V.4 regroupe des résultats obtenus pour
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1000 cascades de déplacements dans le palladium irradié par des primaires de 10, 20 et 30

keV.

Tableau V.4. Quelques propriétés des cascades dans le palladium irradié.

Potentiel de Moliére

Potentiel ZBL

Energie du primaire, E, (keV) 10 20 30 10 20 30
Nombre de collisions 2755.73 | 5422.98 | 7999.14 | 2229.37 4353.50 6406.07
Nombre d’atomes de réseau déplacés 708.436 | 1382.11 2030.76 | 605.268 1172.53 1718.37
Nombre d’atomes redéplacés 39.3170 | 87.7920 | 134.522 | 33.3800 | 72.4170 109.485
Energie inélastique perdue (eV) 869.684 | 2192.92 | 3793.22 | 1139.85 2811.18 4774.31
Energie inélastique perdue | E, (%) 8.7% 1% 12.6% 11.4% 14% 16%
Energie disponible pour le dégat (eV) 9130.32 | 17807.1 | 26206.8 | 8860.15 17188.8 25225.7
Energie disponible pour le dégat | E, (%) 91.3% 89% 87% 88.6% 86% 84%
Nombre de remplacements 165.945 | 322.325 | 470.919 | 104.951 202.441 297.114
Nombre total de paires proches 210.554 | 414.514 | 613.617 241.626 470.791 690.606
Nombre total de paires voisines 106.25 211.879 312.451 76.278 150.102 220.526
Nombre total de paires distantes 85.4320 | 165.094 | 241.212 62.991 120.952 177.043
Nombre de paires de Frenkel 12.3850 | 23.2410 | 33.2180 | 12.9470 | 23.9900 34.8110
permanentes
Paires permanentes/Paires distantes (%) 14.5% 14% 13.8% 20.55% 19.83% 19.66%

On constate a partir des résultats présentés dans le tableau ci-dessus que la part

de I’énergie cinétique du primaire destinée a I’excitation des électrons du cristal

augmente avec I'augmentation de E jusqu’a atteindre 12.6% a 30 keV pour le potentiel de

Moliere. Cette perte d’énergie inélastique est davantage plus grande pour le potentiel

ZBL puisqu’elle atteint approximativement 16% pour la méme énergie du primaire.

L’augmentation de I’énergie dissipée dans les collisions inélastiques laisse moins
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d’énergie disponible pour la création des défauts de Frenkel. Les paires proches et
voisines constituent la majorité des défauts produits aprés la phase balistique. Les
interstitiels et les lacunes les composants ne survivent pas a la recombinaison immédiate.
Les membres des paires de Frenkel distantes dont la distance de séparation interstitiel-
lacune est inférieure ou égale a 4.75a dans le cas du potentiel de Moliére et 3.65a dans le
cas du potentiel ZBL ne survivent non plus a la recombinaison. Les défauts de Frenkel
permanents ne constituent qu’environ 14% et 20% des défauts de Frenkel distants pour les

potentiels de Moliére et de ZBL respectivement.

V.5 Distribution spatiale des défauts

A la fin de I’avalanche des collisions atomiques déclenchées par le primaire dans le
palladium et aprés recombinaison, les lacunes et les interstitiels constituants les défauts
de Frenkel permanents sont disposés de maniére similaire dans toutes les cascades. Des
échantillons de ces cascades sont donnés sur les figures V.13 et V.14. Elles représentent
des cascades de 20 keV simulées en utilisant respectivement les potentiels de Moliére et
de ZBL. On remarque que les interstitiels sont poussés vers I’extérieur de la cascade de
déplacements par les effets de chocs ou par des séquences de remplacements tandis que
des lacunes se trouvent agglomérées et occupant majoritairement le cceur de la cascade.
Cette disposition des défauts ponctuels dans les cascades de déplacements n’est pas
spécifique au palladium mais elle est rapportée dans plusieurs matériaux irradiés. Elle
était d’ailleurs prédite par Seeger en 1956 [64] et confirmée expérimentalement par

microscopie ionique la premiére fois sur un échantillon de tungsténe irradié [65].
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Figure V.13. Distribution spatiale des défauts pour le potentiel de Moliére dans une

cascade de 20 keV dans le palladium irradié
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Figure V.14. Distribution spatiale des défauts pour le potentiel ZBL dans une

cascade de 20 keV dans le palladium irradié.
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V.6 Volume de la zone endommagée

L’utilisation de dispositifs dans un environnement ou les radiations sont
omniprésentes peut nuire a leur bon fonctionnement ou conduire a leur destruction. Il
est judicieux, dans ce cas, d’étudier les dégats provoqués (formation des défauts) par
I’irradiation et d’évaluer le volume de la zone irradiée devenue lieu de présence des
lacunes et d’interstitiels. Cette région n’a pas, en général, une forme géométrique
réguliere et bien déterminée puisqu’elle résulte des collisions atomiques qui ont un
caractere aléatoire. Dans notre étude, nous simulons pour chaque énergie du primaire
1000 cascades de déplacements, nous déterminons le volume de chaque cascade puis
nous établissons une distribution des volumes pour extraire des informations sur la zone
irradiée. Pour le calcul du volume d’une seule cascade, nous utilisons la méthode connue
d’analyse en composantes principales (ACP) [47, 88]. Cette technique permet, a partir des
coordonnées des défauts ponctuels, de substituer un ellipsoide a la place de la cascade et
de fournir les longueurs de ses trois axes principaux (do, b, o) (figure V.15). Ensuite, nous

approchons le volume de la cascade par le volume de Pellipsoide (V=4maoboco/3)-

Figure V.15. Représentation de la méthode d’analyse en composantes principales.
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Les figures V.16 et V.17 montrent les distributions de volumes dans le palladium irradié
pour des primaires de 10, 20 et 30keV pour les potentiels de Moliere et ZBL. La
dépendance des distributions a I’énergie cinétique du primaire est claire. Les cascades
sont plus volumineuses lorsque I’énergie du primaire croit. L’asymétrie et I’étirement vers
les volumes les plus grands caractérisent toutes les distributions obtenues. La figure V.18
qui donne une comparaison entre les deux distributions de volumes de Moliere et ZBL a
20 keV indique que le potentiel de Moliere favorise la formation de cascades moins

volumineuses que celles obtenues par utilisation du potentiel ZBL.

0.40 — — -
Irradiation du palladium
i Potentiel de Moliére, T=300 K
0.35 1 E,~10 keV
T ——E,=20 keV
0.30 —— E,=30 keV
o 0.25 1
3]
= J
2
o 0.20
kg 4_|_
= _
0.15 5
0.10
0.05
0.0+ —F— "+ FT—F
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
Volume (a%)

Figure V.16. Distributions de volumes dans le palladium irradié pour le potentiel de

Moliére.
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Figure V.17. Distributions de volumes dans le palladium irradié pour le potentiel ZBL.
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Figure V.18. Distributions de volumes dans le palladium irradié pour les potentiels Moliére

et ZBL.
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V.7 Amas lacunaires

L’irradiation d’un matériau conduit a formation d’une région fortement
désordonnée peuplée de lacune et d’interstitiels. Aprés recombinaison, les défauts
ponctuels voisins de méme type se rassemblent donnant naissance a des amas. Les
lacunes qui s’agglomérent, en particulier, au coeur de la cascade ont tendance a former
des cavités qui évoluent pour provoquer un gonflement du matériau [48, 89]. Les amas
d'interstitiels se transforment en boucles de dislocations. Les amas de lacunes sont moins
stables et moins mobiles que les amas d’interstitiels [48].

Dans notre étude, nous supposons qu'une lacune est membre d’un amas si elle a
au moins une lacune a une distance inférieure ou égale a la distance des deuxiémes
proches voisins. La taille d’'un amas est déterminée par le nombre de lacunes qui
constitue cet amas. Les figures V.19 et V.20 représentent la variation du nombre d’amas
des lacunes et de leurs tailles dans le palladium en fonction de I’énergie cinétique du
primaire. On enregistre |"augmentation du nombre d’amas lacunaires avec
I’accroissement de 'énergie. La taille des amas se comporte de la méme maniére. On note
une que le potentiel ZBL favorise tres l[égerement la formation d’amas lacunaires que le
potentiel de Moliére. La fraction des lacunes, agglomérées sous forme d’amas lacunaires
est, approximativement, égale a 71 % pour le potentiel de Moliére et 65 % pour le potentiel

ZBL.
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Figure V.19. Nombre d’amas et leurs tailles en fonction de I’énergie du primaire pour le

potentiel de Moliére.
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Figure V.20. Nombre d’amas et leurs tailles en fonction de I’énergie du primaire pour le

potentiel ZBL.
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Dans le but d’étudier les dommages causés par irradiation dans le palladium, nous
avons simulé des cascades de déplacements moyennant le programme Marlowe. Ce code
est basé sur le modele de I"approximation des collisions binaires. Nous avons initié les
cascades par des primaires dont I’énergie cinétique variée de 10 a 30 keV. Pour accumuler
une quantité de statistiques suffisante, nous avons simulé 1000 cascades pour chaque
énergie. Nous avons choisi deux potentiels d’interactions atomiques pour décrire les
interactions entre les atomes de palladium en collision dans la cascade. Ce sont les
potentiels de Moliére et le potentiel universel de ZBL. Le modele utilisé pour les
vibrations thermiques des atomes du réseau autour de leurs positions d’équilibres est
celui de Debye. Le modéle de Oen-Robinson est utilisé pour rendre compte des pertes
inélastiques d’énergie dues a 'interaction entre les atomes en mouvement et les atomes
cibles du milieu.

Au cours de notre étude, nous avons déterminé, pour chaque potentiel
d’interaction atomique, le rayon de recombinaison et nous avons examiné, pour chaque
énergie du primaire, le nombre de défauts de Frenkel induits par irradiation, I’évolution
temporelle des cascades de déplacements, la disposition spatiale des défauts ponctuels,
les distributions des volumes de la zone détériorée et en fin le nombre et la taille des
amas lacunaires formés.

Les résultats de la simulation de I’irradiation du palladium montrent que le rayon
de recombinaison pour le potentiel de Moliere est 4.75a et pour le potentiel ZBL est
3.65a. lls indiquent, aussi, que la majorité des atomes déplacés pendant la phase
balistique achevent leur parcours a coté des sites vacants et par suite ils ne survivent pas
a la recombinaison. La disposition spatiale finale des défauts ponctuels restants dans les

cascades confirme I'image de Brinkman et Seeger avec des lacunes au coeur entourées
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par des interstitiels. Les distributions de volumes différent d’une distribution normale
avec des queues tres étirées vers les volumes les plus élevés. Le nombre et Ia taille des
amas lacunaires augmentent avec |’énergie du primaire. Les fractions de lacunes
regroupées en amas sont, approximativement, 71% et 65% respectivement pour les
potentiels de Moliere et ZBL. Les simulations avec le potentiel de Moliere prévoient plus
d'atomes déplacées et des cascades plus volumineuses que celles avec le potentiel ZBL.

Au terme de ce mémoire, nous espérons avoir apporté une contribution significative a
I’étude des défauts induits par irradiation dans le palladium. Les études des amas formés
et de leurs effets sur les propriétés physiques et mécaniques du palladium permettront
d'améliorer notre compréhension du vieillissement de ce matériau lorsqu'il est utilisé

dans un milieu de rayonnements intenses.
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