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Introduction
Géncérale



Les matériaux composant les réacteurs nucléairedestcomposants électroniques
embarqués dans les véhicules spatiaux destinégBtmmmunication, I'observation de la terre et
'exploration de l'espace subissent des conditiatisradiation sévéres, conduisant a des
modifications de leurs propriétés physico-chimigaesécaniques [1]. Ces modifications peuvent
avoir des conséquences graves sur la sécurité elgsales nucléaires et influer sur le bon

fonctionnement des dispositifs électroniques déstml’usage spatial [2, 3].

Les collisions entre les particules irradiantes fheutrons libérés des réactions nucléaires
qui ont lieu dans le coeur du réacteur ou les paescdu vent solaire et du rayonnement cosmique)
et les atomes constituants les matériaux donnésgarece a des réactions de transmutations et des
déplacements atomiques qui engendrent des défantsuels tels que les lacunes et les interstitiels.
Ces défauts peuvent migrer et s’agglomérer poundoides amas qui évoluent a long termes a des

dislocations et des cavités responsables du siiinent des matériaux.

L’étude des effets d'irradiation dans les matéri@oxstitue un champ de recherche tres
important vu son influence sur le plan technologigetiéconomique. Cette étude, permet d’'une part,
d’estimer la durée de vie utile des dispositifs nmétectroniques destinés a l'utilisation spatidla e
la technologie nucléaire et d’améliorer leur parfance et d’autre part de concevoir des matériaux
de construction qui peuvent résister a des rayoengintenses durant des périodes assez longues

[4, 5].

Notre intérét pour le pentoxyde de tantale ;O vient des enjeux technologiques et
économiques trés importants liés a ses propridgtgsigues tres intéressantes. |l posséde des valeurs
élevées de I'indice de réfraction, de la constaigctrique, [6] et de la tension de claquage [ 7].

a une trés bonne résistance a la corrosion etni@éeature [8]. Ces propriétés font de Iui un
matériau de choix pour des applications dans desmihes assez variées. Il est couramment utilisé

dans la fabricationde condensateurs [9], de cellules solaires [10jsdias guides d'ondes optiques



[11], les revétements de corrosion [12] et les @maqst de gaz [13]. En microélectroniques, il est

prometteur comme matériau de stockage de donnéesgpmémoire vive dynamique [14].

Le pentoxyde de tantale continue toujours a faitgdt de nombreux travaux qui portent sur
ses propriétés physiques et sa structure cristdlli-17]. Mais il n'y a aucune étude qui portamt s

les questions de production des défauts dans aimatuite a son l'irradiation.

Il existe deux modeéles pour simuler les interactientres des particules irradiantes et les
matériaux : la dynamique moléculaire (MD) et I'ampgmation des collisions binaires (BCA). La
BCA qui considere que la cascade est composéerids si& collisions binaires, est facile a mettre
en ceuvre, consomme un temps de calcul relativeroeatt, permet une accumulation de
statistigues énormes [18]. La BCA est fréquemmditisée dans la modélisation des interactions
entre les particules énergétiques et le solidegalue I'implantation ionique, la canalisation, la

rétrodiffusion et les dommages d'’irradiation [19-:22

L’objectif de notre étude est de simuler des cassal® déplacements dans le pentoxyde de
tantale et d’'étudier la production des paires dmkel, la distribution spatiale des défauts aing g
'évaluation de la zone endommagée du matériau.sNdiiserons, a cette fin, le programme

Marlowe basé sur le modéle de la BCA.

Ce manuscrit est organisé en quatre chapitres.
Le premier chapitre est consacré au rappel desidéfonctuels, linéaires, surfaciques et
volumiques qui peuvent exister dans un cristal.

Dans le deuxiéme chapitre, nous exposons les m&thadilisées pour modéliser
linteraction des particules irradiantes avec latiéma. Nous présentons le modeéle de
l'approximation des collisions binaires avec legmiméenes qui peuvent avoir lieu pendant le
développement d’une cascade de déplacements.

Le troisieme chapitre présente le code Marloweisgtilpour simuler les cascades de

déplacements dans le pentoxyde de tantale. Noud@imla structure du programme et le modele

3



d’analyse. Nous exposons les potentiels de paiass dans Marlowe et les modéles utilisés pour
I'évaluation des pertes d’énergie.

Le quatrieme chapitre est dédié aux résultats abteles simulations. Nous présentons les
résultats du développement temporel et spatiatdssades de déplacements, le nombre de défauts
produits et leur distribution dans I'espace. Noosrterons également la distribution des volumes
des cascades.

Nous achevons notre étude par dresser une contlgéi@rale qui englobera les principaux
résultats trouvés et nous donnerons des perspeeixsagées pour la poursuite de ce travail.



Chapitre 1
Deéfauts cristallins



Un cristal parfait est considéré comme un empilémégulier et infini des atomes, des it

[.1-Introduction

ou des molécules dans les trois dimensions dedtesg_es cristaux réels sont en réalité impar
et comportent différents types de défauts. Cesuts conduisent a la perte de la périodicite
provoquent des distorsions locales menant au Stidémergie interne du cristal. La présence
ces défauts influence les propriétés physiquestetiiques des matériaux [].

Les défauts sont clé&ssd'un point de vue géométrique en défauts pasctléfauts linéaire:

défauts surfaciques et défauts volumiq

Figure 1.1.Cristal monoatomiqt : empilement régulier d'atomes a trois dimens.

|.2-Défauts ponctuels

Les défauts ponctuels sont des imperfections ptes en des points du réseau et qui
perturbesur quelques distances interatomiques. lls sordrtipen défauts intrinséques qui
changent pas la composition globale du composéest dEfauts extrinseques engendrés

l'introduction des atomes étrangers danréseau [24].

|.2.1-Défauts intrinseques
1.2.1.1- Lacune
C’est le défaut cristallin le plus simple. Il est d I'absence d'un atome a un emplaceme

devrait normalement se trouver
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Figure 1.2. Schéma d’une lacune.

Dans un cristal & I'équilibre thermodynamique & foujours des lacunes. Leur présence
prédite @ 1926 par Frenkel []. Leur concentration dans le matériau dépend dergérature
Elle est d'autant plus forte que la températureaghe la température de fusion du matériain

est le nombre de lacunesiete nombre total de s du cristal, on a [23]
_Q
n = ANe rT (1.2)

avecA constante sans dimensi«Q énergie de formation de la lacune (J/mcR constante des gaz
parfaits R = 8.32 J/K) etT température absolue du cristal (

La présence de lacunes permet d'expliquer les phé&mes de diffusion dans les matérie
Les lacunes peuvent se déplacer dans le cristi@uetdéplacement se fait par permutations

positions avec les atomes voisins commsst illustré a la figure 1.3 [21,& 27].

Figure 13. Diffusion d’'une lacune dans un cristal



[.2.1.2. Auto-interstitiel

C’est un atome excédentaire de méme nature quedeses constituant le réseau et qui
positionné en un emplacement normalement incé dans lecristal (voir figure .4). Sa présence
induit une forte distorsion du réseau dans sonueat®e et provoque le déplacement des atc
voisins. Le volume de la maille contenant un irttee$ est plus grand que celui d’'une maille

cristal parfait.

Figure 1.4. Schéma d’un auto-interstitiel.

La concentration des interstitiels dans le crigtajmente avec la température. Elle obéit
loi donnée par la relation (1.1) avec cette foi<Q énergie de formation de linterstitiel. Ce
énergie est généralement quatre fois plus élevéecglie dela formation d’'une lacune. Ce q
explique les concentrations d’équilibres des -interstitiels qui sont plus importantes que ce

des lacunes.

1.2.1.3. Défauts de Schottky et de Fren

Un défaut de Schottky 8 résulte de la présence simultanée d’une lacatiercque et un
lacune anioniges au sein du cristal (figur.5). Ce défaut se forme dans les cristaux ionic
lorsque des ions deharges opposées quittent leurs sites du réseaajssar des lacunes. Ces
lacunes sont formées en nombre égal afin de maintea charge électrique neutre du al [21,

26, 29].Les atomes adjacents se déplacent pour combleitegsvacants, prioquant la formation



de nouvelles lacunes. Normalement, les défautsctiettky induisent une diminution de la den:

OO0
S.8582
000000

Figure 1.5. Défaut de Schottky.

du cristal.

Une paire de Frenkel correspond a l'associatiomel’lacune d’'une espece donnée e
cette méme espéce easjtion interstitielle (figure.6). A la différence du défaut de Schottky, |
paire de Frenkel peut étre produite directemensein du cristal, c’e-a-dire sans déplaceme
d’espéce hors de la matrice. C’est le cas par ebeedgns lirradiation des matériaux ou la partic

irradiante crée par collision des interstitielsles launes [29].

Figure 1.6. Défaut de Frenkel.

|.2.2-Défauts extrinséques

On parle de défaut extrinseque lorsqly a présence d’'un atome deture différente de
celle des atomes composant le réseau. Il peutegtrsubstitution ou en insertion. Ces d
mécanismes ont été I'objet d’étude par William H-Rothery dans la premiére moitié du sie

précédent dans les alliages d'argent, de cuiwde fr.



L’insertion en position interstitiel peut se fazemme il est montré sur les figures 1.7 8
en site tétraédrique ou I'atome introduit se placecentre d'un tétraedre dont les sommets
composés par les atomes du cristal ou en sitedr@jue comme ilest présenté sur la figt 1.6 ou

I'atome introduit se loge au centre d'un octac

. : Atomes métalliques O : Atomes en insertion

Figure 17. Insertions tétraédrique et octaédrique dangdeau cubique cent

. : Atomes métalliques © : Atomes en insertion

Figure 18. Insertions tétraédrique et octaédrique dandseau cubice a faces centré

Dans le cas de la substitution, I'atome insérédedille proche de celles des atomes

cristal, il peut ainsi les remplacsur un site du réseau (figure 1.9).

10



Figure .9. Défaut extrinséque en substitution.

|.3-Défauts linéaires

Les défauts linéaires sont appel dislocations». Ce sont des défauts a une seule dimen
Les dislocations correspontea une discontinuité dans I'organisation de tactire cristalline
Elles peuvent étre classées en deux t les dislocations coinet les dislocations vis. Elles sc
caractériseées par leur ligne et un vecteur de glissement appeé&teur de Burgers dont la nori
donne l'amplitude de la déformatioLes dislocations jouent donc un réle primordial sldes

propriétés mécaniqueles matériaux [23, 1.

1.3.1- Dislocation coin
Ce type de défawtorrespond a la présence d’'un d-plan atomique introduit dans le rése
cristallin qui se termine par une ligne de dislamatcomm il est représenté a la figur.10. La

ligne de dislocation est la ligne passant par latpd et perpendiculaire au plan de la figure.

vecteur b qui est perpendiculaire a la ligne de dislocatiorgei représente la grandeur et

direction du glissement est le vecteur de Bui de la dislocation.

Figure 1.10. Dislocation coin.

=
[ —



Une dislocation vis est caractérisée par un veatleuBurgersb parallele a laigne de

[.3.2. Dislocation vis

dislocation AD (figure 1.11).

Figure 1.11. Dislocation vis.

La ligne de dislocation n’est pas forcément drdla.peut avoir des dislocations mixtes,

la ligne fait un angleuelconque avec le vecteur de Burg

|.4-Défauts surfacigues

La plupart des matériaux sont polycristallins, t-a-dire ils sont composés de plusie
cristauxappelés grains de tailles différentes. Ces cristm orientés aléatoirement les uns
rapport aux autred.es défauts surfaciques comprennent lests de grains, les joints de phase

les joints de macles [21, 23].

l.4.1-Joints de grains et joints de phas¢

Les joints se sont les zones d’accolement entrerissaux. Ce sont des surfaces et donc
défauts a deux dimensions. Si grains sont de nature identique, leur surface deordement e
appelée joint de grains. Si par contre, les graost de nature différente, leur surface

raccordement esppelée joint de phases (figui.12).

12



Figure 112. Schématisation d'ijoint de grains et d'un joint de phas

l.4.2-Joints de macle
Le joint de macle est un joint séparant deux parta grain d'rientation symeétrique

(figure 1.13).

Joint de macle

Figure 113. Schématisation d’'un joide macle.

|.5-Défauts volumigues

Les défauts volumiques sont des agrégats a tnmisrdiions d'atomes ou de lacunes. lIs

répertoriés en trois classelgs pores, lesnclusions et les précipités [230, 3]).

[.5.1-Pores
Cesont des cavités formées dans un cristal ou d’uycpstal suite a I'agglomération ¢
lacunes ou sont des gaz piégés durant la phaseliddgiation. Ils ont pour effet de diminuer

résistance mécanique du matériau et de favorigeptare a de fbles charge

1.5.2-Inclusions
Les inclusions sont des particules de nature eiffier (des impuretés) enrobées dan

matériauqui proviennent de son élaboration a I'état lig. Leur présence est indésire car ce

13



sont des sites préférentiels pour la rupture eéredt les propriétés électriques des dispositifs
microélectroniques en introduisant des effets imdBkes [30, 31].

1.5.3-Précipités
Les précipités sont de petites parisulle nature différente de l'environnement formées
entre le métal de base et un élément d’alliagetailee des précipites et la distance les séparant

influencent les propriétés mécaniques des matéfgi]x
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Chaptre I
Modele de simulation




[1.1- Introduction

Lorsqu’une particule énergétique traverse un splalle perd son énergie cinétique en
effectuant des collisions multiples avec les atoomsposant le milieu. Ces collisions finissent par
déplacer les atomes du réseau de leurs positi@gngiitibres et créent ainsi, des défauts ponctuels
qui sont les interstitiels et les lacunes. Les uksfgpeuvent migrer dans le solide et se recombiner
s'ils sont de types différents et s’agglomérer doamer des amas s'ils sont de méme type.

Pour comprendre comment une cascade de déplacesekbveloppe, il faut se tourner
vers la simulation par ordinateur. Deux méthoded kabituellement employées pour modéliser le
comportement des atomes dans une cascade; la raétadd dynamique moléculaire et la méthode
de l'approximation des collisions binaires [32].nBace qui suit nous décrirons le modéle de la

BCA.

[1.2 -Approximation des collisions binaires

Ce modele est tres utilisé pour étudier les interas des particules irradiantes avec la
matiere. 1l est appligué avec succes aux phénomedes rétrodiffusion, transmission,
implémentation d’ions et les dommages causés gaatiation [19-22].

Dans la BCA, les chocs subits par une particulmmenvement le long de sa trajectoire dans
un milieu sont traités comme une suite de collisiondividuelles entre la particule et les atomes
immobiles du matériau. Les trajectoires des pddgavant et apres les collisions sont remplacées
par leurs asymptotes. L'énergie cédée par la peetimobile au milieu est considérée comme étant
composée d’une partie élastique transférée dusartiocs avec les noyaux et une partie inélastique

due a 'excitation des électrons atomiques du mnilg3-35].

11.2.1. Description de la cascade de déplacements
Suite a la collision de la particule irradiante @au@ atome du matériau, celui-ci acquiert une

guantité d’énergie et quitte sa position d’équdibn tel atome est appelé primaire ou PKA (pour

16



Primary knocken atom). Le primaire entre en choc avecatomes se trouvant dans sa traject
produisant des atomes secondaires qui peuvent folauéjecter d’autres atomes du réseau en
de suite. On assiste alors a umeltitude de collisions atomiques appelésscade de déplaceme

(figure 11.1). Les atomes heurtés du réseau sont déplacés défindive de leurs positior

d’équilibres s'ils recoivent une énergie supérieal&nergie seuil de déplacemdy du matériau.

Si I'énergie recue est inférieureEy, I'atome cible oscillera autour de sa ition d’équilibre et
dissipera I'énergie acquise sous forme de cha[36]. Les pertes d’énergies élastiques
inélastiques font qu’a long terme, les atomes envament ralentiront et s’immobiliseront ce

conduit a I'arrét de I'expansion de la case [21].

neutron
k4
0000 00d 000000000
900 0060000000000
00009000 060000000 0
oo -go o oot 00000
000 00/00 00000 00
0000 (00 00 oo 0 0
00009 oo’ ie% 00
0000000 0cC00 Co%0 0
©00 0000 000%" %00
90000000000 0000
000 0000OCOCOCOIOOOEOSEO
® Atomesur site o Lacune
© Interstitiel

Figure I.1. Représentation schématique de la cascade thcdnt:

L’'image donné par Brinkmar[37] et Seeger a une cascade de déplaceme qu’elle est
composéed’'une région centrale riche en lacunes et d'undppérie formée essentielleme
d’atomes interstitiels.

Des phénomenes physiques divers peuvent avoir digant le développement d'u
cascade. Parmi ces phénomenes on cite la carmlisdd focaliséion et les séquences

remplacements [21].

17



[1.2.2. Canalisation

Le phénomene de canalisation se prcle plus souvent dans lirradiation a haute énel
La particule se déplace dans le milieu parallelearaame directioicristallographique de biindice.
Conmme il est présenté a la figure.2, la particule se meut en suivants une trajexteirtre le:

atomes.

Figure 11.2. Représentation Schématique de la canalisatioa dne structure c.f

La canalisation permet aux particules mobiles deqair des distances longues av
d’entrer en collision importante avec les atomesnilieu. Sous I'effet du potentiel exercé par
atomes voisins, la trajectoire de la particule digncanal est onglée (voir figure 1.3). Elle est

donnée par [21, 32]

N2z K\ 1/2
r =0, (E) sin [(E) z] (2.2)
avect, I'angle initial et
A 2mR Ren
_ 4BM ch “a
= Danr (—aBM ) e aBM (2.2)

E étant I'énergieinétique de la particulR,, la largeur du canaliz,, etagy sont des paramétres
du potentiel de Borayer. L'angle limite a-dela duquel la canalisation ne peut pas se pro

est calculé en posan},, dans (2.1) égal R,
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ech = Rch (g)l/z (2.3)

Potentiel
du canal

Figure 11.3. Schéma de la trajectoire d'une particule cane.

[1.2.3. Focalisation
La focalisation consiste en une série de colliseuessives d’atomes voisins d’une rar

atomique. Ce phénomeéne a tendance a se produgréaviam du développement des casca

Recul de l'atome A 0

Recul de
l'atome An+1

Recul del'atome A, 4

Figure 1l.4. Schéma d’une séquence de focalisation.

Soit An.1;, A et Ang trois atomes d’ur série de focalisation (figure.4). L'atome A1
déplace I'atome Aqui lui-méme heurte I'atome ».1. L'utilisation de I'approximation de la sphe

dure et des relations trigopnométriques permet g&qour I'angle de recu6,, de I'atome A en
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fonction defy I'angle que faisait le premier atome de la séquenax la direction de la rang

atomiqueD la distance entre deux atomes voisins de la raeigy le rayon d’'un atome21, 36]

9, = (i - 1)“ 0, . (2.4)

On constate de (2.4) queD>4r,, alors le coefficient précédeby sera supérieur a 1. Da
une telle situation, les angles de reft;, 0,,... S’accroitront et on assiste a une défocalisatwur
D<4ry, le coefficient sera inférieur a 1 et on aura fomalisation de la séquence vers des collis
frontales. Don®=4r;est une limite qui est obtenue de considérationsrpent géométriques po

la focalisation.

I1.2.4. Remplacements

Un phénomene de remplacement se produit lorsqt@ri@ en mouvement transfére to
son énergie a I'atome cible et simmobilise a sac@l On parle de séquences de remplacer
lorsque se phénomeéne se répéte sur plusieurs ad’une rangéetamique (oir figure I.5). A la
fin d’'une séquence de remplacements, on se retrawex un atome interstitiel qui

approximativement, la méme énergie cinétique qyedeier atome de la séque [21].

Figure I11.£. Schéma d'une séquence de remplacements.
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En utilisant le modele de la sphére dure et lergitiede Born-Mayer pour tenir compte des
interactions entre les atomes, on peut établir mprI's€équence de remplacements peut se produire

lorsque I'énergiek, transportée le long de la séquence remplie ldition [21, 32]
E > E, ="M ¢=D/2asu (2.5)

Du fait que les séquences de remplacements dépléEeratomes loin de leurs sites

d’origines, ils peuvent contribuer a la productdmdégats dans les matériaux irradiés.

I1.2.5- Défauts permanents
Les collisions atomiques qui ont lieu au sein d'salide irradié provoquent des

déplacements atomiques et produisent, ainsi, damés et des interstitiels. Le processus de
guérison (recombinaison des lacunes et des irtelsti a pour conséquence de réduire
considérablement le nombre de défauts généréslaahsise de collision. Dans les simulations par
la BCA, une paire de Frenkel est considérée commglessi la distance lacune-interstitiel est
Supérieure a une certaine distance appelée rayoecdmbinaison [21, 34, 38, 39]. Il est clair que
les positions relatives des défauts influent carsiblement sur le nombre final de défauts qui

survivent a la fin de la cascade de déplacements.
I1.2.6- Collisions élastiques

11.2.6.1-Cinématique d’une collision binaire

La collision entre un atome en mouvement et un atommobile est supposée composée
d’'une partie élastique ou il y a conservation dadrgie cinétique totale du systeme et d’'une partie
inélastique causée par I'excitation ou l'ionisatil@s électrons atomiques. Dans ce qui suit, nous
allons examiner une seule collision atomique etigper les lois de conservation de I'énergie et du

guantité de mouvement pour calculer différentesdgars qui nous intéresse dans I'étude. Les
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calculs saot effectués dans le référentiel du laboratoirediLylans le référentiel du centre de m:

(CM).

Soit un atome de masm,, de vitessej, et d’énergieE, qui entre en collision avec 1
atome immobile de masse,. Désignons pev,, v,, respectiverant, les vitesses du projectile et
I'atome cible aprés la collision et pQ I'énergie inélastique perdue par excitation ousation de:
électrons atomiques. La figure.6 représentene collision binaire dans le systeme de référeiu
laboratoire.Les lois de conservation de I'énergie totale etadguantité de mouvement du syste

dans le référentiel du laboratoire s’'écrive21, 40]

1 2 1 2, 1 2
SMVy = Smvi +5m2v2 + 0, (2

ml‘,})o = mlﬁl + mz‘az . (27)
En décomposant suivant I'axe du mouvenOx et un axe perpendiculait®y nous obtenons

{mlvo = myv,c0s0; + myv,c0s6, 2.8)

0 = myv;sinf; — m,v,sinb,

ou 6, et#, sont les angles de diffusion du projectile et @tolne cible par rapport a la directi

d’incidence.

<1

m,. E)

k4
Id
s
Fd

(m,E) " /N0,
v, .’ X
Je,
A
A

(m,. E,)

<

[

Figure 11.6.Schéma d’une collision binaire dans le systémeabarhtoir.
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Les relations (2.6) et (2.8) permettent le calesd dngles de diffusiof;, en fonction des énergies

cinétiques
_1 |k 1 /@ _ _Le
cost, = 7 B, 1+A)+ A [1 A (1 Eo)] : (2.9)

1 [E, 1+A+l Ep 1 Q (2.10)

cosl, == |=— ——=—
27 2\|Eo VA ' 2+|E;VAE, '

avecA = m,/m,.

Désignons pat la vitesse du centre de masse par rapport alergigirdu laboratoire et par

V1. etv,. les vitesses du projectile et de I'atome ciblenava collision dans un référentiel lié au

centre de masse (CM)E&IC et;’)zC apres la collision. De la loi de composition daesses [21]

Vie = Vg — D
{ 1=V~ V. 12)
sz = -7
La conservation de I'impulsion totale donne
mlﬁlc + mzﬁzc = m117’1c + m2U’2C = 0 y (212)

A partir des relations (2.11) et (2.12) il en ddeou

- 1 -

V= mvo , (213)
> A S
Vie = T2V (2.14)
- 1 -
sz = _mvo . 15)

La loi de conservation de I'énergie totale danférentiel (CM) donne
2mvE 4+ smyvd = cmyv'? + 2mav'2, + Q (2.16)
o M1¥1e T2 2e T S MY 1e T, T2 2¢ . .

L’énergie totale dans le systeme (CM) s’écrit &ipdes relations (2.14), (2.15) et (2.16)
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A
ET‘ == ElC + EZC = mEO (217)

Les relations entre les vitesses dans les deurserdiéls sont illustrées sur la figure.7.

Figure 1.7. Relations entre les vitesses dles référentiels du laboratoire et du centre desg

Nous avons

v = ﬁllC + ‘,3 . :(8}

La projection sur les ax&sx etOy donne les expressions

{ v'1.8inY = v,sind, 2.1
v'1cc089 + v = vycosO; '
Nous tirons des deux relations I'angle de diffusf,

tan, = —20 (2.20)

cos9+v /v

Pour établir une relation directe ené; etd, nous utilisons leselations (2.12), (2.13) et (2.1

pour obtenir

(ﬂ)zz —AE=1-2=g2, (2.2

ouf= |1- Eg puis les relations (2.13), (2.14) et (2.
= (fA)™*, 2.
1c
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pour écrire (2.20) sous la forme

Afsind

tanb; = TrArcosd - (2.23)
Un calcul similaire donne pour I'anghs
sind
tanf, = T feosd’ (2.24)
De (2.23), (2.24) et la relation trigonométriqued; = 1/,/1 + tan?(6;) nous obtenons
_ 1+Afcos9
costy = J1+2 Afcos9+AZf2’ (2.25)
et
c0s0, = 1-fcos? (2.26)

V2-2 fcos9—-(1-f2)cos?9’
I1.2.7-Energie transférée

Pour calculer I'énergie du projectile apres lais@h et I'énergie transférée a I'atome cible
en fonction de l'angle de diffusion dans le systef@®l), calculons tout d’abord a partir des

expressions (2.9) et (2.10) les rapp@igE, etE,/E,

B o (cosfy +/A2f2 — sm201) ( 0)2 : (2.27)

Ey (1+A)2

2
2= A (cos6, £ /F7—sin6,) " =4 (Z), (2.28)

Puis utilisons les expressions (2.25) et (2.26)

i_; (1+A)z ((1 + Af)* — 4 Af sin® g) ’ (2.29)
= e (A= D2+ 4 fsin??) (2.30)

L’énergie transférée a la cible s’écrit a I'aide(8el7) et (2.30) comme suit

E,=T= (1+A> (A-1?+4fsin?2) (2.31)



L'énergie E, prend sa valeur maximale lorsque la perte d’éndrgilastique est nulleQ = 0, ce

qui revient a posef = 1) etsin?(9/2) =1

4 44 .
T =—F. =——E,. 2.8
max T 4477 T (144)2 0 (

[1.2.8 -Angle de diffusion
Désignons pal/(r) le potentiel d’interaction atomique qui décrit témaction entre |
projectile et I'atome cible. Il dépend la distance entre les deux atonfes= |7, — 7,|). L'énergie

totale dans le systéme (CM) a pour expren [21, 40]

E. = myvi, + imyv3,. 2.
L'utilisation des relations (2.14) et (2.15) tramshe (2.33) a la form
vg = E, . 2.

— 1
Ep =127z

L'énergie donnée par (2.34) est identigue a l'émerg'une particule de massu =
mym,/(m,; + m,) et de vitesse, qui se meut dans un champ de force ceV (r). Nous pouvons

écrire pour cette particule en edonnées polaires (voir figure.8)

B2 +129*) +V(r) = E,. (2.

Figure 11.8.Angle de diffusiord dans le référentialu centre de mas.
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La loi de conservation du moment permet d’écrire

T2 = —v,s, (2.36)

s étant le paramétre d’'impact qui représente laadcst perpendiculaire entre la trajectoire initiale
du projectile et la position initiale de I'atomebl@. En portant (2.36) dans (2.35) nous obtenons

pour la vitesse radiale

7= JZ[E -V - ”052: +v, 1—Ym_s? (2.37)

Er 12

La distance minimale d’approch®, qui est la distance pour laquefie= 0. Elle est solution de

'équationg(R) = 0 avec la fonctiory () donnée par

gr)= [1-10.s (2.38)

Er 12

Pour le calcul de 'angle de diffusi@) nous avons de (2.36) et (2.37)

o — ¢ —
w=t=toon (2.39)
ou encore
) R sdr o sdr R dr
fTL’ d(p - foo r2 g - fR rzg(r) =25 foo r2 g : (240)
Par intégration du membre gauche de I'équation pbtenons I'angle de diffusion
9=m—2s[ rzg(r) (2.41)
L’intégrale du temps est donnée par la relatiof [40
= m f dr E S 2‘ (242)
1—=
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Les intégrales dans (2.41) et (2.42) sont évalugewériquement par la forne de

quadrature de Gauss [34.es points d’intersection des asymptotes dugutdg et de I'atome cibl

ont pour abscisses etx, données pai2l, 33]

X1

_ [(1 +f)‘r+(fA—1)stang]

f(1+A4) !

9
X, = stanZ — x;.

Paramétre
d'impact

Trajectoire du projectile

b

Position initiale de 'atome cible

angle de diffusion du
projectile

Trajectoire du
barycentre

angle de diffusion de
I’atome cible

¥

Trajectoire de |"atome

cible

Figure 11.9.Trajectoires de deux atomes en collidans le référentiel du laboratc.

11.2.9-Perte d’énergie

(2.

(2.44)

Le ralentissement d’'une particule dans un miliedastepar deux process: La collision

nucléaire et la collisiorlectroniqu. La collision nucléaire traduit les chocs élastiqagsc les

atomes du milieu alors que la collision électroeicau inélastique traduit I'interaction entre

projectile et le nuage électronique des atomesegibbnduisant a I'excitation l'ionisation de

ceux<i. La perte d’énergie inélastiquefait selon un processus continu [3E, 41, 42].
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Le pouvoir d’arrét d’'un matériau pour une particad une mesure de la quantité d’énergie
gue celle-ci perd par unité de longueur le longae parcours. Nous examinons, dans ce qui suit, le

pouvoir d'arrét nucléaire et électronique.

Il .2.9.1- Pertes d'énergie inélastiques

Le pouvoir d'arrét électroniqué— dE/dx);,, dépend de la vitesse du projectile et de sa

chargeZ,. Lorsque la vitesse du projectile vérifie>> Zf/3ez/h, il y a de forte chance que la
particule en mouvement se trouve totalement épkideéses électrons externes. Elle se meut dans
le matériau comme un ion de charge effectiyg Bt interagit a travers un potentiel coulombien
avec les électrons de la cible. Bethe [43] et Blg4#] ont dérivé pour le pouvoir d'arrét

électronique la formule suivante [21]

(-5, = s N 2a [ ()~ - g - g =% (2a5)
I étant le potentiel moyen d’excitation de I'atombles N la densité atomique de la ciblg, le
numéro atomique de I'atome cible la charge de I'électrorg, la permittivité du videp = v/C
avecC la vitesse de la lumiére dans le vidk, et § sont des corrections apportées pour tenir
compte de la liaison forte des électrons de lalseu€et la polarisation des atomes du milieu par le
champ du projectile.

Nombreuses formules empiriques existent pour estimeharge effective du projectile.
Citons, par exemple, la relation de Bohr [36]

23 r28\1/2
Zor =25 ()

(2.46)

mq

La formule de Bethe-Bloch constitue une bonne appration pour les particules lourdes

de quelques MeV jusqu’a des centaines de GeV.
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Pour des vitesses « le/3 e?/h deux modeéles basés sur les collisions binaired so
habituellement utilisés pour évaluer la perte d’gigedans ce domaine de vitesses: le modele de
Firsov [45] et le modele dit LSS [46] (développé& padhard, Scharff et Schiott). Dans le modéle
de Firsov, le projectile et I'atome-cible sont sop@s composer une quasi-molécule pendant la

période d’interaction [21]. L’expression du pouvdiarrét obtenu par Firsov a la forme

_4dE)  _ -15 LA
( dx)in_5.15.1o N (Zi+2) (2.47)

oUvy = e?/h est la vitesse de Bohr.

Dans le modele LSS, le milieu dans lequel se ptdulnieraction est décrit comme un gaz
d’électrons libres. Les échanges d’électrons detngrojectile et les atomes cibles se manifestent
par un transfert d’énergie au nuage électroniquelypsant des vibrations thermiques au sein de

celui-ci. Lindhard et al. ont dérivé pour le pouvibiarrét électronique la formule suivante [21, 47]

2 7/6
( dE) _ 8me“NagZ ' "Z; v_ (2.48)
in

o 3/2 ., 1
dx (212/3_'_222/3) vp

ou ap est le rayon de Boh(aB = 0.529 Z\). En tenant compte de la relation entre I'énergie

cinétigue d’'une particule et sa vitesse on peudrigela formule précédente sous la forme

(_E)m = kVE | 2.49)

dx

ou k est une constante. Le pouvoir d’arrét (2.49) aanactere non local puisqu’il est indépendant
de la position relative du projectile par rappark atomes cibles. Sa valeur croit avec I'énergie de

la particule.

11.2.9.2 - Pertes d'énergie élastiques
Deux modeéles sont utilisés conjointement pour dédes collisions élastiques entre le
projectile et les atomes cibles : la mécaniquectiess et la diffusion d’'une particule chargée dans

un potentiel. Le pouvoir d’arrét élastique ou naaie est donné par [21, 36]
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dE Tmax
(- E)el = N [,"* To(T)dT, (2.50)

T étant I'énergie communiquée a l'atome cible etegtiisusceptible de le déplacer pour créer une
lacune. Elle est régie par la relation (2.3L),, et T, dénotent, respectivement, I'énergie
minimale et I'énergie maximale qui peuvent étregfarées a I'atome cible, alors quealésigne la
section efficace de diffusion. Le calcul de lintaélg (2.50) requiert I'évaluation de l'angle de
déflexion qui dépend a son tour du potentiel diimtion atomique. Les calculs utilisant un

potentiel coulombiel (r) = (Z,Z,e?)/r? donnent

(_d_E)el _ 2nNm,Z2 7% e* In (Tmax) (2.51)

dx myE Tmin

Un calcul plus réaliste devrait tenir compte deratage des deux noyaux en interaction
par les nuages électroniques en interposition desréleux. Basé sur un potentiel écranté de type

Thomas-Fermi, Biersack [48] proposa pour le poustrrét nucléaire la relation suivante [21]

Ine

_gE)  _ 2 m
( dx)el = 4nNZ Zye2a,, e (2.53)
€ étant I'énergie réduite donnée par
_ myaqp E
©(my+my) Z1Zze2 (2.54)
eta,, est le paramétre d’écrantage de Thomas-Fermi dosmné
ap, = —208 (2.55)

(211/2+Zzl/2)2/3

11.2.9.3- Perte d’énergie totale
La perte d’énergie totale d’'un projectile dans utiem est la somme des pertes d’énergie

élastique et inélastique

(9,8, e
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Les deux mécanismes de la perte d’énergie sonbmpétition et leur importance relative
dépend des caractéristiques du projectile et dable. Le ralentissement est principalement de
nature électronique a haute énergie et il est peesgclusivement nucléaire vers la fin du parcours

du projectile [21].

11.2.10 - Energie de déplacement

Le calcul BCA suppose qu'une paire de Frenkel stalel peut se créer que si I'énergie
transférée a I'atome cible est supérieure a uneuvdl,;, appelée énergie seuil de déplacement. La
détermination d’'une valeur adéquate pour I'énesgeil de déplacement est une tache ardue car
elle a une forte dépendance aux directions crigfedphiques. Par exemple, pour une structure
cubigue simple, il y a facilité de déplacementsmatpies dans les directions <100>, <110> et
<111>, alors que pour une structure cfc cetteif@aélst dans la direction <110> [21, 32]. La table

II.1 donne les valeurs d&; pour quelques métaux [49].

Tableau Il.1. Valeurs moyenne de I'énergie de dé&ptent pour quelques métaux.

Métal Cu Fe Ni w Ta \Y
Structure cfc cc cfc cc cc cc
E; (eV) 30 40 40 90 90 40

[1.2.11- Nombre de déplacements
Plusieurs modéles théoriques ont été proposés gheterminer le nombre total d’atomes
déplacés dans une cascade produite par un prigiamergieE. Nous citons parmi ces modeles le

modéle de Kinchin-Pease (KP) [50] et le modele deghitt-Robinson-Torrens (NRT) [51].

11.2.11.1- Modéle de Kinchin-Pease
Le modele de Kinchin-Pease est fondé sur les gigasitions suivantes [21, 32]:

> la cascade est générée par un ensemble de cdllisioaires
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> la probabilité de déplacement d’'un atome qui actjuiee €nergie supérieureta est égale
al

> I'énergieE,; est négligée dans la balance énergétique desicnHibinaires.

> pour une énergig supérieure a une énergie seHil, la perte d’énergie est purement
électronique et pout < E*, les collisions sont purement élastiques.

> le modéle de la sphere dure est utilisé dans lésions

> le matériau est considéré amorphe. Des effetgjtedda canalisation et la focalisation sont
ignores.
Selon ce modéle, le nombre moyen d’atome$adép par un primaire d’énergie initiate

est donné par I'expression

si E< Ed

( si E; <E<2E,

|

k si E=E*

2Eq

avec I'énergie seuiE* donnée par la relation [36]
«_ MI
E* = pr (2.58)

La dépendance du nombre de défauts générés agiéndu primaire est représentée sur la

figure 11.10.

Nombre moyen d'atomes déplacés

-
|
|
|

Mp--mmmmmmmmmm e

Energie du primaire

Figure 11.10. Nombre moyen d’atomes déplacés dansddéle de Kinchin-Pease.
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Les études des dégats produits dans les métaukésrant montré une surestimation du

nombre de défauts calculé a partir de la relat@s7) d’'un facteur de 2 a 10 [52]. Plusieurs

tentatives ont été effectuées pour améliorer lealeode Kinchin-Pease. Citons, par exemple, celle

de Snyder et Neufeld [53], de Sanders [54] et deR&binson [55].

11.2.11.2-Modéle de Norgett-Robinson-Torrens

L'utilisation du modéle de partition de I'énergia @grimaire entre les deux modes de perte

d’énergie (électroniques et nucléaires) développélmdhard et al. [46] a conduit a la correction

suivante apportée au modele de KP par Norgett,riRohiet Torrens (NRT) [21, 51]

Nygr(E) = 0.8 faamE) (2.59)

2Eq4

ou E;.m est I'énergie de dommage. C’est I'énergie perdarecpllisions élastiques et qui conduit a

la génération des dégats. Elle est donnée palaliore

E

Edam(E) - 1+kng(en) ’ (260)
avec
g(ey) = 3.4008 /¢ +0.40244 £7/* + &y , (2.61)
1/2
ky =0.1337 27 ()7, (2.62)
1

_ [ _AE a
e = (A1+A2) (ZlZzeZ) ! (263)

9172 1/3 ag
~\1zs — 2.64
@ (128) 2234721 ( )

ag est le rayon de Bohr.
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Chapitre I11
Programme Marlowe



[11.1- Introduction

Le programme Marlowe [56] utilisé dans nos calcelst basé sur le modele de
'approximation des collisions binaires. Il est mas point par M.T. Robinson du laboratoire
National de Oak Ridge (Tennessee, USA) au débutadeses 60 et depuis il est sujet a des
améliorations de temps a autre [33-35]. Il estédit langage Fortran et congu pour s’exécuter sur
les deux systemes d’exploitation Windows et UNIXest flexible et permet la simulation d'un

grand nombre de cascades en un temps relativeiment c

[11.2 -Structure du programme

Plus de soixante procédures composent le code WMarlQette structure en procédures
facilite la modification du code. Les procédurex eméme sont organisées en trois phases. La
premiere phase est destinée a la lecture de dormoéesrnant le projectile (numéro atomique,
masse, nombre de projectiles, énergie cinétiqeejnatériau cible (structure cristalline, numéro
atomique, masse, énergie de liaison, températurendtériau et température de Debye) et
linitialisation des paramétres lies au modele ddcud tels que les parametres du potentiel
interatomique, de la perte d’énergie électronidgigéype d’irradiation interne ou externe et I'érierg
de coupure. Ces données sont organisées sousderhstes. La deuxieme phase est consacrée a la
génération des cascades et a leur analyse indilachent. La derniere phase complete I'analyse de

'ensemble des cascades et transcrit les résolégsius dans un fichier de sortie [21, 56].

Apres la lecture des données, Marlowe simule, mhaque projectile, une cascade de
déplacements. Dans le cas d’une irradiation infdeneascade est initi€e par un primaire qui est
lancé d'un site du réseau. La cascade est déantene étant une série de collisions binaires
successives et les atomes mobiles sont supposésowweoir le long des asymptotes de leurs
trajectoires réelles. Pour chaque collision, Ilgnéée de la diffusion classique est évaluée

numeériquement par la quadrature de Gauss-Tchébytbewotentiel interatomique est choisi parmi
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une large variété de potentiels prédéfinis daqmtkage du programme. L'énergie cédée a I'atome
cible ainsi que les angles de diffusion des deoras en collision sont évalués. Selon le choix de
I'utilisateur, les pertes d'énergie inélastiquesdles et non locales) peuvent étre inclues oudon.
modeéle gaussien de déplacements indépendantsgelésnaxes des coordonnées est employé pour
rendre compte des vibrations thermiques des atolmegseau. La variance de la distribution est
donnée par l'utilisateur ou calculée a partir duéte de Debye [57]. Un atome du réseau est mis en
mouvement s'il acquiert une d'énergie dépassamerige de liaisoiE,,. A la fin de la cascade les
paires de Frenkel sont identifiées [21]. Seules pesres avec des distances de séparation

supérieures au rayon de recombinaison sont coggisi@omme stables.

Le module d’analyse des résultats peut étre modi§ément pour sélectionner les résultats
voulus. Marlowe permet la détermination de plusiegrandeurs caractérisant la cascade citons a
titre d’'exemple le nombre de paires de Frenkekat Histribution en fonction de la distance de
séparation lacune-interstitiel, le nombre de sémpgemle remplacements et leur distribution en

longueur, le nombre d’atomes et déplacés et en ement en fonction du temps.

[11.3 - Description du matériau et du projectile

La description du cristal, dans Marlowe, se faidennant le type de réseau et les positions
des atomes composant la maille élémentaire. Danadales réseaux cubiques, Marlowe calcule

automatiqguement les positions des atomes a parsite a I'origine.

Lors la cascade est au stade de développemengin®mdes coordonnées est placée au site
le plus proche du projectile et le programme géne@eeliste des sites jusqu’a une distance DMAX.
La valeur de DMAX, qui est précisée dans les dosnést souvent choisie Iégérement supérieure a
la distance des deuxiemes proches voisins. Lermaréede la collision est choisi parmi les atomes
de cette liste. Le programme est aussi en mesusardder des cascades de déplacements dans des

milieux polycristaux et amorphes. Le milieu polgtaillin est simulé en effectuant une rotation
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aléatoire des axes du systeme de référau début deehaque cascade alors que pou milieu

amorphe, la rotation s’opére a la suite de chaqllision [21].

Marlowe peutsimuler des cascades de déplacements dans uneguildentientinitialement
des défauts tels que des interstitiels, des laconedes impuretés. Les positions de ces dé
doivent étre données dans le fichier d’entiL’irradiation, selon le choix, peut étre interne
externe. Pour lirradiation externe, le pictile prend une direction initiale qui est fixéer
I'utilisateur ou bien choisie, par le programmeaabirement dans un angle solide prédestPour
l'irradiation interne, la direction du primaire esiit fixée en donnant les angles polaire et atal
ou choisie isotrpiguement dans tout I'espace I'hémispherez > 0. Les cascades sont assemb
en groupes, si désiré. Dans ce cas, la premiemadasie chaque groupe est développée da
matériau sans dégats. Les cascades subséquentgeufhe ont simulées dans un milieu de

lequel les défauts sont accumulés d’une cascadateel

I11.4 -Choix de la cible

A fin de choisir un partenaire a la collision, lede prend le site du derni
atome collisionné comme origine et génere les positds atomes adjacents a une diste
DMAX. Les atomes qui sont des cibles possibles sewntx présent a I'intérieur du cylindre
rayon de section égal au paramétre d'impact maxirs,,,, et d’axe passant par le projectile

orienté suivant la direction deouvement de cel-ci (figure I11.1) [21].

Figure 1l.1. Schéma de sélection des cibles dans Marlowe.
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La procédure de recherche d'une cible pour lasioll est schématie sur la figure 1.2.

Soit ZO un vecteur unitaire qui pointe dans la direction dauvement du projectile (P) api
collision avec I'atome du sitRe. Marlowe établi la liste des sites proches voisi@R. Les quantités

suivantes sont calculées padaisiteT qui est un élément de cette liste

Y IWY: (3.1)

s? = |AR|? — &2 (3.2)

Si &> &, =0, alors le sitel' se trouve dans la bonne direction pour étre urepaite de
collision. Sis > s,,4«, alors I'atome au sitT est suffisamment loin du trajet du projectile p
perturber le mouvement de ceci. La valeur des,,,, est choisie de sorte gu’il y toujours un
nombre de cibles probables mais en méme tempsmabrame doit pas étre trgrand pour éviter

de nombreux collisions avec de tres petitssferts d'énergie [21, 33].

Figure I11.2.Schéma montrant les bases de la procédure de cheldes cible.
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La direction du projectile aprés la collision eshdée par

g . g 1 . -

A = [00591 +§ smBl] Ao — [; smBl] Ax (3.3)
Le vecteuﬁ2 donne la direction de mouvement de I'atome cible

g f . g 1 . -

Ay = [cos@z -z sm@z] Ao + [; smez] Ax (3.4)

La méthode de recherche d’'un partenaire a la mmiliginsi décrite est réitérée jusqu’a la fin de la

cascade.

Il .5-Potentiels

Le potentiel constitue un ingrédient important daas simulation des cascades de
déplacements dans les matériaux irradiés. Il ptésene description de linteraction entre les
atomes en collision. Le package de Marlowe recélefactions d’énergie potentielle. Si les
valeurs des parameétres de ces potentiels sont ®pésd utilisateur, le programme en fournit des
valeurs par défaut [21]. La structure de Marlowedrpossible la substitution de potentiel défini par

l'utilisateur a la place des potentiels prédéfthigorogramme.

[11.5.1- Potentiel de Moliére
L’'approximation de Moliere au potentiel de ThomastRi est I'une des fonctions

potentielles les plus utilisées I'étude des dommatgns les matériaux irradiés. C’est un potentiel
coulombien écranté composé de trois termes en exgieh Il est donné par I'expression suivante

[58]

2
V(r) = 2252 cem(r/am) (3.5)

Les coefficients; etd; sont donnés par; = (0.35,0.55,0.1) etd; = (0.3,1.2,6.0). Sous forme

explicite, il s’écrit

40



r

v(r) =4k [0.35 0350 4 0.55e (20 4 0.1 (¢ _M>l . (3.6)

Le paramétre d’écrantage utilisé habituellement pette fonction est celui de Firsov

0.88534 ag

_088534ap__ (3.7)
(211/2+Zz1/2)2/3

Ay =

[11.5.2- Potentiel de Ziegler-Biersack-Littmark

Ce potentiel suggéreé par Ziegler, Biersack et latkrest un potentiel moyen formulé apres
I'étude de potentiels interatomiques d’une largeng@ de paires d’atomes (522 paires d'atomes). Il
est dit potentiel universel ou potentiel ZBL. Ilteaomposé de quatre termes en exponentiel.

L’expression de ce potentiel est [42]

2
V(r) = lerze 4+ cie~(dir/azsL) (3.8)

Les valeurs des coefficients et d; sontc; = (0.028171,0.28022,0.50986,0.18175) et d; =

(0.20162,0.4029,0.94229,3.1998). Le rayon d'écrang,g,, est calculé de la relation

azm = (22) " 39
ZBL — 128 Zf'23+Zg'23 . .

[11.5.3- Potentiel moyen modifié de Lenz-Jensen

Ce potentiel est développé par Nakagawa et Yamapar des calculs similaire a ceux du
potentiel ZBL avec des corrections relativistesedt utilisé extensivement dans la simulation des
effets d’irradiation dans les matériaux au ménre tifue les potentiels de Moliere et ZBL. Il est

donné par [21, 59, 60]

r r 3/2 r 2
V(r) :%e_al(aAMu)mz(aAMu) _QS(“AMU) , (3.10)

41



ou les parametres,, a, eta; dépendent des numéros atomiques des deux atometeiction.

lls sont évalués a partir des expressions

0(1 = 1 51

| 70169 ,0.169

| = 0763 (G, ) @.11)

(0 = 0191 (et oy

Zy +z5
Le paramétre d’écran est estimé dans le progranente fdrmule
. 0.8853 ap
Aamry = (Zf'3°7+23'3°7)2/3 (31
[11.5.4 Potentiel de Born—Mayer
C’est un potentiel répulsif sous forme exponerdidlls’écrit [40]
V(T‘) == ABMe_T/aBM y :(3)

ou Ag) est un paramétre qui a la dimension d'une énesfig;,, et le parametre d’écran. Les
valeurs de ces parametres peuvent étre évaluéadiades propriétés a I'équilibre du solide. Les
valeurs les plus utilisées des parametres du peted¢ Born-Mayer sont celles établies par

Andersen et Sigmund [61]

ABM = 52 (2122)30/49V (3)1
aBM = 0219 A
[11.5.5- Potentiel de Morse
Ce potentiel proposé par Morse est constitué de fictions exponentielles [21, 62]
V() =D e—2a(r-10) _ 2 p—alr-ro) (3.15)

Le premier terme décrit un caractere réepulsif. eenxdeéme terme domine pour des distances de
séparation entre les deux atomes larges. Le pammibanesuré en eV désigne la profondeur du

puits eta contrOle sa largeur. Le potentiel prend sa vataimmale pour r =r,. Le potentiel
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devient répulsif ar =r, —In2/a. Les valeurs des parametres du potentiel de Mpmg

nombreux matériaux sont données par Girifalco gg3jarrison [64].

[11.6 - Angle de diffusion et intégrale du temps

L’'angle de diffusion dans le systéme du centre desa et I'intégrale du temps sont calculés

par des méthodes numériques. Si on effectue legelnaent de variable = R/X, alors les deux

intégrales (2.41) et (2.42) s’écrivent [21, 40]

9 =m— Zsfoljﬂ dx | (3.16)
et
[KG)-J (0]
2 _ 52— Rfo s A4X (3.17)
avec
1-Xx2
K(X) — v (3.18)
R? Er
et
Vvi—x2
JW) = — 19)
_s2x2
2

R

Les intégrales dans (3.16) et (3.17) sont apprachéela quadrature de Gauss-Mehler suivante

fjn/%dx = i1 bi f (@), (3.20)

ou les poidsw; et les abscisses sont donnés par les relations

(3.21)

Le nombre de points de la quadrature qui est piutiélans Marlower = 4 peut étre augmenté

pour avoir plus de précision dans le calcul deuladyature.
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[11.7 -Energie inélastigue perdue

La perte d’énergie inélastique d’'un projectile ssindée en deux parties locale et non-
locale. Dans la partie non-local, la perte d’éremggt fonction de I'énergie cinétique du projectile
E, et indépendante du parametre d'impact. Cettaepast évaluée, dans Marlowe, a partir de la

théorie LSS [65, 66]. Son expression est donnég2dqr

- =k/E, (3.22)
avec
_ z!/%z, 1
k= 877:\/2th (Zf/3+222/3)3/2 N . (323)

Dans la partie locale, la perte d’énergie inélastigst caractérisée par sa dépendance de
I'énergie du projectile et de la distance de sémaraentre le projectile et I'atome cible. Marlowe
propose deux modeéles pour évaluer cette partiemddéle de Firsov amélioré par Robinson-
Torrens [33] et le modéle de Oen-Robinson [67].rRPapremiere approche, la perte d’énergie dans

une seule collision se calcule de I'expression {21,

aVE

Qr(s,B) = o2 —feV] (3.24)
avec
@, =061 () (mil)l/2 (%)1/3 (2, + Z,)V3[eV1/?], (3.25)
et
Brz = () (%)1/3 (2, + Z)V3[A], (3.26)

La validité de la relation (3.24) est contrdlée gar condition E<(e4/2f12)m12f/3 =

2497 m, 213 [keV).
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Pour la deuxieme approche, la dépendamRest en exponentielle [40]

_YR(s,E)

)e am (3.27)

Qor(s, E) = kvE (

y2
2
2may

ay, €tant le rayon d’écran du potentiel utilisé gbdeametrey est égal a 0.3.

[11.8 -Vibrations thermigues

Marlowe peut tenir compte des effets de la tempégasur le réseau en permettant le
déplacement des atomes autour de leurs positiéuuitibres. Les déplacements sont s’effectuent
le long des trois axes du systéme de coordonnisesomt non corrélés et choisis aléatoirement
suivant une distribution gaussienne [21]. Selomecdistribution, la probabilité pour qu’'un atome

soit a une distance dans un intervalldu de sa position d’équilibre se calcule de [40]

1
P(u) = v%e‘?‘z. (3.28)

La largeur de la distribution peut étre donnée lpaitisateur ou laisser Marlowe I'évaluer en se
basant sur le modeéle de Debye [89]. Dans ce moldéhoyenne des carrés des déplacements dans

la directioni se calcule de la relation [57]

(u2> _ 3 K2 T2 fTD/T xdx n l] ’ (329)

LT myKkpTp [T /0 eX—1 ' 4

Ky étant la constante de Boltzmannhet h/2m avech la constante de Planck. L'intégrale dans

(3.29) est estimée, dans Marlowe, numériquementiksant des formes en séries [68].

Il .9-Dynamique de la collision binaire

Un projectile d’énergie cinétique initial&, qui transfert une énergi@ a I'atome cible il

sort de la collision avec une énergieégale a

Ey =E-T-Q, -30)
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Q étant I'énergie inélastique perdue. Le potentdratomique étant choisi, 'angle de diffusion
dans le systeme de centre de masse (2.41) ekgfade du temps (2.42) sont calculés par la
guadrature de Gauss-Mehler présentée précédemiesnangles de diffusion des deux atomes en
collision dans le systeme (L) ainsi que les abssiste collisiony; et x, sont ensuite évaluer a
partir des relations (2.25), (2.26), (2.43) et 42.4’énergie cinétique de I'atome cible &t=T —

E, OUE, est I'énergie de liaison. Dans le cas du déplaoéxiian atome de réseau, la valeurkje
dans les simulations par Marlowe, est généralemese €gale a I'énergie de cohésion du matériau.
Dans le cas d’'un remplacement, la valeuEglest de quelques dixiemes d’électron-volt. L'énergi

de coupureE,, est prise égale a I'énergie de cohésion [21,89-7

[11.10 - Les défauts produits

A la fin d'une cascade de déplacemeatidwe regroupe les interstitiels et les lacunes en
paires. Pour se faire, il cherche la plus courttadice de séparation interstitiel-lacune dans la
cascade, puis la distance suivante et ainsi de gistiu’a ce que tous les interstitiels et lesiasu
soient appariés. Seules les paires dont la distaleceséparation est supérieure au rayon de
recombinaison sont considérées comme étant stdlesque l'interstitiel est éjecté du site avec

lequel est apparié, la paire est dite corréléegment, elle est dite non-corrélée [21, 56].
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Chapire [V
Resultats et Discussions



Nous présentons dans ce chapitre les résultatsrigations de l'irradiation du pentoxyde

IV.1-Introduction

de tantale. Nous avons examiné I'évolution temfmds la cascade de déplacements en étudiant la
variation du nombre d’atomes en mouvement et dubmend’atomes déplacés en fonction du
temps. Les résultats de I'étude de la fonction dé&idution du nombre de paires de Frenkel en

fonction de la distance de séparation lacune-ititiei®et du volume de la cascade sont donnés.

IV.2-Parameétres de simulation

Dans nos simulations, des échantillonsl@80 cascades ont été générés. Le matériau qui le
pentoxyde du tantale est considéré de dimensidimseis et I'irradiation est interne. Les primaires
qui sont choisis d’étre des atomes de tantale laoggs avec une énergie cinétique de 20 keV. La

direction des primaires est distribuée isotropigeengans tout I'espace.

Pour les énergies de liaison, lorsqu’il s’agit d@pldcement d’'un atome de son site, I'énergie
gue doit surmonter 'atome est égale a I'énergiealeesion du matériakl, = 7.41 eV [73]. Dans
un événement de remplacement, I'énergie de liad®r'atome heurté est prise égaleE’y =
0.2 eV comme c'est le cas dans les simulations d’irramhapar Marlowe [21, 69-71, 74-78].
Lorsque l'atome cible est un atome qui était dégcté et se trouve arrété au moment de la
collision, alors I'énergie de liaison associée & @enement de redéplacement est nfllg =

0.0 eVV. L’énergie de coupure au dessous de laquelle omeatest considéré comme arrété est

Le pentoxyde de tantale est un compas# th structure cristalline était sujet de débat
pendant plusieurs années [15-17, 79, 80]. Il e=t Btabli expérimentalement qu’il cristallise dans
différentes structure dépendamment des conditieliées a la pression et la température. A la

température ambiante, la structure du pentoxydarttale est orthorhombique avec des parametres
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de maillea=6.425 A, b=3.769 A andc=7.706 A [15]. Les positions des atomes du tantlele

I'oxygene sont données par Hollerweger et al [{B]r(tableau IV.1).

Tableau IV.1. Positions des atomes du pentoxydarttale Réf [15].

lon X \% Z

Ta 0.0C 0.0C 0.0C
Ta 0.4t 0.41 0.0C
Ta 0.0C 0.91 0.5C
Ta 0.4t 0.5C 0.5C
@) 0.9¢ 0.9t 0.2t
@) 0.4¢ 0.4= 0.2t
@) 0.11 0.4 0.0C
@) 0.3 0.94 0.0C
O 0.7z 0.2C 0.0C
O 0.9¢ 0.9t 0.7t
@) 0.4 0.4t 0.7t
@) 0.11 0.44 0.5C
@) 0.34 0.97 0.5C
O 0.7z 0.7C 0.5C

Les calculs sont faits pour une température duatrige 300 K. Les vibrations thermiques des

atomes du réseau sont décrites par le modele dge)8B] avec des températures de Debye 225 K

et 500 K pour le tantale et I'oxygene respectivem@i]. Les collisions avec un parametre

d’'impact maximal dé.45 a sont évaluées.

Les potentiels interatomiques utilisés pour moeélies interactions entre les atomes en

collision sont I'approximation de Moliere au potehtde Thomas-Fermi et le potentiel de Coulomb

ecranté dit potentiel universel ZBL. L'expressian mbtentiel de Moliere est donnée par (3.6) avec

un parametre d’écran estimeé de la relation de ¥idemnée par (3.7). Les valeurs de ce parametre

pour les différentes interactions possibles damsd&riau étudié sont rapportées au tableau 1V.2.

Tableau 1V.2. Le paramétre d’écran du potentieMadiere pour les différentes
interactions entre les atomes deQa

Interaction

Ta-Ta

Ta-O

0-0

an(R)

0.706170E-01

0.926406E-(

10.147566
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L’expression du potentiel ZBL est donnée par (&8fkon parametre d'écraryg; par (3.9). Le

tableau 1V.3 résume les valeurs trouvées pourifé&rehtes interactions dans .

Tableau IV.3. Le parametre d’écran du potentiel #Blur les différentes

interactions entre les atomes deJa
Interaction Ta-Ta Ta-O 0-0

azp(R) 0.873191E-01 0.109055 0.145149

Pour la perte d’énergie due a I'excitation éledtjam, la partie locale basée sur la théorie
LSS est évaluée. Puisque le matériau est diatomigoes avons imposé dans le processus
d'appariement que linterstitiel et le site vacaoient de type approprié. Toutes les paires de
Frenkel dont la distance de séparation intersfdieline est inférieure ou égale a la distance des
deuxiemes proches voisins sont considérées comshablas et ne sont pas comptées parmi les

défauts permanents.

IV.3-Atomes en mouvement

La figure IV.1 illustre la variation du nombre mayd’atomes en mouvement de tantale et
d'oxygene en fonction du temps pour I'énergie dmgire de 20 keV, pour les potentiels de Moliére
et ZBL. Les résultats des simulations sont doniaés ¢k tableau 1V.4.

Dans Marlowe, les trajectoires des atomes en moemeiont suivis jusqu’'a ce que leur
énergie cinétique devient inférieure a I'énergie abeipureE.. Par la suite ils sont considérés
comme arrétés. Au début du développement de ladastes atomes de reculs sont énergétiques et
mettent en mouvement d’autres atomes du réseag®atdmes de cascade arrétés. Ceci entraine
une augmentation du nombre d’atomes en mouvementddax types d’atomes le tantale et

I'oxygéne. Ce nombre atteint son maximum a envird@ fs et 140 fs pour les atomes d'oxygene et
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de tantale respectivement. L'augmentation rapidenadimbre d'atomes d'oxygéne mobiles par
rapport a celui du tantale peut étre attribuéadhdance des atomes d'oxygéne dans le matériau et
a la facilité de déplacer les atomes d'oxygénesqgnt légers par rapport & ceux du tantale. A long
terme, I'énergie cinétigue des atomes mobiles alalif étant dissipée dans des collisions générant
de nouveaux atomes de reculs et dans I'excitatiorsy$teme électronique. Par conséquent, le
nombre d'atomes en mouvement diminue rapidemeabohtdance et la mobilité des atomes
d'oxygene leur permettent de subir un plus gramdlme de collisions et de perdre beaucoup plus
d'énergie inélastique que ceux du tantale. Noslalinns montrent que pour les deux modéles de
potentiels considérés, les atomes d'oxygene saultgonés dans environ 79% du nombre total de
collisions dans la cascade et la perte d'énergiastique pour ce type d'atomes est plus grande que
celle du tantale. En conséquence, le nombre d'atatfexygene en mouvement diminue plus
rapidement que celui des atomes de tantale. 8 aster que le temps d’expansion de la cascade est

de I'ordre de quelques dixiémes de picoseconde [21]
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Tableau 1V.4. Nombre d'atomes en mouvement enifamdu temps dans
le pentoxyde de tantale p&ndrgie du primaire de 20 keV.

t (fs) Ta(Moliere)| O(Moliere)| Ta(ZBL) O(ZBL)

0 0 0 0 0

20 4.68 11.124 4.417 9.143
40 12.319 35.517 11.522 28.61]

60 22.575 67.104 21.442 55.78¢

80 33.098 92.854 32.233 83.14]
100 41.569 102.751 41.47 102.441
120 46.507 95.273 47.283 108.613
140 47.817 75.593 48.741 100.099
160 46.066 53.199 46.292 82.214
180 42.028 33.748 41.096 60.486
200 36.933 19.904 34.423 41.052
220 31.055 11.073 26.955 25.331
240 25.064 6.155 19.982 14.76]
260 19.592 3.423 13.974 8.186
280 14.624 2.007 9.182 4.546
300 10.466 1.156 5.778 2.508
320 7.304 0.745 3.584 1.441
340 4.965 0.498 2.156 0.927
360 3.232 0.309 1.28 0.574
380 2.08 0.215 0.769 0.362
400 1.351 0.154 0.467 0.232
420 0.857 0.115 0.296 0.169
440 0.551 0.096 0.189 0.137
460 0.365 0.07 0.13 0.122
480 0.252 0.059 0.084 0.095
500 0.182 0.052 0.051 0.089
520 0.124 0.045 0.039 0.085
540 0.095 0.037 0.034 0.08
560 0.069 0.035 0.023 0.074
580 0.056 0.035 0.015 0.075
600 0.042 0.029 0.013 0.074
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Figure IV.1.Nombre moyen d'atomes en mouvement en fonctioemps dans le pentoxyde de tantale dans
cascade de 20 keV.
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IV.4-Nombre de déplacements

L’estimation du nombre d’atomes déplacés est unketancontournable dans I'étude des
dégats occasionnés par l'irradiation des matériauxju’'une fraction de ces atomes formera des
défauts permanents. La figure IV.2 représente lmbrte moyen d'atomes de tantale et d'oxygene
déplacés{N,), en fonction du temps pour une énergie du primdar€0 keV pour les potentiels de
Moliére et ZBL. Les premiers instants de la cascddedéplacements sont caractérisés par le
nombre tres faible des atomes arrétés de la casCaete pour cette raison que les collisions avec
les atomes du réseau constituent les événementsausi et provoquent 'augmentation (€;)
avec le temps. Cette tendance se maintiendra tamtles atomes de recul ont suffisamment
d'énergie pour déloger d'autres atomes du résedaude sites. Lorsque les atomes mobiles ne
seront plus en mesure de transmettre aux atomedsédau une énergie supérieure a I'énergie de
liaisonE,, aucun nouveau déplacement ne sera prod(i gtrestera constant (voir figure IV.3). A
la fin de la cascade, nous remarquons un défgitifsgatif des atomes de tantale déplacés parmi le
nombre total de déplacements. Le nhombre moyennikstal'oxygéne déplacés est environ 2.5 fois
plus élevé que celui du tantale pour le potentil Alors qu'il est d’environ 3 fois plus élevé pour

un modéle avec le potentiel de Moliére [21].
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Tableau IV.5. Nombre total d'atomes déplacés dal@et d'oxygeéne en fonction

du temps pour une énergie du primaire de 20 keV.

t(fs) Ta(Moliere) O (Moliere) Ta(ZBL) O(ZBL)

0 0 0 0 0

20 5.072 11.463 4.777 9.352
40 13.891 39.277 13.059 30.491
60 26.217 82.762 25.015 63.36(
80 39.61 134.385 39.286 103.88p
100 52.063 184.499 53.982 146.047
120 62.472 225.967 67.149 184.244
140 70.509 256.02 77.9 214.258
160 76.398 275.666 86.038 235.603
180 80.517 287.603 91.956 249.406
200 83.54 294.565 95.871 257.839
220 85.526 298.516 98.401 262.652
240 86.748 300.811 99.876 265.242
260 87.485 302.115 100.745 266.644
280 87.917 302.873 101.202 267.395
300 88.151 303.294 101.428 267.832
320 88.293 303.58 101.556 268.097
340 88.364 303.769 101.63 268.234
360 88.399 303.868 101.678 268.336
380 88.419 303.962 101.701 268.344
400 88.431 304.012 101.715 268.418
420 88.438 304.045 101.723 268.445
440 88.448 304.071 101.731 268.448
460 88.45 304.094 101.735 268.478
480 88.454 304.108 101.736 268.448
500 88.457 304.121 101.736 268.494
520 88.458 304.13 101.737 268.501
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Figure 1V.2. Nombre d'atomes déplacés en fonctiotechps dans une cascade de déplacements,@e da20 keV.

IV.5-Défauts de Frenkel

Il est important dans |'étude des domesagduits par lirradiation de connaitre non

seulement le nombre total de défauts ponctuelsscnédis aussi leur distribution spatiale. Le

nombre de paires de Frenkel permanentes dépendhaeons relatives des lacunes et des

Y

interstitiels. Les atomes déplacés qui viennenmmsobiliser a proximité des lacunes se

recombinent avec celles-ci spontanément. Le prases®e recombinaison qui suit la phase

balistique a pour conséquence que le nombre detddfaal est beaucoup plus petit que le nombre
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de déplacements. Puisque Marlowe n’inclus aucunenbinaison activée thermiquement entre
lacunes et interstitiels, nous utilisons la noté@volume de recombinaison. Dans cette méthode,
largement appliquée a I'étude des dommages indaitsrradiation dans de nombreux matériaux
[13, 21, 39], on suppose qu'une paire de Frenlstd rgtable si la distance de séparation intetstitie

lacune est plus grande qu’un rayon de recombinaison

Une étude pertinente des positiondivelsa des défauts ponctuels est faite en construiaa
fonction de distribution des paires de Frenkel @ncfion de la distance de séparation interstitiel-
lacune, v;. Elle donne le nombre moyen de paires de Frernkelégaration dépassant iLorsque
dans une paire I'atome interstitiel vient du site@lequel est parié, la paire est dite corrélée,
autrement elle dite non-corrélée. La figure IV.3hde la distribution de telles paires dansUsa

irradié avec un primaire de 20 keV.

E,=20 keV, T=300 K
—a&— Ta(cor) Moliére
—/— Ta(non-cor) Moliére
—@— O(cor) Moliére

80 —O— O(non-cor) Moliere
—A— Ta(cor) ZBL
E —/— Ta(non-cor) ZBL
—@— O(cor) ZBL
60 —O— O(non-cor) ZBL

Nombre moyen de paires de Frenkel

Figure 1V.3. Distribution de paires de Frenkel éées et non-corrélées.
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Il est clair des simulations que lesgmde Frenkel non-corrélées constituent la ma&jaes
défauts produits. Ceci signifie que les atomesat®d du tantale et d’oxygéne ne s'immobilisent
pas au voisinage de leur site de départ. La fondadi® distribution du nombre total de paires de

Frenkel (corrélées et non-corrélées) est monttadigure 1V.4 (voir aussi le tableau 1V.6).

Tableau IV.6. Nombre total de PF en fonction ddisdance de séparation interstitiel-lacune
pour une cascade de 20 keV dangOEa

r/a_| Ta(Moliere)] O (Moliere) Ta (ZBL) O (ZBL)
0.50 35.426 109.119 34574  117.1§2
0.75 35.333 107.931 34.476 116.471
1.00 34.249 95.262 33.175 101759
1.25 26.256 72.163 24.504 78.06%

1.50 20.446 56.679 18.666 61.49%

1.75 16.906 44.016 15.068 49.38
2.00 13.789 35.918 12.261 40.89%
2.25 11.587 29.674 10.183 34.124
2.50 9.971 24.986 8.732 29.254
2.75 8.607 21.277 7.532 25.10¢
3.00 7.666 18.441 6.707 22.00¢
3.25 6.779 16.033 5.925 19.35]
3.50 6.059 14.149 5.317 17.20]
3.75 5.492 12.544 4.825 15.29]
4.00 5.005 11.273 4.348 13.87:
4.25 4.579 10.215 3.988 12.584
4.50 4.162 9.278 3.635 11.465
4.75 3.858 8.434 3.348 10.48¢
5.00 3.584 7.739 3.096 9.665
5.25 3.328 7.13 2.886 8.896
5.50 3.101 6.593 2.711 8.231
5.75 2.914 6.06 2.522 7.637
6.00 2.735 5.617 2.366 7.073

La premiere chose a noter est que n@rae de faibles valeurs de la distance de séparatio
interstitiel-lacune, un grand nombre de défautst ghiminés. Ceci indique que la plupart des
atomes déplacés s'immobilisent non loin des sisants. Le rapport du nombre de paires de

Frenkel stables au nombre total d'atomes déplaseseattement difféerent pour les deux types
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d'atomes. Pour une distance de séparation quelepiiqu a toujours plus de paires de Frenkel
d'oxygene que du tantale. Avecégal a la distance des seconds proches voisifs,dgs atomes
déplacés de tantale constituent des paires de éirpakmanentes alors que ce rapport est d'environ
45% pour les atomes d'oxygene avec le potentiel.ZBans un modéle avec le potentiel de
Moliere, les rapports sont respectivement 46% &b 3ur les atomes Ta et O. Pour tous les
potentiels utilisés, le nombre moyen de paires @kel d'oxygene est approximativement 3 fois

plus grand que celui du tantale qui est d'envif@f2i].

E,=20 keV, T=300 K
—A— Ta(Moliére)
—o— O(Moliere)

100 —/~—Ta(ZBL)

—O— O(ZBL)

Nombre moyen de paires de Frenkel

Figure 1V.4. Nombre total de paires de Frenkelarction de la distance de séparation interstidielhe.

Il est connu que les séquences de mrilide remplacement (RCS) peuvent contribuer de
facon significative a la production de dommagesransportant des atomes a de grandes distances

des sites dont ils sont issus. Les RCS sont fa@®m@asbasse énergie dans des matériaux a structure
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cristalline ordonnée et ont tendance a se dévetogpyigant des directions cristallographiques a
faible indice. Leur nombre moyen et leurs longueaanst déterminants dans cette contribution. Nos
calculs montrent que les longueurs des RCS dgmenimxyde de tantale sont extrémement courtes.
En effet, les séquences de remplacement de longuoésirconstituent seulement 1.4% et 1.5% du
nombre total de RCS générés pour les potentiels @Bloliere respectivement. Il ressort de ces
résultats que les RCS sont tres vite coupées demsdscades de déplacements pour qu’elles

puissent influencer la création de défauts dafisd®s [21].

IV.6-Distributions de Volumes

Pour estimer I'étendu des dégats induits par ateai de TaOs, nous considérons que les
défauts ponctuels générés forment un nuage despaamis I'espace tridimensionnel. Nous utilisons
la méthode statistique d'analyse en composantesipaies [40, 82] pour estimer les dimensions et
le volume de la cascade. Cette méthode permetodiassx chaque cascade de déplacements un
ellipsoide dont les directions des axes principsaxt données par les vecteurs proprgsl, et us
d’'une matrice,M, proportionnelle a la matrice des covariancesréentonstruite a partir des
positions des défauts ponctuels dans l'espace.eceewr propreu; est associé a la plus grande
valeur propre deM et uz a la plus petite. Les valeurs propres Mesont les variances de la
distribution des points le long des axes principaixleurs racines carrées, représentent les
longueurs des demi-axes. Le volume de l'ellipsgideeprésente le volume de la cascade peut étre,
facilement, calculé a partir des valeurs proprédilisation de cette procédure pour chaque cascade

permet de construire une distribution des volur2és. |

La figure IV.5 illustre les distributions de volumées cascades de déplacements obtenues
avec des primaires d’énergie de 20 keV. Pour exanténforme des distributions de volumes, nous
avons calculé I'asymétrie, s, et le coefficientpthissement, k [83]. Pour le potentiel ZBL, nous
avons trouve s = 2.9 et k =19.08, alors qu'avegoentiel de Moliere nous avons trouvé s =4.19

et k =39.1. Le coefficient de variation qui dédatdispersion a pour valeurs 49,11 % et 48.18 %

60



pour les potentiels ZBL et Moliére respectivemetit]| Ces valeurs montrent que les distributions
de volumes s'écartent nettement d'une distribigarssienne montrant un degré de variabilité éleve
entre les cascades individuelles. Les distributenrg asymétriques avec des queues étirées vers les
volumes les plus élevés. Nos résultats montrenieégmgat que I'étendue spatiale des dégats est
faiblement influencée par le modéle du potentiel.vblume moyen et le volume le plus probable
ont des valeurs proches pour les deux potentieds. ¢ascades de déplacements dan®sla
semblent avoir des caractéristiques différentesalies produites dans les métaux [21, 77, 84].
Dans ces derniers cas, il existe une forte dépeedadn volume de la cascade au potentiel

interatomique utilisé.

Energie du primaire : 20 keV
037 Moliére
—Z7BL
)
3)
S 024
=)
o
2 ]
~
0.1+
i
0.0 4——=1 : : : — —

| | I |
300 400 500 600 700

Volume (a°)

|
0 100 200

Figure 1V.5. Distributions des volumes dans@zairradié. Les primaires ont une énergie de 20 keV.
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Dans cette étude, nous avons simulé des cascadié&ptizements dans le pentoxyde de

tantale qui est un matériau doté d’intéressantegrigtés physiques et chimiques qui font de lui un
matériau de choix pour des applications variéesnenstrie et en technologie de pointe. La
simulation a été faite en utilisant le code Marldveesé sur I'approximation des collisions binaires.
Les interactions entre les atomes de la cascadét@mhodélisées par les potentiels de Moliére et le
potentiel universel de Ziegler-Biersack-Littmark.ouf d’abord, nous avons examiné le
développement temporel des cascades en étudiaoimbére d’atomes en mouvement en fonction
du temps. Puis dans le but d’estimer le nombreaitep de Frenkel produits, nous avons calculé le
nombre d’'atomes déplacés dans les cascades ingaean primaire de 20 keV. Ensuite, nous
avons étudié la distribution spatiale des pairesmmkel en fonction de la distance de séparation
interstitiel-lacune. Enfin, nous avons essayé diérale volume de la zone endommagée dans le

matériau irradié.

Nos résultats montrent clairement que le nombre aleep de Frenkel de I'oxygéne est

approximativement 3 fois plus grand que celui dutaie. La configuration spatiale des défauts
indique que la plupart des atomes déplacés s’imimebt au voisinage des sites vacants du méme
type. Les distributions des volumes, pour les deobentiels, sont asymétriques et ont tendances a
s’étaler vers les valeurs élevées des volumesdistsbutions montrent une haute variabilité. La
structure cristalline a basse symétrie du maténauavorise pas le développement des séquences
de remplacement et le développement des cascatlesineuses. Les potentiels interatomiques

influencent peu les différentes caractéristiquadiées des cascades.

Nous espérons que cette étude a contribué a la ébemmsion de la formation des

dommages induits par irradiation du pentoxyde. Rmogresser d’avantage dans ce champ de
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travail, il serait intéressent d’étudier I'évolutides défauts genérés en des cavités et dislosation

voir leur effets sur le matériau.
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Simulation des cascades de déplacements dans letpgpde de tantale.

Résumeé

Nous avons utilisé le code Marlowe basé sur le meode I'approximation des collisions
binaires afin de simuler des cascades de dépladerdans le pentoxyde de tantale. Nous avons
examiné la production des défauts, leur distribupatiale et le volume de la zone endommageée.
Nous avons accumulé des statistiques de 1000 assodtiées par des primaires avec des énergies
de 20 keV. Les collisions élastiques entre les amaont gouvernées par les potentiels de Moliére
et le potentiel universel de Ziegler-Biersack-Liirk Le modéle déindhard—Scharff—Schiotst
utilisé pour tenir compte de la perte d’énergidastque. Le volume de la région endommagée est
estimé par la méthode statistique de I'analysecgnposantes principales. Nos résultats montrent
gu’il y a un déficit dans le nombre de paires denkel du tantale. Il est 3 fois plus petit que celu
de I'oxygene. La majorité des atomes déplacés temileurs trajectoires dans le voisinage d’un
site vacant approprié. Les distributions des volirsent asymeétriques et montrent une haute
dispersion.Le potentiel interatomique influe faiblement ses Icaractéristiques étudiées de la

cascade.

Mots clés: Approximation des collisions binaires, simulatipajre de Frenkel, potentiel, cascade
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Simulation of displacement cascades in tantalum péoxide

Abstract

We used the binary collision approximation code Iblae to simulate displacement
cascades in tantalum pentoxide. We investigatedléneage production, the spatial configurations
of the resulting defects, and the volume of the alged zone. Statistics over 1000 cascades were
accumulated, and primaries with kinetic of 20 ke\érav launched from lattice sites. Elastic
collisions between atoms were modelled by the usaleZiegler—Biersack—Littmark potential and
the Moliére approximation to the Thomas-Fermi pognThe Lindhard—Scharff—Schiott theory
was used to account for the inelastic energy lo$3escipal components analysis was utilized to
evaluate the volume of the damaged zone. Analydiseosimulation results showtisat the number
of oxygen Frenkel pairs is nearly 3 times highantkhe tantalum oné/ost of the displaced lattice
atoms terminate their trajectories in vicinity afcancies of the proper type. The cascade volume
distributions deviate from a Gaussian distributishowing high degree of dispersioithe

interatomic potential influences weakly the studiadcade features.

Keywords: Binary collision approximation, simulation, Frehkir, potential, cascade
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