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Introduction générale

L’étude des dégats causés par irradiation danmé&ériaux est devenue un sujet de
recherche d’'une importance considérable car cesn@m®s nuisent grandement au bon
fonctionnement des composants électroniques emémrdans les engins spatiaux qui sont
exXposeés aux rayonnements omniprésents dans lI'espace

Dans le domaine spatial, I'importance des dispssifilectroniques destinés aux
applications dans les domaines des télécommunicatide |'observation de la terre et de
I'exploration de l'espace ne cesse d’augmenter. €@esposants sont exposés de fagon
permanente aux rayonnements (particules chargéagons et rayonnements gamma), dont
les principales sources sont le vent solaire eayfennement cosmique. Lorsqu’une particule
chargée énergétique pénetre dans un matériau semhircteur, elle peut générer des
électrons dans la bande de conduction, augmenitaiti@ bruit électronique ou menant a des
calculs erronés dans un circuit numérique [1-5].

Dans une centrale électronucléaire, les neutrooduis par les réactions nucléaires
qui ont lieu au coeur du réacteur, provoquent, demsnatériaux a proximité, des processus
complexes parmi lesquels les réactions de transimnitat les déplacements atomiques. Ces
derniers créent un désordre structural en produidas défauts ponctuels notamment des
lacunes et des interstitiels. Ces défauts peuvégremet s’agglomérer pour former des amas
qui évoluent en des dislocations et des cavités €mngements, a I'échelle atomique,
affectent fortement, a long terme, les propriétégsro-chimiques et mécaniques du matériau
telles les conductivités électrique et thermigaerdsistance a la corrosion, la fragilisation et
le gonflement. Ces dégradations menacent la séale# centrales nucléaires [6-11].

La compréhension des mécanismes de vieillissenesntnatériaux irradiés, de facon a
pouvoir prédire le nombre de défauts produits, léuolution et le volume de la zone
endommagée est d'un grand intérét technologiqéeatomique puisqu’il permet d’estimer

la durée de vie des composants électroniques destn I'utilisation spatiale et a la
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technologie nucléaire et d’améliorer leur perforoe@nUne motivation supplémentaire pour
'étude des dégats produits par irradiation estodfp par des domaines tels que
limplantation ionique dans les semi-conducteutsndgerie médicale et les traitements
médicaux.

Notre intérét pour le tungsténe (W) vient des exjmchnologiques et économiques
trés importants liés a ses propriétés physiguesnighes et mécaniques particulierement
attrayantes. Le tungsténe (sous sa forme pure usifeame de composé) est utilisé dans des
applications dans des secteurs variés notamméadtfénique et le nucléaire.

Le tungstene est un métal de transition tres diouett de numéro atomique 74 et de
masse atomique 183.84 uma [12]. Il est cassaniffigild a travailler lorsqu'il est impur. Il a
le plus haut point de fusion de tous les métauinfpate fusion a 3422 °C) ce qui en fait un
métal trés réfractaire [13-15]. Il a 'une des phaites densités (19.3 gfmll a, également,
la plus grande résistance a la traction de tousmnésux a une température supérieure a
1 650 °C et la plus faible pression de vapeuréSetance a la corrosion est excellente et il ne
peut étre que légérement attaqué par les acideéramixi grace a la formation d'un film
protecteur [16-20].

Ces propriétés trouvent des applications dans demites trés variés. En électricité,
il est présent dans les filaments des ampouledriélees, les tubes cathodiques et les
électrodes. Son point de fusion tres élevé faiuden élément de choix dans un contexte de
tres hautes températures, comme la rentrée atnppdéd'un véhicule spatial ou
I'écorceur du réacteur thermonucléaire. La duret@ elensité de ce métal le rendent idéal
pour faire des alliages, notamment d'aciers, @slidans I'armement et dans les pieces d'usure
dans les outils a haute vitesse [16-20].

Les travaux antérieurs sur les défauts dans lestang irradié ont débuté par le calcul

du coefficient d’efficacité du déplacement et lentwe de paires de Frenkel produites pour
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différentes énergies d'irradiation [21]. Pour pamvea leurs fins, Caturla etl. ont utilisé la
dynamique moléculaire et le modéle NRT. lls onglégent, examiné I'évolution des défauts
en des amas. Broeders et Konobeyev ont analysci@rs efficace de déplacement pour le
tungsténe irradié avec des protons a des énergiaprises entre plusieurs keV et 1 GeV
[22]. Fikar et Schaublin ont utilisé la dynamiquenlétulaire pour calculer I'énergie de
formation des défauts et leur migration dans Igs$téne irradié [23].

La modélisation des interactions entre des padscé@nergétiques et la matiére peut
étre réalisée par deux méthodes : I'approximaties cbllisions binaires (BCA pour Binary
Collision Approximation) et la dynamique molécuéa{iMD pour Molecular Dynamics).

Notre choix pour la méthode d’étude des dommageasésapar irradiation dans le
tungsténe s’est porté sur la BCA car elle est maaptée a notre étude. Elle permet, en un
temps relativement court, 'accumulation d’'une ditdnimportante de statistiques nécessaires
a une étude adéquate des caractéristiques de dadeasjui présentent un haut degré de
variabilité. La BCA est fréquemment utilisée daamsriodélisation de divers phénomenes liés
a l'irradiation des matériaux tels que la pulvéima I'implantation ionique, la canalisation,
la rétrodiffusion et la production de dégats [24-31

L’objectif du présent travail est d'étudier, panslation basée sur la BCA, certaines
caractéristiques des cascades de déplacementsedamgsténe irradié. Nous examinons de
prés la production de défauts, leur configuratipatigle, la contribution des séquences de
remplacements a la création des dégats et le voldenda zone endommagée. Nous
utiliserons, pour parvenir a cette fin, le code Idae.

Ce manuscrit est réparti en quatre chapitres. apgemier chapitre, nous présentons
des rappels concernant les défauts cristallins défauts ponctuels, linéaires, surfaciques et
volumiques qui peuvent apparaitre et perturber pidement régulier d'un cristal. Le

deuxiéme chapitre est consacré au modele utilisg pionuler lirradiation du tungstene.
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Nous exposons la méthode de I'approximation ddsiools binaires et les phénoménes qui
peuvent se produire lors du développement d’'uneackesde déplacements. Dans le troisieme
chapitre, nous présentons le programme Marloweétdans la simulation des cascades de
déplacements dans le tungsténe. Dans le quatribapitiee, nous rapportons les résultats que
nous avons obtenus par simulation. Les résultd&ifseau développement temporel des
cascades, le nombre de paires de Frenkel prodiatésction de distribution des ces paires
en fonction de la distance de séparation lacureestitiel et la distribution des volumes des
cascades. Enfin, notre cléturons notre mémoire ymar conclusion générale retracant les
principaux résultats obtenus et nous donneronpdespectives envisagées pour la poursuite

de ce travalil.
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Chapitre 1: Défauts cristallins

1.1. Introduction

Les cristaux parfaits formés par arrangement régdt périodique des atomes, des
ions ou des molécules dans les trois dimensionkedpace sont des cristaux idéaux. Les
matériaux cristallins les plus répandus, tels @senhétaux et les alliages métalliques ont des
structures qui s'écartent de cet assemblage p4tiediet comportent différents types
d’'imperfections. Ces défauts provoquent des distnss locales et affectent certaines
propriétés des matériaux telles que les proprigpéigues, électriques et mécaniques [32, 33].
Les défauts peuvent étre sans dimension (ponctuelsne dimension (linéaires), a deux

dimensions (plans) ou a trois dimensions (volurmsjue

Figure 1.1. Représentation schématique d’un cnistaloatomique.

1.2. Défauts ponctuels

Les défauts ponctuels sont des imperfections ptésem des points isolés du cristal et
entrainent des distorsions locales du réseau ltristls sont de plusieurs types : lacunes,

auto-interstitiels et extrinséques en insertiorenwsubstitution [34].
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1.2.1. Lacune
Elle est duea lI'absence d'un atome ou d’'un ion dans un sitesieau qui devrait €

principe en contenir un (figure 1.

Figure 1.2. Schéma d’'une lacune.

Les lacunes sontoujours présens dans les cristaux réel&lles augmentent |
résistivité du cristal et diminuent sa densLeur concentration atomigqun/N a I'équilibre

dépend de la température, T, du matériau suivaelation :

, (1.1)

ou n est le nombre de lacunes se trouvant dans un etseambtenaniN atomes,E, est
I'énergie de formation d’une lacune, de I'ordrel eV dans les métaux, ks est la constante
de Boltzmann. La concentration des lacunes esbddré de 1™° & la température de 'C
[35].

La présence des lacunes dans les solides faditdiffusion des atomes. Ce

migration s’effectue vers des régions ou leurs concenns sont faible: La diffusion se



——

produit grace aux sauts successifs des atomesittua un site libre voisin a travers le cri

comme ilest montré sur la figure 1.3 [-37].

!"'b
O

Figure 1.3 Diffusion d’'une lacune dans un cristal.

1.2.2. Auto-interstitiel

C’est un atome en surnombre de méme nature chinggades atomes du cristal
qui est positionné en un emplacement normalemedd Woir figure 1.4). L'énergie ¢
formation d’un interstitiel est plus élevée queleale la formation d’'une lacunDans les
métaux.elle est de I'ordre de eV [35]. La concentration des interstitiels dans le cristalt
avec la température. Elle oba une loi similaire a celle des lacunésdle est de 'ordre d
1073% & la température 20 [35].

La présence d'un intetitiel dans un cristal produit une forwistorsion locale €

provoqud’'écartement des atomes voisins de leurs posit

Figure 1.4. Schéma d’'un auto-interstitiel.
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1.2.3. Défauts de Schottky et de Frenkel

Dans les solides ioniques, les défauts ponctuetdé pooduits par paires afin de
maintenir une charge électrique neutre du cristéh. défaut de Schottky résulte de
I'association d’'une lacune cationique et une lacameniques au sein du cristal, comme il est
illustré sur la figure 1.5. Un tel défaut on leroetve, par exemple, dans NaCl [36, 38, 39].
Les atomes voisins se meuvent pour combler ces s#eants, provoquant la formation de
nouvelles lacunes. Les défauts de Schottky conauideune diminution de la densité du

cristal et leur nombre est donné par I'expressa B8, 39] :

ne ~ Ne~(8H$/2ksT) (1.2)

ou N est le nombre de sites du réseanléf est I'enthalpie standard de formation du défaut
de Schottky.

Un défaut de Frenkel ou une paire de Frenkel spoed a I'association d’'une lacune
d’'une espece donnée et d'un atome de cette mérdeeesp position interstitielle, comme |l
est schématisé sur la figure 1.5. Les défauts dekiet peuvent étre produits directement au
sein du cristal sans nécessité de déplacementsdiorde lacunes hors de la matrice. C’est le
cas, par exemple, dans l'irradiation des matér@ula particule irradiante crée par collisions
des interstitiels et des lacunes. Le nombre deutifde Frenkel est donné par I'expression

[38, 39] :

ng ~ \[NN;e~(8Hp/2ksT) (1.3)
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N; étant le nombre de sites interstitielsAH? I'enthalpie standard de formation du défaut

Frenkel.

- . ” ® - ® ~ . o ® '3

a . ~ e " e s s A o ~
- __&tal"

. . “'-.,' :

Ll - L2 7 L2 . - - L3
Défaut de Frenkel
Deéfautde Schottky

Figure 1., Défauts de Schottky et de Frenkel.

1.2.4. Défauts extrinseques
Lorsqu’il y a présence d’un atome de nature chimidifférente de celle des aton
composant le cristal, alors on parle de défauires@égue Dépendamment du rayon atomic
de I'atome et de ses propriétés chimiques, le d@i@ut étre en substitution en insertion.
Dans le cas de la substitution, I'atome étrangeptace un atome du cristal et ind
une distorsion locale du réseau (figure 1.6). Léfuts en substitution peuvent se dépl
dans le cristal et ont une influence appréciabtdesufropriétés mécaniqueet electriques des

materiaux [35].

Figure 1.6. Défaut extrinseque substitutior

11
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L’insertion en position interstitile concerne, en général, des atomes de petites
devant ceux du cristal. L'inserticse fait en des sites préférentielssjte tétraédrique o
I'atome inséré se loge au centre d'un tétraedrelesommets sont formeés par les atome
cristal (figure 1.7a et figure 1.-C) ou en site octaédrique ou I'atome introduit @ace at

centre d'un octaedre (figei1.7-b et figure 1.8-d).

Q : Atomes métalliques : Atomes en insertion

Figure 1.7 Position: interstitielles dans la structure cubique centré

. : Atomes métalliques : Atomes en insertion

Figure 1.8 Position: interstitielles dans la structucebique a faces centré

12
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1.3. Dislocations

Les dislocations sont des défauts linéaire: unidimensionne. Une dislocation
désigne une ligne d'imperfections séparant la @agtii a glissé relativeme a une autre
restée immobile [40]Elle tradui donc une discontinuité dans l'organisation de Hactire
cristalline.Elle est caractériséear un vecteur de glissement appedéteur de Burgers dont
norme donne l'amplitude de la déformation engendLes dislocationsont un impact
considérable sur les propiéd mécaniques des matériaux [33]. Il existe, principalemen

deux types de dislocationges dislocations coin les dislocations vis.

1.3.1. Dislocation coin
Ce type de défaut est caractérisé par la présenee dem-plan atomique

supplémentairalans le réseau cristallin comme il est illustré lsufigure 1.9.Le bord du

demi-planreprésente la ligne de dislocatile vecteurb, perpendiculaire a cette ligne, es

vecteur de Burgers de la dislocation qui représiengeandeur et la direction du glissem

Figure 1.t Schéma d’'une dislocation coin.

13
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1.3.2. Dislocation vis

Le deuxiene modele de déformation montré la figure 1.10 est la dislocation d

vis. Elle est caractérisée par un vecteur de Buib paralléle a la ligne de dislocatic
Dans les cristaux réels, la ligne de dislocatioeshpas toujours recgne. On peut
avoir des dislocations mixtes, dont la ligne fait angle quelconque avec le vecteur

Burgers.

Figure 1.11. Schéma d’une dislocation vis.

1.4. Défauts surfaciques

Les matériaux cristallins les plus répandus, tal® des métaux et les alliag
métalliques, se présentent sous une forme polgtiing qui est unagrégatio de plusieurs
petits cristaux juxtaposée tailles et d'orientatiordifférentesappelés grais [5, 33].

Les joints se sont les zones de raccordement srgrains. Ce sont des surface
donc des défautsidimensionnel. Ces défautsamprennent les joints de grain: les joints de

phases.

14
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Lorsque les cristaux juxtaposés sont de naidentique, leur surface d’accolement
appelée joint de grains. Pour des cristaux de ealifférente, la surface d’accolement

appelée joint de phases (figure 1.

Figure 1.11Représentation schématic d’un joint de grains et d'un joint de ases.

1.5. Défauts volumiques

Les défauts volumiques sont des agrégats tridimmensis d'atomes ou de lacunes.

sont répartis en trois classdss pores, les illusions et les précipités [5, 41,].

1.5.1. Pores

Les pores sont des cavités quiforment dans le matériau et qui résultent d
condensation de lacunes ou des gaz piégés durgitake de solidification. Ces défa
provoquent la dégradation de certaines propriétésamiques des matériaux. lls diminu
par exemple, la résistancetoanique du matériau favorisent, ainsi, la rupture a de faib

charges.

1.5.2. Inclusions
Les inclusions sont d impuretés enrobées dans le matéri&dies s'infiltrent,

généralement, pendant I'étape de I'élaboration @térrau. Elles constituent ns le solide

15
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des sites préférentiels pour la rupture. Ellesctéigt les propriétés électriques des dispositifs

microélectroniques en introduisant des effets imdBkes [5].

1.5.3. Précipités

Les précipités sont de petites particules de secphdse formées par combinaison entre les
atomes du métal de base et les atomes des élédahgge. IIs sont utilisés pour augmenter
la résistance structurale des alliages. Leur dfii€alépend, en partie, de leur taille et de leur

distribution dans le matériau [5].
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Chapitre 2 : Modéle de simulation

2.1. Introduction

Lors de l'irradiation d’un matériau, les particulsergétiques irradiantes interagissent
avec les atomes composant le matériau provoquaxcitation des électrons et le
déplacement des atomes hors de leur position didgui Ces déplacements créent un
désordre structural en générant des défauts pdadtle que les lacunes et les interstitiels.
Ces défauts migrent dans le matériau. Le rapproehedes interstitiels et des lacunes méne a
la recombinaison alors que I'agglomération des wéfaonctuels de méme espéce conduit a
la formation d’amas qui peuvent évoluer a leur teamr des cavités et en boucles de
dislocations.

Pour comprendre comment une cascade de déplaceserdéveloppe, il faut se
tourner vers la simulation par ordinateur. Les dméthodes les plus utilisées pour simuler
l'irradiation des matériaux sont ; la méthode delyaamique moléculaire et la méthode de
I'approximation des collisions binaires.

En dynamique moléculaire, les trajectoires d’urtéaye deN particules sont générées
par intégration des équations de mouvement de Neetofaisant un choix approprié du
potentiel d’'interaction, des conditions initialégdes conditions aux limites. Elle conduit a des
simulations réalistes des phénomenes étudiés. rioemvénients de cette méthode résident
dans:

» son codt élevé en temps de calcul ;

» sa pauvreté en accumulation de statistiques.

L'approximation des collisions binaires repose msséement sur 2 hypothéses :
1) la collision se fait entre deux atomes : urjgmiile en mouvement et une cible immobile ;
2) les trajectoires réelles des atomes avant le ehapres le choc sont remplacées par leurs

asymptotes.
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Les avantages de la BCA se résument dans les soinents :

» elle est plus rapide en temps de calcul ;

> elle est mieux adaptée a l'irradiation a hautesgiese

> elle permet une accumulation énorme de statistigoesqui la rend appropriée pour
I'étude de phénomeénes de nature aléatoire telléeguepllisions atomiques.

L'inconvénient de cette méthode est qu'elle estmmqgirécise que la MD a trés basses

énergies (les quelques eV).

2.2. Approximation des collisions binaires

Ce modele est appliqgué avec succes aux phénomeaeétian avec l'irradiation des
matériaux notamment la rétrodiffusion, la pulvéima I'implantation d’'ions et les dégats
causés par irradiation [24-31].

Dans la BCA, une cascade de déplacements estaléoriime une suite de collisions
binaires entre les atomes en mouvement et les atommobiles du matériau. Les trajectoires
réelles des atomes avant et aprés les collisiantsremplacées par leurs asymptotes. La perte
d’énergie des particules en mouvement et la somonge doartie due aux chocs élastiques

avec les noyaux du milieu et une partie inélastiue a I'excitation des électrons atomiques.

2.2.1. Description de la cascade de déplacements

Lorsqu’une particule énergétique pénetre un matgale entre en collision avec un
atome du milieu et lui communique une partie de épergie cinétique. L’atome quitte sa
position d’équilibre et devient un projectile. Usl atome est appelé primaire ou PKA (pour
Primary knock-on atom). Le primaire percute lesmae se trouvant dans sa trajectoire
produisant des atomes secondaires qui peuvent aol@uéjecter d’autres atomes du réseau

en ainsi de suite. On assiste alors a une avalaielgellisions atomiques appelée cascade de
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déplacements (figure 2.1)es atomes collisionnés du réseau sont déplacéastieiment de
leurs positions d’équilibres s’ils acquiérent uneergie supérieure a I'énergie seull
déplacemenkEy du matériau. Si I'énergie acquise est inférieulEy, I'atome cible osciller:
autour de sa position d’équilibre et dissiperadigie recue sous forme de chaleur]. Les
pertes d’énergies élastiques et astiques font qu’a long termegsl atomes en mouveme
ralentissent et finissergar s'immobilise. Ceci se traduit par I'aét de I'expansion de |

cascade.

neutron

S, 000 L
Qoo © Primaire
0’0\0 © (PKA)
00 o o
000 9 o
900 o 9
OOOOO.Q"‘O& 0
oooooooo.&o é.ooo
Oooooooooo\ 50 ©
0000 0000O0O0CKOCO o000
000000000000 0O0C0O0CO0
® Interstitiel O Lacune O Atome sur site

Figure 2.1. Représentation schématiq’'une cascade de déplaceme

De nombreux phénomenes physiques peuvent se ntanifess du développeme
d’'une cascade de déplacements. Parmi ces phénomemée la canalition, la focalisation

et les séquences de remplacem

2.2.2. Canalisation
Le phénoméne de canalisation se prc le plus souvent dans l'irradiation a ha

énergie. La particule se meut dans le matériadlpkrment a une directiccristallographique
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de bas indiceComme il est illustré sur la figure 2.2, la part&suit une trajectoire entre |

atomes eparcourt une longue distance avant de subir déisioak importante.

Figure 2.2 Schéma d’un atome se déplacant dans ual dans uméseau cristallin [4].

2.2.3. Focalisation
La focalisation consiste en une série de collisgutessives d’atomes voisle long
d'une rangée atomique (figure . Ce phénomene a tendance a se manifester dai

cascades de basses énergies oula fin du développement des cascades éneues [5,

43].

Recul de I'atome A,

Rangée atomique
—_—

Recul de ’atome A,

Figure 2.3. Schéma d’'une séquence de focalisation [43].

X -
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2.2.4. Séquences demplacemen

On parle d’'un événement de remplacement lorsqtenta en mouvement transfere
totalité de son énergie a I'atome cible et s’imrtisbia sa placePour une séquence, il y a
effet dominoqui se crée. Le long d’'une rangée atomi le plus souvent ¢ bas indice, un
projectile évince un atome du réseau et prendaspl’atome éjecté déplace a son tou
atome voisin et prend sa place et ainsi de suitetel mécanisme, qui est favorisé ase
énergie, est schématisé sur la figure. A la fin d’une séquence de remplacements, o
retrouve avec un atome interstitiel qui a, appratimement, la méme énergie cinétique
le premier atome de la séquence

Les séquences de remplacements peuvent contribuler Géation des défau
permanents ertransportant les interstitiels loin des sites vécast défavorisent ainsi
recombinaison. Plus elles sont nombreuses et lenglies la probabilité de production

défauts permanents est grai

interstitiel

@‘ -—0-0-0 .j"__sl

Q00000009

Figure 4. Schéma d'une séquence de remplacements.

2.2.5. Collisions élastiques
2.2.51. Cinématique d’une collision binail

Dans ce qui suit, nous allons examiner de prescotiision binaire. La collision e:

supposee étreomposee d'une partie élastigue qui conserve lgaecinétique totale d
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systeme et d'une partie inélastique causée pacittéion ou l'ionisation des électrons
atomiques.

Deux modéles sont utilisés conjointement pour dafcles grandeurs physiques
d’intérét dans une collision binaire : la mécaniges chocs et la diffusion d’une particule par
un champ de force central. Les calculs sont eféectians le référentiel du laboratoire (L) et
dans le référentiel du centre de masse (CM).

L’application des lois de conservation de I'énergle la quantité de mouvement et du
moment cinétiqgue donne les énergies du projectildeda cible aprés la collision ainsi que
leurs angles de diffusion. Dans la plage d'éneggienous intéresse, un traitement classique
du phénoméne de la collision atomique suffit amelein

Considérons, dans le systeme de référence du tabveraune collision binaire entre
un atome de masse,, de vitesse’, et d’énergieE, et un atome de masse, immobile.
Désignons pap,, 7,, respectivement, les vitesses du projectile efademe cible apres la
collision et parQ I'énergie inélastique perdue par excitation ouisation des électrons
atomiques (voir figure 2.5). Les lois de conseonatile I'énergie totale et de la quantité de

mouvement du systeme dans (L) permettent d’écsirdg]

1 2 _1 2 1 2
SMuvg = Smivi +-mpvy + Q (2.2)

mlﬁo == mlﬁl + mzﬁz (22)

En faisant la projection sur 'axe du mouvemént et un axe perpendiculair@y nous
aurons :

{mlvo = myv,c0s6; + m,v,cos0, 2.3)

0 = myv;sinf; — m,v,sinb,
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0, et B, étant, respectivement, I'angle de diffusion du @ctje et I'angle de diffusion c

I'atome cible par rapport a la direction d’incidet

<
[=)

(my, Eq) ,’,\61
"
\J 0,
S
(mZIEZ).

\52

Figure 2.5Schéma d’une collision binaire dans le systemealarhtoire

Les angles de diffusiofl; peuvent tre obtenus par un calcul direct des relations) (&t

(2.3):
cosy = ;—;(1+A)+%\/§::[1—A(1—E%)] (2.4)

1 [E2144 |1 [Eo 1 Q (2.5)

cosl, == |=— ——=—
2 7 24|Ey VA ' 2+|E,VAE,

ouU A est le rapport entre les masses des deux atonueslision: A = m,/m;.
Soit ¥ la vitesse du centre de masse dans le référentitmbratoire v, et v, les

vitesses du projectile et de I'atome cible avantddlision dans (CM) 971c et 72C leur

vitesse apres la collision dans le méme référenteelloi de compsition des vitesses don

[5, 45] :

(2.6)
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D’autre part, étant donné que la quantité du moeverdu systéme dans (CM) est nulle, alors
Nnous avons :

- - - -
MyVic + MUy = MV 1+ MV 5. = 0

2.7)

Tirons des relations (2.6) et (2.7) la vitesse elotie de masse et les vitesses des deux atomes
en collision :

- L -
V=1 &P
- A S
Vie = 7 Vo 9P
- _ 1 -
vZC _mvo (2)10

Dans le référentiel (CM), la conservation de I'@ietotale se traduit par I'équation :

1 2 1 2 _ 1 12 1 12
SMiVic +5Mavye = oMV + oMV +Q (2.11)

A partir des relations (2.9), (2.10) et (2.11)nkégie totale dans le systéme (CM) prend la
forme :

A
E. = Eic + Eze = —E

™ (2.12)
Nous avons les relations entre les vitesses dardelex référentiels (voir figure 2.6) :
1_7)1 = 1‘_7),1(,' + 1}) (3)1

La projection sur les axésc etOy donne les expressions suivantes :

{ V' cSinY = v, sinb, (2.14)
v'1c.c089 + v = vicosO, '
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Figure 2.6 Relations entre les vitesses dans les réfétentielaboratoire et du centre de me

Les deux relations de (2.1@¢rmettent de tirer I'angle de diffusi@; :

sind

tanf, = (2.15)

cos9+v /v

Afin d’établir une relation directe entre les arg8, et?d, utilisons, dans un premier tem

les relations (2.7), (2.9t (2.11 :

(u)zzl_ﬂ£=1_£=f2 (2.16)

Vic A Ep Er

ol f = [1—-= puis les relations (2.8), (2.9) et (2. :

— = (fA)™! (2.17)
Vlic
pour écrire (2.15) sous la forme fin :
__ Afsind
tanf, = TeArcoss (2.18)

pour I'angle de diffusion de I'atome cikf,, nous obtenons par un calcul simil.:

sind
1-fcos9

tanf, = (2.19)
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ou encore sous la forme cos en |utlisant la
coseizl/\/l-l-Tnz(Hl-):
costy = \/1+21,:}4cf::;f,42f2
et
COSQZ _ 1-fcos?d

V2-2 fcos9—(1-f2)cos29

redaticrigonométrique

(2.20)

(2.21)

Ainsi, nous avons calculé les angles de diffusianpdojectile et de I'atome cible aprés la

collision dans (L) en fonction de I'angle de difius 9.

2.2.5.2. Energie transférée

Calculons, maintenant, I'énergie cinétique du prtiie apres la collision et I'énergie

transférée a I'atome cible en fonction de I'angtediffusion dans le systéme (CM). Pour se

faire, calculons tout d’abord les rappatty'E, etE,/E, a partir des expressions (2.4) et (2.5)

Ei
Ep T+ A)Z

Eo e A)z (cos8, + m) =4 (”2)

(cos@1 +/A2f2 — sm201)

Utilisons ensuite les expressions (2.20) et (2:21)

Ey

Ey (1+A)2

(1 +4f)? - 4 4fsin??)

Ep

Eo (1+A)2((1 ) +4 fsin?2)

= (2)

(2.22)

(2.23)

(2.24)

(2.25)

Donc, I'énergie transférée a I'atome cible a déZpet (2.25) pour expression :

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

(2.26)



Chapitre 2 : Modéle de simulation

Elle prend sa valeur maximale lorsque la perte e'gie inélastique est null® (= 0, ce qui
revient a posef = 1) etsin?(9/2) =1:

Ty = —E, = —2_F (2.27)

1447 7 (144270

Il est clair de (2.27) que plus la masse du noyale est grande par rapport a celle du

projectile A = m,/m;) plus la fraction maximale de I'énergie transnugainue.

2.2.5.3. Angle de diffusion

Les grandeurs physiques qui nous intéresse dangallieon binaire telles que les
angles de diffusion donnés par (2.20) et (2.21)kakergie transférée a I'atome cible donnée
par (2.26) sont toutes exprimées en fonction degla de diffusiond. Nous allons,
maintenant, essayer de calculer cet angle enifondes données initiales. Désignons par
V(r) le potentiel d’interaction atomique qui décrintéraction entre le projectile et 'atome
cible. Il n’est fonction que de la distancentre les deux atomes. Ecrivons I'énergie cinétiqu
totale dans le systeme (CM) :

E. = imyvf, +imyv3, (2.28)

A l'aide des relations (2.9) et (2.10), I'expressiteE, se transforme a la forme :

L s

E; = v2 =E, (2.29)

2mq+m,

L’énergie donnée par (2.29) peut étre considér@entm I'énergie cinétique d’une particule
de masseu = mym,/(m; + m,) et de vitessa, qui se déplace dans un champ de force
centralV(r). En coordonnées polaires (figure 2.7), I'énergi@le d’'une telle particule est
donnée par :

LG22 +129?) +V(r) = E, (2.30)
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Figure 2.7 Angle de diffusiord dans le référentielu centre de mas:

La loi de conservatindu moment cinétique permet d’éc :

T2 = —v,s

(2.31)

ous est le parameétre d’'impact qui est la distance pelipalaire entre la trajectoire initiale

projectile et la position initiale de I'atome ciblEn éliminantg entre (2.31) et (2.30), nol

obtenons pour la vitesse rad I'expression:

. v2 52 " s
r= i\/ﬁ[Er —V(M] =% = 4 [1-50-5 (2.32)
Posons :

g(r) = ’1 — %’?—i—z (2.33)

La distanceR pour laquelle la vitesse radiale et la fonctg(r) s’annulent g(R) = 0 et

7 = 0) est appelée distance minimale d’approt

Pour le calcul de I'angle de diffusiad, nous avons de (2.31) et (2.32) :

Q|
~<|e

; S
= g =+ pra (2.34)
Soit encore :

f:dQD =fR sdr fROO sdr 2 fR dr

oo Jr Trom

S e (2.35)
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ce qui donne pour I'angle de diffus :

o d
9=m—2s[ - gr(r) (2.36)

L’intégrale du temp est donnée par la relation [45] :

t=VRZ=s2— [ dr|———-— (2.37)

g() 1 52

Les intégrales présentes dans les relations (213@.37) sont évaluées numeriquement.

points d’'intersection des asymptotes du projeetilde I'atome cible ont pour abscisx; et

x, [46] :
_ [(1+f)r+(fA—1)stan§] 238
xl - f(1+A) ( . )
X, = Stang — X (2.39)

Trajectoire du projectile

Angle de diffusion

0, du projectile

Py cmee—— N\
Paramétre Trajectoire du
. S  ssssssssWgssssskasssssssssanss
d’impact barycentre
: 4 X2 *
/ 6, Angle de diffusion
Position initiale de 1atome cible de ’atome cible

Trajectoire de 1’atome cible

Figure 2.8 Trajectoires de deux atomes en colli: dans le référentiel du laboratc.

2.2.6. Perte d’énergie
La perte dénmgie d'une particule en mouvem dans un milieu se fai

principalement, par deux mécanisi: les collisions élastiques et les collisions isétpue..
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Les collisions élastiques ou nucléaires se rappbdex chocs avec les noyaux du milieu
alors que les collisions inélastiques traduisentdraction entre le projectile et les électrons
atomiques du milieu conduisant a I'excitation &irlisation de ceux-ci.

Le pouvoir d’arrét linéaire d’'un matériau pour uparticule est une mesure de la
guantité d’énergie que celle-ci perd par unité aeglieur le long de son parcours. |l est
dénoté pal—dE /dx). Lorsqu’on rapporte le pouvoir d'arrét linéairéaadensité atomiqui

du milieu, on parle de pouvoir d’arrét atomique :

S = %(—%) [MeV.cm?/atome] (2.40)

Le pouvoir d’arrét massique est obtenu en divisargouvoir d’arrét linéaire par la masse

volumiquep du milieu :

dE 1

(— E)m = (— 3—i) [MeV.cm?g~1] (2.41)

2 .2.6.1. Pertes d'énergie inélastiques

Le pouvoir d'arrét,(—dE/dx),, dépend de la vitesse du projectile et de sa
charge&,e. Trois domaines de vitesse sont a distinguer,néfar rapport a la quantité
Vg 212/3 ou Vg est la vitesse orbitale de Bohr donnée Ipar= e?/(4me h)avece la charge

élémentaire ¢, la permittivité du vide et la constante de Planck réduite.

> Pour des vitesses > V; Z,%/3, le pouvoir d’arrét linéaire d’'un milieu de numéro
atomiqueZ, et de poids atomiqué pour une particule chargée lourde est donné amec u
bonne approximation par la formule de Bethe et Bl@&tablie dans le contexte de la

mécanique quantique relativiste [5, 47] :

(_ d_E) = NSy5 = et 2% NapZs [ln (2 meICZﬁZ) —In(1 - §?) — B2 _071( _g] (2.42)

dx/ e ameim,C?2 B2 A

ou m, est la masse au repos de I'électrbmest le potentiel moyen d’excitation de I'atome

cible, v, est le nombre d’Avogadro gt= V' /C avecC la vitesse de la lumiéere dans le vide,



Chapitre 2 : Modéle de simulation

Ck est une correction introduite pour tenir comptdaiuque les électrons de la coudhsont
bien liés pour pouvoir étre éjectés facilement est une constante de correction de la densité
de charge due au fait que le champ électrique garticule incidente polarise les atomes pres

de sa trajectoire et méne a la réduction de |a pkénergie.

La formule de Bethe-Bloch constitue une bonne appration pour les particules
lourdes de quelques MeV jusqu’a des centaines 8 Ge

>  Pour des vitesses «< Vi Z,2/*

, la formule (2.42) n’est plus valable. Deux modele
basés sur les collisions binaires sont, habitu@tamutilisés pour évaluer le pouvoir d’arrét
dans ce domaine de vitesses : le modele de Finsée modele développé par Lindhard,
Scharff et Schiott (LSS).

Dans le modele de Firsov, le projectile et 'atooitde sont supposés composer une
guasi-molécule pendant la période d’interactiomteraction entre les deux corps donne lieu

a des échanges électroniques qui nécessitent i&ibgi d’'impulsion provenant de la

collision. Le pouvoir d’arrét linéaire obtenu pargév est donné par [5] :

dE _ —15 v
(— a) =5.15. 1075 N (Zy +2,) - (2.43)

Dans le modéle LSS, le milieu dans lequel se ptdiltieraction est décrit comme un
gaz d'électrons libres. Les échanges d’électronedr projectile et les atomes cibles se
traduisent par un transfert d’énergie au nuagetréleique provoquant des vibrations
thermiques au sein de celui-ci. Le pouvoir d'agtctroniqgue dans ce modeéle est donné par
'expression [5, 48] :

— NS = 2e2Nagz,7/%2, v
dx/), Ls = 2/3 2/373/2 v
e E0(21273+2,%/3) B

(2.44)

ol az = 0.529 A est le rayon de Bohr. Si I'on tient compte de déation entre I'énergie

cinétique d’'une particule et sa vitesse on peudriéela formule précédente comme suit :
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dx

(—d—E)e = kVE @)4

ou k est une constante. Dans ce domaine de vitess&mNede perte d’énergie croit avec
I'énergie de la particule. La relation (2.45) mentjue la perte d’énergie inélastique a un
caractere non local puisqu’elle est indépendantdadposition relative du projectile par

rapport aux atomes cibles.

> Dans la région des vitesses intermédiaires Vy 212/3, il est difficile d’établir une
expression théorique pour le pouvoir d’arrét. Deénmmenes d’échange d’électrons entre le
projectile et les atomes du milieu se produisealois Varelas et Biersack, le pouvoir d’arrét
dans cette région peut étre déduit a partir de c#gesx deux autres régions par une

interpolation de la forme [45] :

e (3.74)

S S Sis

2.2.6.2. Pertes d'énergie élastiques

Le pouvoir d’arrét nucléaire d’'un milieu pour urertcule est donné par [5, 43] :

dE Tmax
(_E)N =N [,"T o(T) dT (2.46)

ou T est I'énergie transférée a I'atome cible donnég(2a6) et qui est susceptible de le
déplacer pour créer une lacumegst la section efficace de diffusion T&t;, €t T SONt,

respectivement, I'énergie minimale et I'énergie imae qui peuvent étre transférées a
I'atome cible. Lorsqu’un potentiel coulombien eslisé pour modéliser 'interaction entre les

atomes en collision, le pouvoir d’arrét nucléaibgemu est donné par I'expression :

(_ d_E)N _ 2nNm,Z27%e* In (Tmax) (2.47)

dx myE Tmin

Biersack, en se basant sur un potentiel écrantyme Thomas-Fermi développa pour le

pouvoir d’arrét nucléaire la relation suivante [5]
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dE\ _ 2
(- dx)N = 4nNZ,Z,e%a;, —

mq Ine
1+m,) 2e(1—€~149)

(2.48)

ou € est I'énergie réduite ea,, est le parametre d’écrantage de Thc-Fermi. Les deux

grandeurs sont données par

= etz B (2.49)

T (mytmy) 21252

0.4685

04685 (2.50)
(Z;/2+221/2)2/3

a1, =

2.2.63. Perte d’énergie tota
Le pouvoir d’arrét total d’'un milieu pour une pattie est la somme des pouvc

d’arrét nucléaire et électronic :
(%)= (%), + (%), (251)

Les deux mécanismes de la perte d’énergie élastigimelastique sont en compétitiorleur
importance relative dépend des caractéristiqugsrajectile et de la cibleLe ralentissement
est essentiellement de nature électronigthaute énergie et il est pque exclusivement

nucléairea tres basse énergie (figure 2.9)

T T T Li L Li T

> 1[!3 | Pouvoir d’arrét nucléaire <
:'E Pouvoir d*arrét total Region Bethe-BEloch
= 1
=2 W -
E
—"
L ]
=]
! 3 Région LS5
= W F
H
=]
E
o
=

1P

Energie cinétigue/masse (keViuma)

Figure 2.9. Représentation schématique du pouvaiiréd des ions dans la matie
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2.2.7. Energie seuil de déplacement

Dans le modéle de I'approximation des collisionsabies, pour qu'un déplacement
atomique donne lieu a une paire de Frenkel stiblaut que I'énergie transmise a I'atome
cible soit supérieure a une valehby, appelée énergie seuil de déplacement. La vakaetle
énergie est difficile a déterminer vu sa forte déjaace des directions cristallographiques.
Pour les simulations, les valeurs moyenneEgd@abulées par la société américaine de test des
matériaux (ASTM) (pourAmerican Society for Testing of Materijglsont fréquemment

utilisées [49].

2.2.8. Nombre de déplacements

Les déplacements atomiques causés par un primaiciipent des lacunes et des
interstitiels. Le processus de guérison (recomborades lacunes et des interstitiels) a pour
conséquence de réduire considérablement le nombreléfhuts générés dans la phase
balistique. Dans les simulations utilisant la B@kge paire de Frenkel est considérée comme
stable si la distance entre la lacune et l'intBedtgui lui est associé est supérieure a une
certaine distance appelée rayon de recombinais®n5[H. Ainsi, les positions relatives des
défauts influent considérablement sur le nombral fite paires de Frenkel qui survivent a la
fin de la cascade de déplacements.

Des efforts considérables ont été consentis poueldgper des modeles théoriques
capables de prédire avec justesse le nombre despdgr Frenkel produites dans une cascade
par un primaire d’énergie initiale. Parmi les modeles les plus connus développéd a ce
égard, nous citons le modele de Kinchin-Pease @Pg modéle de Norgett-Robinson-

Torrens (NRT).
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2.2.8.1. Modéle de Kinchin-Pease

Le modele de Kinchin-Pease est le modele le plasplsi établi sur la base de
I'approximation des collisions binaires qui perrd&tstimer le nombre de déplacements dans
un matériau a partir de I'énergie cinétique du pimm et I'énergie seuil de déplacement.
Selon ce modele, le nombre moyen d’atomes dépfarésn primaire d’énergie initialg est

donné par I'expression [5] :

(0 si E<E,
1 si E;<E<2E,
Ny(E) = % si 2B, <E<E" (2.52)
d
E si E>E*
2E4

OUE™ est I'énergie seuil qui délimite deux zones ; pp@ E*la perte d’énergie est purement
électronique et powr < E*, la perte d’énergie se fait exclusivement parisiolhs élastiques.
La dépendance du nombre de défauts générés agiéndu primaire est montrée sur la

figure 2.10.

Nombre moyen d'atomes déplacés

1}---

LR A i)

|
]
1
E, 2E,

Energie du primaire

Figure 2.10. Nombre d’atomes déplacés dans le raatieKinchin-Pease.
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Les études effectuées sur les métaux irradiés ontrénqu’il y a une surestimation du
nombre de paires de Frenkel calculé a partir delédion de Kinchin-Pease d’'un facteur de 2
a 10 [5]. Des améliorations successives ont étéréggs au modéle de Kinchin-Pease citons

parmi elles le modéle de Norgett-Robinson-Torrens.

2.2.8.2. Modéle de Norgett-Robinson-Torrens

Le modéle de partition de I'énergie du primaireetgs pertes d’énergie électroniques
et nucléaires établi par Lindhaetl al. a permis un passage en douceur entre les demme®g
de perte d’énergie et a conduit a I'élaboratiomdiwdele plus raffiné que celui de KP. C’est

le modéle proposé par Norgett, Robinson et Torfgns2] :

Nygr(E) = 0.8 Zdam® (2.53)

2Eq4

ou E,,,, est I'énergie disponible pour le déplacement agoimi C’est I'énergie dissipée par
collisions nucléaires et qui méne a la productiogs diéfauts. Elle est donnée par

'expression [52] :

E

Eqam(E) = 1+kng(en) (2.54)
avec
(g(ey) = 3.4008 £3/¢ +0.40244 £3/* + &
1/2
ky = 0.1337 2,7 (2)
1
{ _ (A2E ) (e 2.55
ev = (A1+A2) (ZlZzeZ) (259)
971'2 1/3 ap
a= (128) 22347313

oU A, etA, sont, respectivement, les nombres de masse daipgimt de I'atome cible. Une
amelioration est apportée au modéle NRT en intsadi le coefficient d’efficacité du

déplacementy qui peut étre déterminé expérimentalement a paeirla mesure de la
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résistivité du matériau. Dans ce modeéle, le nontdaeaires de Frenkel créées dans une

cascade de déplacements initiée par un primairetE est donné par la relation [52] :

N(E) =1 Nygr (2.56)

38



Chapitre < : Programme Marlowe

b Chapitre 3
fOgramme Marlo

w@

39



Chapitre < : Programme Marlowe

3.1. Introduction

Pour simuler les cascades de déplacements damsdsténe, nous avons utilisé le
programme Marlowe [53]. Ce code est basé sur legheadie I'approximation des collisions
binaires [46, 54-57]. Mis au point par M. T. RolmnsauLaboratoire National de Oak Ridge
(ORNL pourOak Ridge National Laboratoryrennessee, USA), le code a permis, en 1963, la
prédiction du phénomene de canalisation dans lee({®8]. Il est écrit en langage Fortran et
congu pour s’exécuter sur les deux systemes d’géapn Windows et UNIX. Il est flexible
et permet de simuler l'irradiation des matériathaates énergies. En outre, son codt réduit en

temps de calcul facilite 'accumulation de tresnglas quantités de statistiques.

3.2. Structure du programme

Le code Marlowe recele plus de 60 procédures. Gatleture facilite la modification,
I'ajout ou I'omission de certaines parties du codexécution de Marlowe comporte trois
phases [53] :
> Premiére phase : Elle est destinée a la lectudmdeées qui se rapportent au matériau
irradié (structure cristalline, masse atomique, @wm atomique, €énergie de liaison,
température du matériau et température de Debyet.au projectile (masse, numéro
atomique, énergie cinétique, nombre de projectilgs,L'initialisation des paramétres du
modele de calcul (parametres du potentiel interafoey modeéle de la perte d’énergie
inélastique, irradiation interne ou externe, éreedp coupure) se fait, également, dans cette
phase. Ces données sont organisées dans des « NBWME|Ldans un fichier de données qui
est lu par le code.
> Deuxieme phase: Elle a pour but de générer lexadas, les analyser

individuellement et débuter I'analyse statistiqed’'dnsemble des cascades.
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Apres la lecture des données, une cascade de démats est initiée par un primaire lancé a
partir d'un site du réseau ou par une particubaliante externe. Les collisions atomiques qui
se produisent sont traitées dans le cadre de bappation des collisions binaires. Pour
chaque collision binaire, le programme calcule dlande diffusion dans (CM) et l'intégrale
du temps a l'aide de la quadrature de Gauss-Mepigs, les angles de diffusion des deux
atomes en collision dans le systeme (L), I'énetgiasférée a I'atome cible ainsi que les
abscisseg; etx, données par ( 2.38) et (2.39). Le nombre de amlisssubies par un atome
est contrdlé par une valeur maximale du paramétrgdct spécifiée par l'utilisateur.

> Troisieme phase : L’analyse statistique de I'enderdbs cascades est complétée et les
résultats sont transcrits dans un fichier de sortie

Les résultats comportent, entre autres, le nomlmgemde paires de Frenkel, leur distribution
en fonction de la distance de séparation lacuregstitiel, le nombre moyen de séquences de
remplacements et leur distribution en longueundlgtion temporelle du nombre d’atomes

déplacés et du nombre d’atomes en mouvement.

3.3. Description de la cible

La description du cristal est faite en donnantylgetde réseau et les coordonnées
cartésiennes d’un nombre réduit de sites atomidada maille élémentaire. Dans le cas des
structures cristallines simples ; cubique, cubigemtrée ou a faces centrées, les positions des
sites atomiques sont générées automatiquementiadaasite a I'origine [53].

La recherche d’'un partenaire pour la collision @gride mouvement du projectile
nécessite la régénération des sites du cristardpg a autre. Ceci est fait en placant I'origine
des coordonnées au site le plus proche du pra@jeetilen générant une liste des sites
atomiques voisins jusqu’'a une distance, DMAX, appege et précisée dans les données. Le

cristal peut étre de dimensions infinies, ou fire®®c une épaisseur donnée séparant deux
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surfaces paralléles. Dans le cas d'irradiationyver particule externe, la surface d'incidence
est définie par un systeme d'axes dont I'un d’estxperpendiculaire a cette surface et pointe
vers l'intérieur du cristal.

Marlowe permet de simuler des cascades de déplatem@ns des milieux cristallins
ou dans des milieux amorphes. La simulation d'uhemiamorphe se fait par rotation
aléatoire des axes du systéme de référence apagysiecitollision. Le cristal peut inclure
initialement des défauts (lacunes, interstitiels dms impuretés). Les coordonnées de ces
défauts doivent étre données dans le fichier ddenttes simulations peuvent étre effectuées
pour un cristal monoatomique, polyatomique, avee saule couche ou plusieurs couches

avec chacune sa propre structure cristalline.

3.4. Conditions d’irradiation

Pour simuler lirradiation d’'un matériau, nous asode choix entre une irradiation
interne et une irradiation externe [53] :
> Cas d’'une irradiation interne : la cascade de déphents est initiée par un primaire
lancé a partir d’'un site du réseau. La directioiiale du primaire soit elle est fixée par
l'utilisateur en précisant les angles polaire etmattal, soit elle est sélectionnée
isotropiguement dans tout I'espace.
> Cas d’'une irradiation externe : I'utilisateur péuer la direction initiale du projectile
ou peut laisser le code la choisir aléatoirememisdan angle solide prédéterminé. Il a a
choisir entre un parallélogramme ou un trianglehéiné par deux axes du plan de la surface
pour désigner la zone d'impact des particules iarads.
Dans tous les cas de figure, le nombre de cas@dasuler, I'énergie cinétique initiale des

particules irradiantes ou des primaires, leur nanaéomique et leur masse sont donnés.
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3.5.Sélection des atomes cibl

A fin de sélectionner un atome pour la collisionarMwe opére de la manié
suivante il génére les positions des atomes adjacentste, R, du dernier atome heurte
une distance DMAX. Puis, pour chacun de ces atolessquantités suivantes sc

évaluées (voir figure 3.1) [46

§=1,.0x (3.1)
2= (A x 7)) (3.2)

ou 4, est urnvecteur unitaire qui donne la direction du mouvenaenprojectile
Si pour un atomef > ¢,,,;, = 0, alors cet atome se trouve dans la bonne direpiom étre
un partenaire de la calon. Les atomes avec un parametre d’'imjs supérieuiau parametre

d’'impact maximumsnyax précisé dans les données, sont supposés suffisd loin de la

trajectoire du projectile pour influencer son momeat. La valeur dsyax est choisie de sorte

a remplir les deux critéres :
> il N’y a pastrop de collisions impliquant de trés petits trantsf d'énergir
> le projectile ne soipas, dans aucune partie du cristal, libre de toutkuémice de:

atomes I'entourant.

Figure 3.1. Schéma représentantbases de la procédure de recherche des «

43
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Apres la collision, le projectile est diffusé damee direction donnée par le vecteur unitaire :
2 £ . 2 1, S
A= [cos@1 + ;sm@l] Ao — [;sm@l] Ax (3.3)
qguand a la direction de I'atome cible elle est dmnpar le vecteur unitaire :
2 £ . 2 1, S
Ay, = [60592 — ;smez] Ao + [;sm@z] Ax (3.4)

La procédure de recherche dun atome cible décptécédemment est répétée

perpétuellement jusqu’a la fin de la cascade.

3.6. Potentiels interatomiques

La simulation de [lirradiation des matériaux négessa connaissance des forces
agissant entre les atomes de la cascade. La opllemtre deux atomes est régie par des
interactions entre les nuages électroniques ehdgaux des atomes. Ces interactions sont
modélisées par ce que nous appelons le potenteatomique. Il est représenté par une
fonction qui dépend, généralement, de la distante ées deux noyaux en interaction,et
leur charge. Des efforts considérables ont éténfsupour développer des potentiels qui
peuvent décrire convenablement les interactionsigites. A cet effet, nous trouvons dans la
littérature un grand nombre de potentiels de pajrent été suggerés au cours des annees.
La justesse et la complexité du potentiel déterntiteequalité des résultats des simulations et
le temps de calcul nécessaire a leur obtention.

Le package de Marlowe recéle six fonctions d'éreeqgptentielle. Des valeurs par
défaut pour les paramétres de ces potentiels peétrenfournies par le code si 'utilisateur le
désire. La structure du programme permet a l'atéisr d’'introduire son propre potentiel,

pourvu qu'il soit représenté par une fonction aiigg continue et dérivable.
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3.6.1. Potentiel de Moliére

C’est un potentiel coulombien écranté qui reflede diminution de la répulsion
coulombienne entre les deux noyaux en interactignadl’écrantage des charges positives par
les nuages électroniques. Il est tres utilisé dmsgmulation de l'irradiation des matériaux. Il

a pour expression [45] :

V() =422 (L) (3.5)

am

ou ay est le rayon d’écran lié au rayon de Bapet aux numéros atomiqu&set Z, des deux
noyaux en collision et® est la fonction d'écran composée de trois termes e

exponentielle [45] :
@ (L) =3 ce~(@r/am (3.6)
ay =1%1 .
avec

i =20)=1 (3.7)

Les coefficients; et d; sont donnés pag = (0.35, 0.55, 0.1) a = (0.3, 1.2, 6.0). Ainsi le

Potentiel de Moliére s’écrit :
2 (02" (1, (60 -
V() =22 035 (023%) 4 0550 (12am) 4 0.1 e (%0 o) (3.8)

Le parametre d’écran utilisé habituellement poutecinction est celui de Firsov donné par

la relation [45] :

0.88534 ap

AFirsoy = W(A) (3.9)
1 2

3.6.2. Potentiel de Ziegler, Biersack et Littmark

C’est un potentiel coulombien écranté qui étaitpps® par Ziegler, Biersack et

Littmark. lls ont effectué des calculs approfondis une large gamme de paires d’atomes
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(522 paires d'atomes), et ont pu extraire une ss@e analytique approximative pour un
potentiel moyen dit potentiel universel ou potdrdiBL. La fonction d’écrand est la somme

de quatre exponentielles [45] :

CD( r ): 4 e~ (dir/azeL) (3.10)

Les valeurs des coefficients et di sont ¢ =(0.028171, 0.28022, 0.50986, 0.18175) et

d = (0.20162, 0.4029, 0.94229, 3.1998). Le rayowrrd®,azs., a pour expression [45] :

0.8853 a
azpr = Z{"23+Z§'1233 (3.11)
Le potentiel ZBL s’écrit donc :
2
V(’r) = @Z?:l Cie_(dir/aZBL) (312)

3.6.3. Potentiel moyen modifié de Lenz-Jensen

Le potentiel moyen modifié de Lenz-Jensen est uanti@l utilisé extensivement dans
la simulation des cascades de déplacements, au ititéenque les potentiels de Moliére et
ZBL. Il a été développé par Nakagawa et Yamamuradpa calculs similaires a ceux du

potentiel ZBL avec des corrections relativistes flour expression [59-63] :

T T 3/2 T 2
V() = %e_al(“AMLJ)mZ(“AMu) _a3<“AML]) (3.13)
r
ou apvLy est le paramétre d’écran qui est fonction des mosngtomiqueg; et Z, et estimeé
dans le programme de la relation :

a _ 0.8853agp
AML] — (23.307_'_23.307)2/3 ’

(3.14)

et les parameétres, o, etas ont pour expressions :
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a, = 1. 51
Zi) 169+Zg'169)

(
[
4 0(2—0763 (W
[

(28'0418 +Zg'0418)
Z](_)'307 +Zg.307

(3.15)
4/3
az =

Contrairement aux coefficientsetd; du potentiel ZBL, les; du potentiel AMLJ dépendent

des numéros atomiques des deux atomes en interactio

3.6.4. Potentiel de Born-Mayer

C’est un potentiel répulsif, de forme exponentielles parameétres de ce potentiel

utilisés par Marlowe se basent sur les relatiomndes par Anderson et Sigmund [45] :

V(r) = Agye™"/%M, 6)1
avec
Apy = 52 (2122)30/4ev_ (3.17)
aBM = 0219 A
3.6.5. Potentiel de Morse
Il est composé de deux fonctions exponentielle¥[45
V(r) = De2a(r=m0) _ 2pe~a(r-To), (3.18)

Le premier terme représente la partie répulsivpatantiel, alors que le second terme domine
pour les grandes valeurs delLe paramétrex contrdle la largeur du puits de potentiel alors
qgueD (exprimé en eV) mesure sa profondeur. Le paramgtest la distance de séparation
entre les deux atomes pour laquelle le potentteirdtson minimum. Le potentiel devient
répulsif ar = r, — In2/a. Les parametres de ce potentiel pour certainsrimakesont donnés

par Girifalco et Weizer [64] et Harrison [65].
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3.7. Energie inélastigue perdue

La perte d’énergie inélastique due a I'excitatias lectrons du projectile et des
atomes du milieu se divise en deux parties :
> Partie non locale : dans ce cas, la perte d’énéilgitronique dépend uniquement de
I'énergie cinétique du projectild;. Elle est estimée, dans Marlowe, a partir de Fegpion

donnée par la théorie LSS [53, 66, 67] :

dE
— == kVE, 3.19)
avec
_ z]/%z, 1
k = 87T\/§a8h (212/3_'_222/3)3/2 \/m_1 (320)
> Partie locale : la perte d’énergie électroniqueetiépnon seulement de I'énergie de la

particule mais aussi de la distance de séparatitre & projectile et 'atome cible. Marlowe
met a la disposition de l'utilisateur deux modétesir I'évaluer. le modéle de Firsov [68]
avec la correction de Robinson-Torrens [46] et ledéle de Oen-Robinson [69]. Pour la

premiere approche, la perte d’énergie dans une sellision est donnée par [45] :

Qr(s,B) = i (eV), (3.21)
avec
1/2 24 1/3
ay, = 0.61 (%) (mi) (‘%) (Zy + Z)Y3(eVV/?),  (3.22)
et
_[0.285\ [128)1/3 1/3(f-1
Bro = (£2) (32) " 2 + 2) P (A7), (3.23)
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La validité de la relation (3.21) est dictée pacdaditionE < 24.97m,Z/3[keV].
Dans le deuxieme modele, la dépendance a la destaimimale d’approch® est en

exponentielle suivant la relation [45] :

_YR(s.E)

Qor(s, E) = kvE - Je e, (3.24)

2
2magy,

ou a;, est le rayon d’écran du potentiel utiliséet 0.3.
Marlowe offre la possibilité d’inclure dans la silation les deux parties locale et non-
locale de la perte d’énergie, de tenir compte dad’d’elles seulement ou de les omettre

toutes les deux.

3.8. Vibrations thermiques

Marlowe dispose d’'une procédure qui traite lesatiobns thermiques des atomes du
réseau si désiré. Des déplacements non corréléslsuoisis aléatoirement le long des axes de
coordonnées, suivant une distribution normale. Aeciwcorrélation n’existe entre les
déplacements des atomes voisins. La variancedisttébution peut étre fixée par I'utilisateur
ou évaluée par Marlowe a partir du modele de D¢B9f Dans ce dernier cas, la donnée de

la température de Debye et la température du kestaécessaire.

3.9. Défauts ponctuels

Dans les simulations par Marlowe, la valeur affe@d’énergie de liaison d’'un atome
différe suivant le phénomene de collision traitérdqu’il s’agit d'un déplacement d’'un atome
du réseau, I'énergie de liaison est prise égaléneigie de cohésion du matériau. Sa valeur

est de quelques électron-volt. Pour un phénomemendelacement, I'énergie de liaison est de
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guelques dixiemes d’électron-volt. Lorsqu’il s’agiun redéplacement, I'énergie de liaison
est supposée étre nulle. L'énergie de couptyeest prise égale a I'énergie de cohésion.
Lorsqu’il ne reste dans la cascade aucun atomeumaénergie cinétique supérieure a
I'énergie de coupuré&., le programme construit une fonction de distribbtgui donne le
nombre de paires de Frenkel en fonction de la mistale séparation interstitiel-lacune. |l
cherche la plus courte distance de séparationstittel-lacune dans la cascade, puis la
distance suivante et ainsi de suite jusqu’a cetqus les interstitiels et les lacunes produits
soient appariés. Lorsque l'interstitiel est issusita avec lequel il est apparié, la paire est dite

« corrélée ». Autrement, elle est dite « non-cégél [53].

3.10. Volume de la cascade

Il est important dans I'étude des dommages causésirgadiation, de faire une
estimation du volume de la région endommagée. Lthadé la plus utilisée pour estimer
I'étendue spatiale des dommages consiste a sudysditia cascade un ellipsoide défini par les
longueurs de ses trois axes principaux. Le voluméadzone endommagée ou de la cascade
est alors approché par le volume de I'ellipsoide.

La méthode statistique d’analyse en composantexipales permet, a partir des
positions des défauts ponctuels, de trouver laueng et I'orientation spatiale des axes
principaux de l'ellipsoide [5, 45, 71]. Désignonarm le nombre de défauts permanents
produits (assimilés a des points), pale barycentre de ces points et ate vecteur position
reliant G au pointk. Soit # un vecteur unitairew(u = 1). La projection der, suru est

donnée pati. 7. La variance de la distribution des défauts eahde par :

§? = Xk=1@. 7% 48)
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On cherche l'orientation du vecteiirde sorte a maximiser la grandeldr En introduisant la

matrice :
R = Yk=1Twimijavec i,j =1,3 (3.26)

ol i, j désignent les coordonnéesy etz du K™ point, I'expression peut s'écrire sous la

forme :
S2=4UR1uU 3.27)

ou R est une matrice 3x3 réelle, symétrique et proporille a la matrice des covariances
des défauts ponctuels. Pour maximi$ér nous annulons les dérivées Sfepar rapport aux

composantes dé. Ceci conduit a la relation :
RU = a?u .48)

Cette relation montre que le vecteiiest un vecteur propre de la matrk@ssocié a la valeur
proprea? (ou S?). Les vecteurs’ etw (qui définissent ave@ un triédre orthogonal) sont
aussi des vecteurs propresRlassociés aux valeurs propgsety?. La forme de la cascade
de déplacement (ou de la zone endommagée) estedpari I'ellipsoide dont les directions
des axes principaux sont donnéesipar etw et les longueurs de ses demi-axes aot et

y. Le volume de I'ellipsoide, et donc le volume aymhre de la cascade, est calculé aisément a

partir des longueurs de ses demi-axes :
V =Znapy (3.29)

et 'anisotropie est évaluée a partir des rappofis, B/y eta/f.
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L’'application de I'analyse en composantes prin@paur chaque cascade permet de
construire une distribution des volumes et d’eertdes conclusions concernant I'étendue des

dommages causé par l'irradiation.
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Chapitre 4 : Résultats et discussion

4.1. Introduction

Dans ce chapitre, nous exposons les résultats d@mlalation de l'irradiation du
tungsténe en utilisant le code Marlowe qui est mgéle modéle de I'approximation des
collisions binaires. Notre étude des dommages isdpar irradiation dans le tungsténe
comporte le calcul du nombre d’atomes déplacésndmbre de paires de Frenkel qui
subsistent a la fin de la cascade, leur distrilbusipatiale, la distribution spatiale des lacunes
et des interstitiels. Elle comporte, égalementstifeation de I'étendue du dégat dans le
matériau en calculant le volume de la zone endormmag

Dans la simulation de lirradiation du tungste6800 cascades ont été générées. Ce
nombre important d’échantillons nous permettra cliaculer une quantité importante de
statistigues nécessaire a une étude adéquate dastédatigues de la cascade de
déplacements. Chaque cascade est initiee par mnaipgi (Qui est un atome du réseau) lancé
avec une énergie cinétique de 20 keV. L’irradiash donc interne. La direction initiale de
mouvement du primaire est sélectionnée de facdrof® dans tout I'espace. Les potentiels
utilisés dans la simulation sont des potentielpdiees de type répulsifs. Les déplacements
thermiques des atomes du réseau autour de leuisopssd’équilibre sont décrits par le
modele de Debye. Toutes les collisions avec unnpetrg@ d’'impact inférieur ou égal au
parameétre d'impact maximusyax sont évaluées. Pour qu'un atome du réseau heoitté s
considéré en mouvement, il doit surmonter une émetlg liaison égale a I'énergie de
cohésion du matériau noteg. Les énergies de liaison des atomes cibles daré&s/Enements
de remplacement et redéplacement sont dénotégecteement pak, et E,. L'énergie de

coupure au-dessous de laquelle un atome est coagidéobile est désignée p&y.
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4.2 Parameétres de simulatiol

Le tungstene est un métal de transition lourd quuagtient a la classe des mét:
réfractaires. Sa température de fusion est °C[13-15].1l a un numéro atomiquZ = 74 et
une masse atomique=ht83.84 um [12]. Il a une structure cristalline cubique centréec

une constante du réseay= 3.1652A [72] (voir figure 4.1).

v o

W

Figure 4.1. Maille élémentaire du tungstt

Les potentiels de paires utilisés dans la simuigtiour modéliser leinteractions entre
les atomeslu tungstene sont I'approximation de Moliere ateptiel de ThomeFermi et le
potentiel universel ou ZBL. lls sont de type réguét leurs expressions sont données
(3.8) et (3.12). La variation de ces potentielsfamnction de la distance interatomique
illustrée sur la figure 4.2. Il apparait que le grdtel ZBL, pour une valeur donnée
séparation entre deux atomes, est plus répulsifleyypotentiel de Moliere. Les paramet
d’écran de ces potentiels scazg, = 0.0870463 A ey = 0.0702973A. IIs sont évalués p:
le programme a partir des relations (3.9) et (. Le nombre de collisions qu’un projile
peut faire est réglé par le parare d'impact maximum qui est fix& spax=0.71ay. Les
énergies de ligon utilisées sonEyn =8.9 eV [36], E,=0¢eV etE =0.2eV alors que

I'énergie de coupure e$l. = Ey. Les simulations sont effectuées pour une temyératu
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matériau de 300 K. La température de Debye du tangsa la température ambiante est

Tp = 312 K [73].

W — W
Potentiel ZBL
- - - -Potentiel de Moliére

Energie (eV)

0 T T y T T T T y 1
1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5

r, Distance interatomique (A°)

Figure 4.2. Potentiels ZBL et Moliére entre detonaes de tungsténe.

4 .3. Energie cinétigue

La cascade de déplacements dans le tungsteneités par un primaire d’énergie
cinétique de 20 keV lancé d'un site du cristal. t€eénergie est dissipée durant le
développement de la cascade par plusieurs mécanido@volution temporelle de cette
énergie en fonction du temps est montrée sur ladig¢.3. Les collisions élastiques que font
le primaire et les atomes déplacés avec le restatdenes du réseau constituent le mécanisme
le plus important de la perte d’énergie. Dans chatgplacement atomique une énergie de 8.9
eV est consommée. Une partie de I'énergie cinétitjisponible dans la cascade est perdue

dans les collisions inélastiques qui se traduigemt I'excitation des électrons des atomes
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impliqués dans les chocs atomiques. Une derniemtéepde I'énergie est dissipée dans des
collisions ou I'énergie transmise aux atomes cildssinférieure a I'énergie de liaison de
déplacement. Dans ce cas, I'énergie acquise esipéés sous forme de chaleur. Tous ces
mécanismes de perte d’énergie font que I'énergiéticjue initiale du primaire (20 keV)

apportée a la cascade décroit avec le temps jusqu’@puisement. |l apparait de la figure 4.3
gue la dissipation de d’énergie dans des cascaddémacements simulées avec le potentiel

ZBL se fait plus rapidement que dans celles sinsuééec le potentiel de Moliere.

Energie primaire : 20 keV
20000 7 Température : 300 K
—o— /BL
1 —&— Molié¢re
15000
—_
>
\3 E
2
2’ 10000
e
84|
5000
04——
0.00 005 010 015 020 025 030 035 040 045
Temps (ps)

Figure 4.3. Energie cinétique d'une cascade dee20en fonction du temps dans le tungstene.
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4.4, Atomes en mouvement

La figure 4.4 illustre le nombre moyen d’atomesnmeauvement dans le tungstene
irradié en fonction du temps. On présente les t&@supour les potentiels ZBL et Moliere.
Durant les premiers instants du développement dadaade, le primaire déplace les atomes
du réseau se trouvant le long de son passage.iGe traduit par un début d’augmentation du
nombre d’atomes en mouvement. Cet accroissemeatéséae lorsque les atomes secondaires
déplacent leurs adjacents et les atomes arrétéfa dmscade sont heurtés et mis en
mouvement. Cette tendance se maintiendra jusqtéadte un maximum a environ 0.12 ps
pour les deux potentiels. Mais a cause de la ditieip de I'énergie des atomes mobiles,
essentiellement, dans les collisions élastiqued’egtitation électronique, leur énergie
cinétique décroit continuellement jusqu’'a atteendlénergie de coupure au dessous de la
guelle I'atome est considéré comme arrété. On @&ireg alors, une baisse du nombre
d'atomes en mouvement. On constate a partir deftaéssque le développement temporel
d'une cascade de déplacements dépend fortemendtdatiel. Il est clair qu’un modéle de
simulation avec le potentiel de Moliére prédit emps d’expansion des cascades plus long
gue celui avec le potentiel ZBL. Dans tous les tmdemps d’expansion d’'une cascade de
déplacements ne dure que quelques dixiemes deepmude. Ce qui est en parfait accord

avec le résultat trouvé pour la dissipation d’éreedans la section 4.3.
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Figure 4.4. Nombre moyen d’atomes en mouvemerd daa cascade de 20 keV dans le tungsténe.

4.5. Atomes déplacés

Dans I'étude des défauts induits par irradiatibest primordial de calculer le nombre
d’atomes du réseau déplacés dans une cascadeugaci @nt a la base de la création des
interstitiels et des lacunes. La figure 4.5 momgrenombre d'atomes du tungsténe déplacés
dans des intervalles de temps réguliers de 20uUslpgotentiel ZBL et 40 fs pour le potentiel
de Moliére. Deux phases sont a distinguer dansisezgrammes : dans la premiére phase, il
y a une augmentation du nombre d’atomes déplacdés. réflete le fait que les atomes en
mouvement qui sont de plus en plus nombreux orfisaniment d’énergie pour déloger les
atomes de leurs sites du réseau. Le maximum du neod‘ditomes déplaceés est atteint pour le
potentiel ZBL entre les instants 0.06 ps et 0.08tgsour le potentiel de Moliere entre 0.08 et

0.12 ps a compter du début de la cascade. A ctadlision, les projectiles perdent de leur
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Figure 4.5. Histogramme d’atomes déplacés dansaseade de 20 keV dans le tungsténe.

énergie, ce qui fait qu'avec le temps, il y aurtaibfissement de I'énergie transmise aux
atomes cibles. La deuxiéme phase est caractériséenp diminution de ce nombre. A long
terme, les projectiles ne seront plus en mesurteadsmettre aux atomes du réseau I'énergie
nécessaire pour leur déplacement. Les atomes @8ptiviendront de plus en plus rares et
leur somme cumulée qui est illustrée sur la figdu@ finira par devenir constante dans le
temps.

Les résultats de la simulation indiquent que le @mdatomes déplacés est
notablement sensible au potentiel utilisé. En efieia fin de la cascade, ce nombre pour le

potentiel ZBL est plus faible d’environ 25% queuwglour le potentiel de Moliere.
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Figure 4.6. Somme cumulée d’'atomes déplacés dansascade de 20 keV dans le tungstene.

4.6. Paires de Frenkel

A la fin de la cascade, des lacunes et des irtietstisont produits. Ces défauts
ponctuels ne constituent pas tous des défauts pents En effet, le destin final d’une paire
de Frenkel dépend de la distance de séparatior Enfacune et l'interstitiel. Les atomes
déplacés pendant la phase balistique qui s’imnsaitia proximité immédiate des lacunes se
recombinent avec celles-ci. La diffusion thermigles lacunes et des interstitiels dans le
matériau joue, également, un réle important dansdeessus de guérison qui se produit a la

fin de la cascade. Il est bien établi dans lesestutbs dommages induits par irradiation que
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les défauts de Frenkel permanents sont beaucoupsnmambreux que les déplacements
initiaux. La BCA n’integre pas la diffusion thermoigg des défauts dans son modele. Pour
prendre en considération le phénoméne de recorsbimadn introduit un volume d’instabilité
[5, 9, 50, 51]. On considére alors qu'une pairerdmkel est stable si la distance de séparation
interstitiel-lacune,ry,, est supérieure au rayan de ce volume d'instabilité (appelé aussi
rayon de recombinaison). Autrement, il y a recoraision entre les membres de la paire et
elle ne sera pas comptée parmi les défauts pernsariem recombinaison ainsi définie est
athermique et isotrope.

A partir des positions des défauts, Marlowe coritstnie fonction de distribution des
paires de Frenkel en fonction de la distance daraépnry,. Elle représente, pour une valeur
donnée dey,, le nombre de paires de Frenkel de distance deratign supérieure iy,. Une
telle fonction est construite pour les paires déa® et les paires non corrélées. Les résultats
montrent clairement que les paires de Frenkel Emsésont en nombre négligeables par
rapport aux paires non corrélées. Ceci traduitiedue la plupart des atomes déplacés ont
terminé leurs parcours loin de leurs sites d’oggin

La figure 4.7 montre le nombre total de paires cenkel (corrélées et non corrélées)
en fonction de la distance de séparatipnpour les potentiels ZBL et Moliere. On constate
une diminution rapide du nombre total de paires-dmkel lorsquey, augmente. Ainsi, un
nombre conséquent de défauts est éliminé pour aesrg faibles dey,. Ceci indique qu’'un

grand nombre d’interstitiels sont immobilisés fpésches des lacunes.
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Figure 4.7. Nombre total de paires de Frenkel daescascade de 20 keV dans le tungsténe.

Afin de déterminer avec précision le rayon de rduo@ison, nous avons utilisé le
nombre de paires de Frenkel stables calculé parl@at al.[21] en utilisant la dynamique
moléculaire. Selon leurs résultats, un primairedanavec une énergie cinétique de 20 keV
produit en moyenne 18 paires de Frenkel permanelates le tungstene. Nous avons essayé
de reproduire le méme résultat en changeant lenrdgaecombinaison dans Marlowe. Nous
avons accumulé les statistiques pour 5000 casceideg pour les deux potentiels. Les
meilleurs résultats sont obtenus pour les rayonsratmmbinaison 5.23 et 8.5@y
respectivement pour les potentiels de ZBL et MelidPour le premier potentiel, sur un
nombre moyen de 337 atomes déplacés (et lacuhgsy 5.34% seulement qui constituent

des défauts de Frenkel permanents. Pour le pdteetigloliere, le taux est 4%. Ceci indique
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gue la plupart des défauts ponctuels créés damphdae balistigue ne survivent pas a la

recombinaison.

4.7. Séguences de remplacements

Les séquences de remplacements est un phénomeése praduit dans les matériaux
irradiés a structure cristalline ordonnée le plmsvent a basse énergie et suivant les rangées
atomiques a bas indices. Dans le cas du tungsédies, emportent a elles seules 32% de
I'énergie initiale du primaire dans le cas du pa&rZBL. Lorsque le potentiel de Moliére est
utilisé, le taux est d’environ 37%. La longueur rBuséquence est définie par le nombre de
remplacements effectués dans cette séquence. leolsglRCS sont longues, elles peuvent
contribuer efficacement a la production des paile§renkel stables. En effet, dans ce cas, le
dernier atome de la séquence est amené dans utierpogerstitielle lointaine de la lacune
créée au début de la séquence. Ainsi, la recondonailes deux défauts devient moins
probable.

Nous avons étudié, dans le cas de lirradiation tulogstene, la distribution en
longueur des séquences de remplacements. Lesatéstéts simulations sont portés sur la
figure 4.8. lls montrent que les longueurs des RQ@8 influencées par le potentiel. Elles sont
clairement plus nombreuses et plus longues popotentiel de Moliere. Toutefois les RCS
ne se propagent pas sur de longues distances el&umsgktene. Pour une cascade de 20 keV
simulée avec le potentiel ZBL, les séquences dguears 3 et 4 ne représentent que 4.43 %
et 2.02 % du nombre total des RCS produites, réispatent. Pour un modéle de simulation
avec le potentiel de Moliere, les taux des séquededongueurs 3 et 4 sont respectivement

7.20% et 3.84%.
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Figure 4.8. Distribution des RCS en fonction de lengueur dans le tungsténe.

4 8. Distribution spatiale des défauts

La répartition spatiale des défauts ponctuels pteduite a l'irradiation d’'un matériau
est une question qui a été étudiée analytiquemamBpnkman [74]. C’était le premier, en
1954, a proposer le concept de cascade de déplaterReu apres, Seeger a suggeré qu’une
particule énergétique traversant un milieu matéceie durant son passage une région
fortement endommagée et tres chaude [75]. Cetierragst composée d’'une zone centrale
riche en lacunes, et d’une périphérie formée ppaleiment d’interstitiels.

Marlowe permet, a partir des positions des lacwated’interstitiels, d’examiner la
configuration spatiale finale d’'une cascade de athents. La figure 4.9 donne une
représentation visuelle de la distribution spatidés défauts permanents d’'une cascade de

déplacements de 20 keV dans le tungsténe. On vetrbien I'image de Brinkman. Il y a
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séparation entre les deux types de défauts posctues lacunes occupent majoritairement
une région centrale qui est le cceur de la casdaltks sont entourées par une couronne

peuplée par les atomes déplacés.

24 <
223_ Energie du primaire : 20 keV
20 Potentiel ZBL
18'- T=300K
1 @ lacune
@ interstitiel

Figure 4.9. Distribution spatiale des défauts pernss dans une cascade de 20 keV dans le tungsténe.

4.9. Volume de la cascade

Pour estimer |'étendue spatiale des dommages $ngait irradiation du tungsténe,
nous avons fait recours a la technique d’analyseanposantes principales. Appliquée a
chacune des 5000 cascades de déplacements, eletpgassocier a chaque cascade un
ellipsoide. Le volume de la cascade est approchéleparolume de [I'ellipsoide. Une
distribution des volumes peut étre faite pour leamble des 5000 cascades.

La figure 4.10 illustre de telles distributions ebties pour des primaires de 20 keV

pour les potentiels ZBL et Moliére. Nous constatop® les deux distributions s’écartent
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d’une distribution normale. Elles sont larges gina&triques avec des queues étirées vers les
volumes les plus élevés. Les volumes sont dispegéane large plage de valeurs montrant
une forte variabilité. La différence entre les voks moyens et les volumes les plus probables
est significative. La différence entre les confajions finales des cascades initiées avec les
mémes conditions initiales peut étre attribuée aaatere aléatoire des collisions atomiques.
Nous constatons, également, que les distributiams sotablement sensibles au potentiel
interatomique utilisé. Il apparait que I'utilisatialu potentiel ZBL dans la simulation conduit
a des cascades moins volumineuses que si I'oraitile potentiel de Moliere. L'intervalle de

la classe modale de la distribution avec ZBL4 a450a3, alors qu'il est pour le cas du

potentiel de Moliér®00 a950a;.
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Figure 4.10. Distributions de volumes dans l'ireditin du tungsténe par un primaire de 20 keV.
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Conclusion générale

Le tungsténe est un métal de transition réfractdot® de propriétés physigues et
chimiques attrayantes qui trouvent des applicatdarss de domaines trés variés, notamment
I'aérospatiale et le nucléaire. Dans cette étudasravons essayé de connaitre la réponse de
ce matériau lorsqu’il est exposé a des radiatidf@us avons examiné précisément la
production des défauts ponctuels, leur distributepatiale et le volume de la région
endommagée par l'irradiation. Pour parvenir a nggdaifs, nous avons simulé lirradiation
de ce métal en générant des cascades de déplasgraetd programme Marlowe. Le modéle
sur lequel se base ce code est I'approximatiorcdiisions binaires. Il permet par sa rapidité
d’accumuler une quantité importante de statistiquésessaires a une étude adéquate des
caractéristiques des cascades. Les cascades isi@asipar des primaires lancés a partir d’'un
site du réseau par une énergie cinétique de 20 ke¥.potentiels de paires utilisés pour
modéliser les interactions entre les atomes dusteng sont le potentiel de Ziegler-Biersack-
Littmark et le potentiel de Moliére. La perte d’'égie électronique est estimée par le modéle
LSS.

Les résultats des simulations indiquent que l&tifvta des atomes déplacés qui
survivent a la recombinaison est trés petite. Cengontre que la majorité des atomes
déplacés finissent leur parcours a proximité dess siacants. La configuration spatiale des
cascades confirme 'image de Brinkman, a savoioidmation d’une zone centrale dépeuplée
d’atomes entourée par une couronne constituée edsiitiels. Les séquences de
remplacements se propagent sur de courtes distdaossce matériau. Les distributions de
volumes sont caractérisées par une asymétrie pcéroha dépendance de diverses quantités

étudiées au potentiel est notable. Il apparait munwodéle de simulation avec le potentiel de
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Moliére prédit plus d’atomes déplacés, des séqueedeaemplacements plus longues et des
cascades plus volumineuses qu’'un modele de simnlatiec le potentiel ZBL.

Au terme de cette étude, nous espérons avoir apoe contribution appréciable a
I'étude des défauts induits par irradiation dantifegsténe. Nous espérons qu’elle aidera a la
compréhension des mécanismes de formation destsiéfans ce matériau. Il est intéressent
de I'étendre a des domaines d’énergies plus éledémsaminer la formation des amas et leur

évolution en des dislocations et des cavités s lefiets sur le vieillissement du matériau.
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Appendice

Energie cinétique des atomes en mouvement dansaseade de 20 keV dans le tungstene

Energie cinétique de la cascade (eV)

D

Temps Potentiel ZBL Potentiel de Molier
(ps)

0.00 20000 20000
0.02 19055.9 19219.5
0.04 18010.3 18427.1
0.06 16527.4 17338.5
0.08 14400.4 15784.5
0.10 11707.3 13771.8
0.12 8765.06 11462.9
0.14 6022.51 9089.82
0.16 3824.65 6894.67
0.18 2307.34 5045.35
0.20 1363.55 3603.87
0.22 815.01 2548.43
0.24 501.66 1808.58
0.26 320.742 1302.91
0.28 214.305 957.012
0.30 149.041 718.732
0.32 106.831 550.534
0.34 78.7142 428.654
0.36 59.8938 338.387
0.38 46.7536 269.347
0.40 37.6008 216.594
0.42 31.0009 175.711
0.44 26.0169 143.04
0.46 22.5268 117.271
0.48 19.7114 96.419
0.50 17.4105 80.1659
0.52 15.3091 66.902
0.54 13.4677 55.9798
0.56 11.7673 47.3281
0.58 10.2648 40.0204
0.6 9.0016 34.0905
0.62 7.95153 29.1379
0.64 7.11593 25.1067
0.66 6.3782 21.7333
0.68 5.73096 19.011
0.70 5.23216 16.7174

s
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Nombre moyen d’atomes en mouvement dans une cadeatiekeV dans le tungsténe

Nombre moyen d’atomes en mouvement

Temps Potentiel ZBL Temps (ps) Potentiel de Molie
(ps)

0.00 0.00 0.00 0.00
0.02 13.5732 0.04 45.382
0.04 48.4234 0.08 173.8278
0.06 106.3236 0.12 283.558
0.08 171.3384 0.16 262.4424
0.10 215.2536 0.20 167.8886
0.12 217.4098 0.24 89.8048
0.14 181.4442 0.28 47.273
0.16 128.724 0.32 26.4296
0.18 81.0036 0.36 15.7994
0.20 47.4142 0.40 9.8524
0.22 27.1032 0.44 6.296
0.24 15.5394 0.48 4.0624
0.26 9.1818 0.52 2.662
0.28 5.616 0.56 1.742
0.30 3.6172 0.60 1.1338
0.32 2.4334 0.64 0.7322
0.34 1.6758 0.68 0.4724
0.36 1.2158 0.72 0.3142
0.38 0.8964 0.76 0.204
0.40 0.691 0.80 0.1364
0.42 0.5538 0.84 0.0928
0.44 0.4444 0.88 0.0672
0.46 0.387 0.92 0.0466
0.48 0.3444 0.96 0.0346
0.50 0.319 1.00 0.0226
0.52 0.3024 1.04 0.019
0.54 0.2856 1.08 0.0164
0.56 0.2666 1.12 0.0144
0.58 0.2468 1.16 0.0116
0.6 0.2276 1.20 0.0104
0.62 0.205 1.24 0.0106
0.64 0.1906 1.28 0.011
0.66 0.1756 1.32 0.0102
0.68 0.1638 1.36 0.0094
0.70 0.1562 1.40 0.0088

78



Appendict

Nombre d’atomes déplacés dans une cascade de 2@akes\Me tungstene

Nombre d’atomes déplacés dans un intervalle de
tempsAt

At Potentiel ZBL At (ps) | Potentiel de Moliére
(ps)
0.02 | 11.9418 0.04 43.2194
0.04 | 30.1656 0.08 129.1586
0.06 | 52.5224 0.12 149.5168
0.08 | 66.489 0.16 83.8964
0.10 | 63.252 0.20 28.3516
0.12 | 47.0628 0.24 8.087
0.14 | 28.797 0.28 2.9344
0.16 | 15.6138 0.32 1.4764
0.18 | 8.339 0.36 0.9028
0.20 | 4.7596 0.40 0.5888
0.22 | 2.8222 0.44 0.358
0.24 | 1.7164 0.48 0.2448
0.26 | 1.0906 0.52 0.1602
0.28 | 0.6778 0.56 0.1132
0.30 | 0.4542 0.60 0.0832
0.32 | 0.305 0.64 0.062
0.34 | 0.2096 0.68 0.0444
0.36 | 0.1534 0.72 0.0368
0.38 | 0.1066 0.76 0.0212
0.40 | 0.0838 0.80 0.0196
0.42 | 0.052 0.84 0.0118
0.44 | 0.0448 0.88 0.0102
0.46 | 0.0408 0.92 0.0062
0.48 | 0.0364 0.96 0.004
0.50 | 0.0342 1.00 0.004
0.52 | 0.0346 1.04 0.0022
0.54 | 0.0256 1.08 0.0026
0.56 | 0.0268 1.12 0.0014
0.58 | 0.0196 1.16 0.0010
0.60 | 0.0162 1.20 0.0012
0.62 | 0.0136 1.24 0.0018
0.64 | 0.0118 1.28 0.0014
0.66 | 0.0094 1.32 0.0014
0.68 | 0.009 1.36 0.0014
0.70 | 0.0106 1.40 0.0008
0.72 | 0.01 1.44 0.0012
0.74 | 0.0102 1.48 0.0024
0.76 | 0.0104 1.52 0.0014
0.78 | 0.011 1.56 0.0016
0.80 | 0.0082 1.60 0.0010
0.82 | 0.0082 1.64 0.0016
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Somme cumulée d’atomes déplacés dans une casc@0ekd¥ dans le tungstene

Nombre total d’atomes déplacés
Temps Potentiel ZBL Temps (ps) Potentiel de Moliére
(ps)
0.00 0.00 0.00 0.00
0.02 11.9418 0.04 43.2194
0.04 42.1074 0.08 172.378
0.06 94.6298 0.12 321.8948
0.08 161.1188 0.16 405.7912
0.10 224.3708 0.20 434.1428
0.12 271.4336 0.24 442.2298
0.14 300.2306 0.28 445.1642
0.16 315.8444 0.32 446.6406
0.18 324.1834 0.36 447.5434
0.20 328.943 0.40 448.1322
0.22 331.7652 0.44 448.4902
0.24 333.4816 0.48 448.735
0.26 334.5722 0.52 448.8952
0.28 335.25 0.56 449.0084
0.30 335.7042 0.60 449.0916
0.32 336.0092 0.64 449.1536
0.34 336.2188 0.68 449.198
0.36 336.3722 0.72 449.2348
0.38 336.4788 0.76 449.256
0.40 336.5626 0.80 449.2756
0.42 336.6146 0.84 449.2874
0.44 336.6594 0.88 449.2976
0.46 336.7002 0.92 449.3038
0.48 336.7366 0.96 449.3078
0.50 336.7708 1.00 449.3118
0.52 336.8054 1.04 449.314
0.54 336.831 1.08 449.3166
0.56 336.8578 1.12 449.318
0.58 336.8774 1.16 449.319
0.60 336.8936 1.20 449.3202
0.62 336.9072 1.24 449.322
0.64 336.919 1.28 449.3234
0.66 336.9284 1.32 449.3248
0.68 336.9374 1.36 449.3262
0.70 336.948 1.40 449.327
0.72 336.958 1.44 449.3282
0.74 336.9682 1.48 449.3306
0.76 336.9786 1.52 449.332
0.78 336.9896 1.56 449.3336
0.80 336.9978 1.60 449.3346
0.82 337.006 1.64 449.3362
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Nombre de paires de Frenkel produites dans unadasite 20 keV dans le tungsténe

Potentiel ZBL Potentiel de Moliere

ry;(ay) | Corrélée | Non corrélée| Nombre | Corrélée| Non Nombre
total corrélée total

1 0.3364 98.5128 98.8492 0.9622  166.355 167.3172
1.25 0.3218 98.457 98.7788 0.7046  165.95 166.6546
15 0.2302 97.2668 97.497 0.4292  162.781 163.2102
1.75 0.098 91.9678 92.0658 0.192 151.785 151.977
2 0.0328 80.0036 80.0364 0.1076  137.946 138.0536
2.25 0.0138 68.2782 68.292 0.0418  117.957 117.9988
2.5 0.0068 62.0356 62.0424 0.0222  106.941 106.9632
2.75 0.0034 52.3934 52.3968 0.0136  94.6892 94.7028
3 0.0018 46.6734 46.6752 0.007 83.4908 83.4978
3.25 0.0012 42.8294 42.8306 0.0046  77.0472 77.0518
3.5 6E-4 38.0762 38.0768 0.0018 70.3252 70.327
3.75 4E-4 33.9518 33.9522 0.0014  63.4854 63.4868
4 2E-4 31.1886 31.1888 6E-4 58.9524 58.953
4.25 0 28.1816 28.1816 4E-4 54.3296 54.33
4.5 0 25.864 25.864 4E-4 50.3072 50.3076
4.75 0 23.8114 23.8114 0 46.9112 46.9112
5 0 21.5682 21.5682 0 43.399 43.399
5.25 0 19.955 19.955 0 40.7048 40.7048
55 0 18.6214 18.6214 0 38.4112 38.4112
5.75 0 17.045 17.045 0 35.6206 35.6206
6 0 15.8336 15.8336 0 33.5496 33.5496
6.25 0 14.8028 14.8028 0 31.777 31.777
6.5 0 13.6392 13.6392 0 29.5794 29.5794
6.75 0 12.806 12.806 0 27.991 27.991
7 0 11.921 11.921 0 26.3904 26.3904
7.25 0 11.065 11.065 0 24.8354 24.8354
7.5 0 10.358 10.358 0 23.462 23.462
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Coordonnées des lacunes et des interstitiels geodans une cascade de 20 keV dans le

tungstene

Potentiel ZBL

Coordonnées des lacun

e€oordonnées des interstitiels

X y z X y z

8 3 0 7.7589 -1.8857 -2.1296
1.5 10.5 4.5 -0.7535 15.7835 3.5046
4.5 10.5 8.5 10.0309 8.9697 7.3711
5.5 7.5 2.5 8.1176 3.6416 6.3183
4 11 9 8.0713 7.5019 12.075
0 0 0 -4.9401 4.4648 0.496

7 3 0 10.1073 -2.9255 2.3905
4.5 8.5 4.5 5.8972 15.503 3.5003
4 12 10 10.9579 14.5804 10.4221
5.5 4.5 -0.5 6.9853 7.0052 -7.4687
5 4 0 9.4998 2.5425 -6.9729
4 10 8 8.2679 1.7474 16.218
4 4 0 7.4619 8.5112 -7.9971
4 7 3 11.9021 13.5464 3.4883
3 10 8 10.7945 10.4249 14.7231
15 2.5 0.5 -3.7601 2.2683 10.7571
3.5 6.5 2.5 14.9971 3.5489 1.4439
2.5 7.5 2.5 -8.9815 15.4611 8.4783
3 4 1 3.4719 24.9958 10.521
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Résumé

Nous avons simulé [lirradiation du tungstene en égént des cascades de
déplacements par le programme Marlowe qui est fawél’approximation des collisions
binaires. Les cascades, au nombre de 5000, stisempar des primaires de 20 keV lancés a
partir d'un site du réseau. Les collisions nuckEsientre les atomes du tungstene sont
gouvernées par le potentiel de Ziegler-Biersackyark et I'approximation de Moliere au
potentiel de Thomas-Fermi. Les pertes d’énergiest@niques sont estimées par le modele
de Lindhard—-Scharff—Schiott. Les déplacements tligres des atomes du réseau autour de
leurs positions d’équilibre sont décrits par le wledde Debye. Les résultats des simulations
indiquent gu'’il y a une dépendance notable du nentbatomes déplaces, des séquences de
remplacements et des volumes des cascades au i@oiatdratomique. La fraction des
atomes déplacés qui survivent a la recombinaisbtresspetite. Un modele avec le potentiel
de Moliére favorise plus d’atomes déplacés, desesaps de remplacements plus longues et

des cascades plus volumineuses.

Mots clés: Approximation des collisions binaires, tungstééfaut de Frenkel, cascade de

déplacements



Study of irradiation induced defects in tungesten

Abstract

We simulated irradiation of tungsten by generatigplacement cascades by means of
the Marlowe program, which is based on the appration of binary collisions. Samples of
5000 cascades are initiated by 20 keV primariesdaed from lattice sites. Nuclear collisions
between tungsten atoms are governed by the Zi&pesack-Littmark potential and the
Moliére approximation to the Thomas-Fermi's potntiElectronic energy losses are
estimated by the Lindhard-Scharff-Schiott modele Thermal displacements of the lattice
atoms around their equilibrium positions are désatiby the Debye model. Results of the
simulations indicate that there is a significanpeledence of the number of displaced atoms,
replacement sequences and volumes of the cascadbs mteratomic potential. Fraction of
displaced atoms that survive recombination is \v@ngall. A model with Moliére potential

favors more displaced atoms, longer replacementesegs, and larger cascades.

Keywords: Binary collision approximation, tungsten, Frenkeefect, displacement

cascades



e b (el (Al eha ASETAY Ggall Aa

gadlall

zisai o ading 63 " SHU bl Jlasioly cVEY) (o S gy il e g lad) 5Slae Lid 23l
S 20 AS)all Lgla A5 2038 Aoy laly S L asly JS P& 5000 cales 2u)yal) i P O g
-l -l 3 O saS Gl G G A sl Sl oSay AN A adge (e LU b dalgd (0 )
Lyl "z ged O (e Agi g yIY) QU] Ll 00 2% M s - (ala 8 O 5eS) il ge 8 5 el jlat]
O G B8l il s M slud® 23 gad Aansl 53 L3 31 g0 J o ASE il )3 Ay ) al) s SY) Gl g oy gy

A A Jerisadl A ¢ 5aSl YDA alaad s JIaiul) dudla s dal Jall @A) saad dls L el
Oe ST aae ) (a5 "l 5" (0 5aS anialy BlSLa 3 sad O Aad) (e Jaa 3 s Ay Lsee JSE5 A sl

BmS agaan GG 5 J skl caWladin) Judlu s ¢ da) el il Al

VY e YLK s ¢l ¢ AU anlatll Cuyas :daalidal) cilalsl)




[ 86 L




