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Résumés

Creation of Frenkel defects by atomic collisions imradiated platinum

Abstract

In order to study the creation of Frenkel pairsinradiated platinum, we have
simulated displacement cascades using the Marlavde dased on the binary collision
approximation. The cascades are initiated by pigsasf kinetic energy 10, 15, 20, 25 and 30
keV. For each of these energies, we simulated t@80ades. Interactions between colliding
platinum atoms are modeled by the interatomic pg@tef Ziegler-Bersk-Litmark. The
energy lost in the inelastic collisions reflectitige excitation and the ionization of the
electrons of the material is evaluated from the @®ebinson approximation. As a result of
atomic collisions, many atoms are pushed out oir tladtice positions, creating Frenkel
defects. The results of the simulation allowed aslétermine the number of the produced
defects, their spatial distribution as well as itin@st probable volume of the zone damaged by

the irradiation.

Keywords:
Platinum, Frenkel defects, irradiation, binary isadin approximation



Résumés

Création des défauts de Frenkel par collisions atoigues dans le platine
irradié

Résumeé

Dans le but d’étudier la création des paires dekaledans le platine irradié, nous
avons simulé des cascades de déplacements emnitiles code Marlowe qui est basé sur
'approximation des collisions binaires. Les cagsagont initiées par des primaires d’énergie
cinétique 10, 15, 20, 25 et 30 keV. Pour chacuneedeénergies nous avons simulé 1000
cascades. Les interactions entre les atomes dinglah collision sont modélisées par le
potentiel interatomique de paires de Ziegler-Bdanskrark. L'énergie perdue dans les
collisions inélastiques traduisant I'excitation lgébnisation des électrons du matériau est
évaluée de l'approximation d’Owen-Robinson. Suit& aollisions atomiques de nombreux
atomes sont évincés de leurs positions du résesantcainsi des défauts de Frenkel. Les
résultats de la simulation nous ont permis de déter le nombre de défauts produits, leur
distribution spatiale ainsi que le volume le pludhable de la zone endommagée par

I'irradiation.

Mots clés

Platine, défauts de Frenkel, irradiation, approxiomades collisions binaires
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Symbole Signification Symbole Signification
m, Masse au repos de I'électron 0, Angle de diffusion du projectile apres le chog
e Charge élémentaire 6, Angle de diffusion de I'atome cible aprés l¢
choc
N, Nombre d'avogadro ) Angle de diffusion dans le systéme du centrg de
masse
h Constante de Planck T Distance interatomique
h Constante de Planck réduite E, Energie initiale du projectile
ag Rayon de Bohr E; Energie du projectile apres le choc
my Masse du projectile E, Energie de I'atome cible aprés le choc
m, Masse de 'atome cible Vg Vitesse de Bohr
Z; Numéro atomique du projectile Egam Energie disponible pour le déplacement
atomique
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NRT
uma Unite de masse atomique Vo Vitesse initiale du projectile
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E. Energie de coupure A; Poids atomique
Ew Energie de liaison de déplacement Q Energie inélastique perdue
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azpL paramétre d’écran du potentiel ZBLl| (—dE/dx) Pouvoir d’arrét total du milieu
ks Constante de Boltzmann (—dE/dx)y Pouvoir d’arrét nucléaire du milieu
0 Permittivité du vide (—dE/dx), Pouvoir d'arrét électronique du milieu
Tp Température de Debye p Densité du milieu cible
o Section efficace de diffusion A Rapport entre la masse de la cible et la masge du

projectile
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Introduction générale

Le présent travail portant sur la formation deséat®glans le platine suite a son
irradiation s’insére dans I'étude systématique 'dadiation des éléments de transition tels
gue le tantale, le tungsténe, le hafnium et lirdi [1-6]. Les propriétés physiques et
chimiques trés intéressantes de ces métaux fonk dles matériaux de choix pour plusieurs
applications dans des domaines trés variés. La m@mpsion des mécanismes de
vieillissement de ces matériaux lorsqu’ils sonlisés dans un environnement de rayonnement
intense est d'un grand intérét technologique eh@woigque puisqu’elle permet d’estimer la
durée de vie et d’améliorer la performance des amapts fabriqués a base de ces matériaux.
Le passage des particules énergétiques dans mileoque le déplacement des atomes et la
formation par cet effet de défauts ponctuels notantndes lacunes et des interstitiels. Sous
I'agitation thermique, ces défauts peuvent se défuet s’agglomérer pour former des amas
qui se transforment & des dislocations et des@smaviies changements dans la structure des
matériaux, qui commencent a I'échelle atomique \atluent a I'échelle macroscopique,
influent a long terme sur les propriétés physiconitues et mécaniques des matériaux
notamment les conductivités électrique et thermigiae résistance a la corrosion, la
fragilisation et le gonflement [7-12].

Le platine (Pt) est un élément chimique de numdoonmue 78 [13] et de masse
atomique 195.084 uma [14]. C’est un métal de ttammsinoble avec l'argent et I'or. Il est dur,
malléable, ductile et rare, et est donc tres dhest de couleur gris-blanche brillante. Il est
lourd de densité avoisinant 21.5 g#n20 °C) [15, 16]. Il a un point de fusion élewantla
valeur est 2041.3 K [17]. Il est un bon conductder la chaleur et de I'électricité. Son
coefficient de dilatation thermique est proche @duicdu verre. Il est souvent associé a
certains minerais de cuivre ou de nickel. Le p&atiéagit avec de nombreuses molécules, ce
qui en fait de lui un catalyseur particulieremestherché. A température ambiante, il résiste a

de nombreuses agressions chimiques. Il ne s'oxgsl@ jair libre, et n'est corrodé que par le
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cyanure, les halogenes, le soufre et les alcalmsstimjues. Il est insoluble dans l'acide
chlorhydrique et dans I'acide nitrique [18].

Les propriétés physico-chimiques intéressanteslaling font de lui un matériau de choix
pour des applications techniques que décorativiesi,Adans le secteur médical, et en raison
de sa qualité de matériau hypoallergénique, ce Imétouvre les cathéters et autres
instruments chirurgicaux, et il est, aussi, préskms certaines prothéses. L'alliage platine-
osmium est utilisé dans la fabrication des stineulet et les valvules artificielles
cardiagues. On trouve, également, du platine dassmédicaments antinéoplasiques, qui
aident a stopper la croissance des tumeurs endiidgADN des cellules cancéreuses.

Le platine est employé comme revétement de surfhcecouvre le nez des missiles, les
injecteurs des moteurs a réaction, dans les ceesatans les fourneaux électriques et des
systemes qui doivent pouvoir fonctionner durableindgmaute température [18].

A cause de ses propriétés catalytiques, il estisétidans les industries chimique,
pétrochimique et automobile :

-il est présent dans la fabrication d’anodes, natant les anodes dites insolubles, qui offrent
une large échelle de densités de courant, une gnasistance a la corrosion et une durée de
vie élevée. On le trouve dans les thermometrearet ks thermocouples.

-des catalyseurs au platine sont utilisés danaffmage et la transformation du pétrole, mais
aussi dans d'autres processus de la productiosed@s et de composés aromatiques dans
l'industrie pétrochimique.

-il entre dans la fabrication des pots d’échappémeetes moteurs a combustion interne des
véhicules.

Associé a liridium, le platine a été retenu pdaldboration du premier kilogramme étalon et

du premier métre étalon conservés au bureau intenah des poids et mesures (Sevres,
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France). En fin, sa malléabilité et sa grande t&@sc® a la corrosion et a la décoloration le
rend populaire dans la confection des bijoux.

Trois modeles sont utilisés pour étudier les imtoas entre des particules
énergétiques et la matiére ; I'approximation dedlisitons binaires (BCA pourBinary
Collision Approximatioly la dynamique moléculaire (MD pomolecular Dynamick et la
méthode de Monté-Carlo cinétique (KMC pdgimetic Monte Carly. Pour I'étude de la
formation des défauts de Frenkel dans le platiredi@ nous avons adopté la méthode de
'approximation des collisions binaires. Vu le adrae aléatoire des collisions atomiques,
une accumulation massives de statistiques devémgssaire pour que I'étude soit fiable [19].
La BCA satisfait ce besoin d’autant plus que legende simulation se basant sur cette
méthode est trés court. La BCA est largement étitlans I'étude des phénoménes liés a
l'irradiation des matériaux notamment la pulvéiisat 'implantation ionique, la canalisation,
la rétrodiffusion et la production de défauts [Z])-2

L'objectif du présent travail est I'étude, par siation, la création des défauts de
Frenkel dans le platine irradié. Le programme Maddasé sur la BCA est utilisé pour
simuler des cascades de déplacements dans leeptafite & son irradiation interne [26]. A
partir de données décrivant la particule irradiagitde matériau irradié, le code Marlowe
permet de calculer différentes grandeurs physigaesctérisant les cascades de déplacements
[27-32]. Nous examinons, en particulier, la gérniératle paires de Frenkel, la configuration
spatiale finale des cascades et le volume de lané&@pdommagée par I'irradiation.

Ce manuscrit est organisé en trois chapitres. emijar chapitre est dédié aux rappels
sur les défauts dans les cristaux. Nous abordgrader@ent, les défauts induits par irradiation
et leurs effets sur les propriétés physiques eamigaes des matériaux. Le deuxiéme chapitre
est consacré au modeéle largement utilisé pour simlilifradiation des matériaux. Nous

détaillons le modéle de l'approximation des cdalhsi binaires. Nous passons en revue les
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modeles existants pour évaluer les pertes desiénargcléaire et électronique, ainsi que le
nombre de défauts produits. Dans le troisieme tfggpious rapportons les résultats obtenus
par simulations des cascades de déplacementsalatetihe. Nous examinons le nombre de
paires de Frenkel générées, la fonction de distobules ces paires en fonction de la distance
de séparation lacune-interstitiel et la distribatides volumes des cascades. Enfin, notre
manuscrit s’acheve par une conclusion généralagaatt les principaux résultats obtenus et

dressant les perspectives envisagées pour la pieudsuce travail.
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

1.1 Introduction

Le cristal parfait estin modele idéal dans lequel 'assemblaigs atoms, des ions ou
des molécules leomposant esrégulier et périodique et s’étesdivant les trois dimensiol
de I'espace a linfin{figure 1.1. La plus petite entité qui décrit I'empilemen cristal et qui
se répete dans le volume entier est appeléemaille [1]. En réalité, la répétitio
indéfiniment de la maille élémentaire n'existe pd tout cristalpossed des défauts, le
premier étant la surface extérieiqui présente une ruptide la succession de I'empilem
[2].

Les matériaux cristallins répanc ont une érme polycristalline qui est 1 assemblage

d’'une multitude de petits cristaux delle et d'orientation variées [3].

Figure 1.1. Représentation schématique d’un ci

Tout écart de la structure périodiquen cristal constitue un défaut]. La présence
des défauts influesur certaines propriétés des matér, ils peuvent les améliorer ou |
dégrader. Par exemple, la présence des impuretésrdme dans le cristal de corindon
donne sa valeur de rubis, depage du silicium par du phosphore permet d’obten semi-

conducteuravec des propriétés électres remarquablesda présence de défauts perme
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

déformation plastique des médaux maisles défauts résultants de I'irradiation neutron de
I'acier descuves des réacteurs nucléaires corent a sa fragilisation.
Les défauts cristallins sont clas:, selon leur dimensionnalité, en quacatégories :

les défauts ponctuels, les défauts linéaires,désudls plar et les défauts volumique

1.2. Défauts ponctuels

Les défauts ponctuesont des défauts d'organisation cristalline limé des points
isolés du cristal. Ce sont donc des imperfectiotiecaelle atomiquelLeur présence cau:
des distorsions localedu réseau cristallin. lls sont de plusieurs t: lacunes, auto-

interstitiels et extrinséques insertion ou en substitution [5, 6].

1.2.1. Lacunes
Une lacune est leéfaut cristallin le plus simp qui se manifeste le plus souvent d
les cristaux. Elle résulte dabsence d’'un atome ou d’'un ion déela mailledu réseau (figure

1.2).L'existence des lacunes a été prédite en 192Frenkel [7].

Figure 1... Schéma d'une lacune dans un cristal.
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

Les lacunes réduisent la densité du cristal et anggnt son énergie interne et sa
résistivité. Elles sont créées et éliminées pataigh thermique. La concentration atomique

en lacunes a I'équilibre change en fonction dergratureT’, selon la relation :

_ o () (L1)

n
N
ou n désigne le nombre de lacunes se trouvant dans semdre contenaril atomes,Ey
dénote I'énergie de formation d’'une lacune quidest'ordre de 1 eV dans les métauxkgt
représente la constante de Boltzmann [8].
La diffusion des atomes dans les cristaux verszdass de faibles concentrations est
facilitée par la présence des lacunes. En effet, déplacements se produisent par

permutations successives entre les lacunes eide®a adjacents (figure 1.3) [8-10].

000 e Uqufquqq
‘thd 09 . .9® 009:.

fuaJJ JJJJ:JJJJ
Q000 0000 90000

Figure 1.3. Diffusion d'une lacune par déplacementscessifs d’atomes.

1.2.2. Auto-interstitiels

Les défauts auto-interstitiels sont des atomes @&wemature chimique que les atomes
formant le réseau cristallin mais qui sont placaéssdes espaces vides du réseau (figure 1.4).
La présence de l'interstitiel induit une distorsiocale du cristal et provoque I'écartement des
atomes voisins de leurs positions d’équilibre.

L’énergie de formation des interstitiels (elle @ahs les métaux de I'ordre de 7 eV) est
en général plus grande que celle des lacunesCEL].se répercute sur les concentrations des
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

deux especes a I'équilibre. Elles sont plus impaes pour les lacunes que pour les
interstitiels. La concentration des interstitielsmone celle des lacunes augmente avec la
température et suit une loi similaire a la loi déarpar (1.1). Les auto-interstitiels sont plus
mobiles que les lacunes et peuvent se mouvoir mguks distances avant de se recombiner

avec elles [8].

JJJJJQ
q WA AL A
)JJJJ\/
/J @ DY
JJJJJJ
\J\/\_/\JJJ

Figure 1.4. Schéma de défaut auto-interstitiel.

1.2.3. Défauts extrinseques

Les cristaux ne sont pas purs et ils recélent togjdes impuretés qui sont considérées
comme des défauts. Si un atome présent dans tal@# de nature chimique différente de
celle des atomes le composant, alors il s'agit diéfaut extrinseéque. L'introduction,
dépendamment du rayon atomique de I'atome et dpreesiétés chimiques, peut se faire de
deux fagons, en substitution ou en insertion.

Dans la substitution, I'atome étranger est deetathmparable a celle des atomes du
réseau. Il remplace un atome du cristal provogaargi une distorsion élastique du réseau
(figure 1.5). Les impuretés substitutionnelles doiv étre chimiquement équivalentes a

I'élément qui compose I'ensemble du cristal. Cégauti® peuvent se déplacer dans le cristal,
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

leur mouvement étant facilité par la présence degns. lls ontdes effets importar sur les

propriétés mécaniques électriqgues des matériaw).

Figure 1., Défaut extrinséque substitutionnel.

Les impuretésen insertion concernent, en général, des atode taille petite
comparativement a celleed atomes c cristal. Elles peuvent, ainsg'infiltrer dans les
interstices.ll existe, pour ces impuretés, ' positions préférentielledars le cristal ou elles
peuvent s’installer san@rovoquer une grancdistorsionde la structure cristalline réguliél
Dans les structures cubiquadaces centrées ou cubis centréeslinsertion se fait en sit
tétraédrique (figurel.@-et figure 1.-a) ou en site octaédrique (figure -b et figure 1.7-b)

8, 12].
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Figure 1.7. Positions intemsélles dans la structure c (a) site octaédrique. (b) site tétraédri

1.2.4. Défauts de Schottky et de Frenl

Dans les solides ioniques, les défauts ponctueld spéés par paires afique
'ensemble du cristal demeure électriquement n. Un défaut deSchottk est un type de
défaut ponctuel qui résulte c’association d’une lacune anionique et d'une la@ationique,
comme le montre la figure 1.0n rencontre de tel défadans les réseaux NaCl, KBr et
KCI[8, 13, 14].

La création d'un défaut de Schottky a l'intéri du cristalrequier le déplacement

d’'une paire catiomnion en position normale dansréseau vers la surface du matérill
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

peut résulter, également, de la diffusion des lesute la surface du cristal a son intérieur.
Les défauts Schottky menent a une diminution defesité du réseau et leur nombre est dicté
par laloi [9, 13, 14] :

ng ~ Ne~(8HS/2ksT) (1.2)

ou N dénote le nombre de sites du réseatnH I'enthalpie standard de formation du défaut

de Schottky.

Figure 1.8. Défaut de Schottky.

Un défaut de Frenkel est un de défaut ponctueté@giilte du déplacement d'un atome
ou d’'un ion de sa position d’équilibre a une positinterstitielle. Cela crée une lacune au sein
de la structure du réseau, comme lillustre largl.9. Le défaut de Frenkel n'affecte pas la
densité et la masse du réseau et ne requiert atangiert d'ions ou de lacunes. On trouve ce
défaut, par exemple, dans liodure d’argent Agl. ¢@nductibilité électrique des solides
ioniques est affectée par la présence de ces dd&hjt Le nombre de défauts de Frenkel est

régit par la loi [9, 13, 14]:

ng ~ /NN;e~(8HF/2kpT) (1.3)
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ou N; représente le nombre de sites interstitiels\Bf désigne I'enthalpie standard de

formation du défaut de Frenkel.

Figure 1.9. Défaut de Frenkel.

1.3. Défauts linéaires

Ce sont des défauts unidimensionnels appelés aissications Le concept de
« dislocation », a été introduit par Vito Volteea 1907, et désigne une ligne d’'imperfections
séparant la partie qui a glissé du cristal relatiest a une autre restée immobile [5]. En 1953,
Hedge et Mitchell ont apporté pour la premiere fl@ismise en évidence des lignes de
dislocation dans le bromure d'argent [15]. Ce typeléfauts est caractérisé par la direction de
la ligne d’'imperfections et par un vecteur appetéteur de Burgerqui décrit I'amplitude et
la direction de la distorsion du réseau. Les daioas ont un impact énorme sur les
propriétés physiques des matériaux. Elles sontéléments porteurs de la déformation
plastique. Elles constituent des voies de diffusicapides et préférentielles des atomes. Elles

peuvent ainsi piéger des interstitiels autour d&lformant un nuage, appetéiage de
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Cottrell, qui provoque le durcissement du matéril6, 17]. On distingu trois types de

dislocations : leslislocations coi, lesdislocations viet lesdislocations mixte.

1.3.1. Dislocation coin

Une dislocation coin escaractérisée par la présend’'un demr-plan atomique
supplémentairénséré dans une structure cristalline id. Le bord sipérieur du der-plan,
illustré sur la figure 1.10représent la ligne de dislocation. Le vecteur de Burgers
perpendiculaire a cette ligniea dislocatiorprovoque une déformation du cri.. En effet, les
atomes de la ligne de dislocation ont un nombréodias premiers voisins différent de ce
des autres atomes du cristal. La déformation diiadrau voisinage de la dislocation fait ¢
la distance entrées atomes du c6té du deplan supplémentaire eplus petitc que leur
distance d’équilibre. La zone correspondante @sten compressiarLa situation inerse se
manifestedu c6té opposé au de-plan supplémentaire. La zone est alors en traction[8,

18].

Figure 1.10. Représentation schématique d’'unedititin coin
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1.3.2. Dislocation vis

Le deuxiéme type de dislocation est la dislocatiibe vis illustrée sur la figure 1.1

Le vecteur de Burgetsqui la caractérise est paralléle a la ligne deodtion[8, 18].

—
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Figure 1.11. Représentation schtique d’'une dislocation vis.

1.3.3. Dislocation mixte

Les dislocations ne sont pas toujours rectilignes.ligne de dislocation est,

maniére généralesourbe. Elle présente des parties coin, des paviee®t des parties

caractee mixte. La figure 1.12 moni un exemple d’une telle dislocation. La partie ded
(VC) perpendiculaire & et avoisinant le point C est de type coin. La padié la disocation

paralléle ab et avoisinant le point V a un caractére de dislonatis. La partie restante «

I'arc (VC) constitue ne portion a caractére mixte, 16].
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Figure 1.12. Représentation schématique d’unedditiin mixte

Les dislocations cose vis ne peuvent pas se termirelrintérieur d’'un cristalElles

rejoignent la surfaces’achever sur d'autres défauts ou ellesenchainnt a d'autres

dislocations pouse fermer et constituer ¢ boucles de dislocation [11].

1.4. Défauts plans

Ce sont ds défauts de surfaou des défauts a deux dimensiolisincluen les joints
de grains, les joints de phases, les joints de enatds défauts d’empilement, et les pa

d’antiphase.

1.4.1.Joints de grains et joints de phas

La plupart des mat&ux cristallinsrépondussont polycristallins. lls sorconstitués de
plusieurs cristaux accolégppelésgrains. Ces cristaux sont diég aléatoirement les uns |
rapport aux autres et leurs tailles varient dedferdu micrometre a plusieurs centires.

La surface d la jonctiondes cristaux voisins de méme natahémiqueest nommée
joint de grains Si les cristau adjacents sont de natures distinctasurface 'accolement est

dite joint de phased_es joints formet des défauts bidimensionngfgyure 1.13). Les atome
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de la zone de raccordement ont une énergie deriaiérieure, en valeur absolue, a celle des

atomes formant l'intérieur des grains [8, 11, 19, 1

Figure 1.13. Représentation schématique d’un pengrains et d’un joint de phases.

Les joints de grains ont, généralement, une granflaence sur les propriétés
mécaniques des matériaux. Ce sont des lieux qarigant 'accumulation des impuretés, ce
qui peut conduire a la fragilité et a la corrosiotergranulaires. lls peuvent étre, également,
des surfaces de jonctions faibles qui soient lgestie naissance et de diffusion des fissures

3, 19, 20].

1.4.2. Joints de macle

Le joint de macle est, également, un joint de grainconstitue un plan de symétrie
miroir s'intercalant entre deux parties du graior@égntations symétriques (figure 1.14) [11,

16].
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Figure 1.14. Schénd’'un joint de macle.

1.4.3. Défauts d’empilement

Il s’agit dans ce cas, d'une modification de la u=ge cempilement des plar

atomiques comme il est montré sur la figure J11].

90 90 00000 O®OCO®OTE
00000 OQO®QOO

> WO » O

Figure 1.15. Défaut d’empilement.

1.4.4. Parois d’antiphase

La paroi d’antiphase est un défaut ne se manifeste que ddes composé«C’est une

surface de séparation entdeux régionsordonnés d’'un cristal et le long de laquelle
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séquence ordonnée deimégior estdécalée par rapport a celle de la ré adjacente (figure

1.16) [11, 16].

Paroi d’antiphase

Figure 1.16. Schéma d’un cristal traversé par @meif’antiphast

1.5. Défauts volumiques

Les déhuts volumiques sont des es tridimensionnels d'atomes ou de lacunes

sont arrangés en trois classésspores lesinclusionset lesprécipités

1.5.1. Pores

Les pores sont des cavités formées dans le salitkeas’agglomératiol de lacunes ou
sont des gaz piégés penddamtphase de solidification (figure 1.17)s sont des défauts
nuisibles car ilsprovoquent | diminution dela résistance mécanique du matériat

favorisent, donda rupture a de faibles chari [16].
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pore metal (FeAl)

Figure 1.17. Formation de pores dans un matériau.

1.5.2. Inclusions

Les inclusions sont des entités étranis présente dans le matériau. Leur tai
changede quelques microns a des dimensions macroscopiLa source de leur existen
est attribuée &élaboration du matéric. Elles s'infiltrentdans le systeme sous forme
saletés. Elles constituedes sits préférentiels pour la rupture @éégrader les propriétés

électriques des dispositifs microélectroniquesndrodusant des effets indésiras [18, 21].

1.5.3. Précipités

Les précipités sont d particules insérées dans le maténan des réactions a I'é
solide. lls ont pour role dugmenter la résistance structurale des alliagcopérant comme
des obstacles au mouvement de dislocations. Lfficacité dépendle leur taille et de le

distribution dans le réseau [.
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1.6. Effets d’irradiation dans les matériaux

L’irradiation d’'un matériau par des particules @g@iques cause le déplacement des
atomes hors de leurs positions d’équilibre du néskas atomes évincés peuvent a leur tour
provoquer d’autres déplacements. Il en résultedaton de lacunes et d'interstitiels. La zone
irradiée se trouve formée d’une région centralbeien lacunes entourée d’'une couronne
remplie d’interstitiels. L’agglomération des lacgneonduit a la formation des cavités et
provoque un gonflement (augmentation de volume)g@dlement conduit & une dégradation
des propriétés mécaniques et la limitation de laéelud’'utilisation du matériau. Les
interstitiels diffusent dans le matériau, ce quirldonne la possibilité de se recombiner avec
des lacunes et de se regrouper en amas pour éeallerucles de dislocations.

Outre les déplacements atomiques, des réactionéaimes (transmutation, formation
de gaz, fission) peuvent, également, se produire su l'irradiation des matériaux. Les
réactions de transmutation nucléaire altérent dacttre des matériaux en modifiant leur
composition chimique et produisent des isotopesosatifs qui entrainent I'activation
nucléaire des matériaux. Les réactions conduisaté #ormation de I'hydrogene sont
particulierement importantes car elles causemnilgilfsation des matériaux [12, 22-27].

Parmi les effets de l'irradiation, on trouve, audai croissance. Ce phénoméne se
traduit par un changement de forme sans changedeenblume. Il a été observé dans des
matériaux comme l'uranium, le graphite et le ziraon[22].

Dans les matériaux organiques, les rayonnementgepeunduire la vibration de
certains groupes chimiques et causer la scissisrcliines, fragilisant ainsi le matériau. [22,

26].

27



Références bibliographiques

Références bibliographiques

28



Références bibliographiques

[1] P. Ehrhart, Properties and interactions of atomic defects irtatseand alloys’ Berlin,
Springer, volume5, 1991.

[2] J.H. Crawford, Point Defects in Solids"New York, Plenum Press, 1975.

[3] L. Priester, Joints de grains et plasticité cristallineHermes, 2012.

[4] C. Ng0, H. Ngb, Introduction a la physique des semi-conducteuisd. Dunod, Paris,
1998.

[5] J.L. Martin, ‘Dislocations et plasticité des cristaux’Presses polytechniques et
universitaires romandes, Lausanne, 2000.

[6] P. Pavlov, A. Khokhlov, Physique du solide”Ed. Mir, Moscow, 1989.

[7] J.1. Frenkel, Z. Phys35, 652 (1926).

[8] J. P Bailon, J.M Dorlot, Des Matériaux’, Ed. Presses Internationales Polytechnique,
2002.

[9] C. Kittel, “Introduction to Solid State Physic;38th edition, John Willey & Sons, Inc,
2005.

[10] M. Gerl, J.P. Issi, Physique des Matériaux™Presses polytechniques et universitaires
romandes, Lausanne, 1997.

[11] M. Dupeux, ‘Aide-mémoire science des matériau®unod, Paris, 2008.

[12] D.R. Olander, Fundamental aspects of nuclear reactor fuel elesierEd. Technical
Information Center, Office of Public Affairs and &gy Research and Development
Administration, 1976.

[13] R. Collongues, e solide cristallin’, Presses Universitaires de France, 1973.

[14] L. Smart, Introduction & la chimie de I'état solideDunod, 1997.

[15] J.M. Hedge, J.W. MitcheliThe observation of polyhedral sub-structures instais of
silver bromide”, Philos. Mag44, 223 (1953).

Doi : 10.1080/14786440208520298

29



Références bibliographiques

[16] A. DJAAFRI, “Etude des dommages créés dans le tantale (Ta} eblmposés TaC et
Ta,0s par I'approximation des collisions binaires (BCA)Thése de Doctorat, Université
Dijillali LIABES de Sidi-Bel-Abbes, Algérie, 2018.

[17] R. Schmidt, Comportement des matériaux dans les milieux biqlegg”, Presses
polytechniques et universitaires romandes, Lausargto.

[18] J.W. Morris, Jr., Defects in Crystals” In: Materials Science and Engineering: An
Introduction Ed. Wiley, 2013.

[19] P. Robert, Matériaux de I'électronique” Presses polytechniques et universitaires
romandes, Lausanne, 1999.

[20] M. Biscondi,'Structure et propriétés mécaniques des joints daingt, J. Phys.
ColloquesA3, C6-293 (1982).

[21] J. Besson, N. Billon, S. Cantournet, Y. ChhsteF. Gourgues-Lorenzon, J.M. Haudin,
B. Monasse, L. NazéMatériaux pour l'ingénieur; Ed. Presses de I'école des mines, Paris,
France, 2010.

[22] C.H. de Novion, Effets d'irradiation dans les matériaux (métauXiagles, verres) ; 26°
Colloque de Métallurgie, Saclay, Paris, 1984.

[23] A. Dunlop, F. Rullier-Albenque, C. Jaouen, Templier, J. DavenasMaterials under
Irradiation, Solid State Phenomenavol. 30-31, Trans. Tech. Publications, Aedermansdorf
(Suisse) 1993.

[24] X. Han, ‘Modélisation de la fragilisation due au gonflemeans les aciers inoxydables
austénitiques irradiés” thése de Doctorat, Ecole nationale supérieurentiess de Paris,
2012.

[25] F. Onimus, Approche Expérimentale et Modélisation Micromécaaiqdu
Comportement des Alliages de Zirconium Irradiégiése de Doctorat, Ecole Centrale des

Arts et Manufactures, 2003.

30



Références bibliographiques

[26] J. Bouchard, J.P. Deffan, A. Gouchentfoduction au génie atomiquePresses des
mines, Paris, 2007.

[27] J.L. Boutard, Endommagement des alliages métalligues par desramsutapides
Reflets de la physique38, 17 (2014).

Doi : 10.1051/refdp/201438017

31



Chapitre 2 : Modéle de simulation

Chapitre 2 : Modele de simulation

32
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2.1 Introduction

Dans I'étude des interactions qui se produisenteedes particules énergétiques
irradiantes et un solide, trois modeles sont habdment utilisés ; I'approximation des
collisions binaires, la dynamique moléculaire ettéeCarlo. La derniére méthode est surtout
employée dans I'étude de I'agglomération des défpahctuels similaires et leur évolution a
long terme vers des défauts étendus. La dynamiqakcolaire est une méthode de
simulation qui permet I'étude de I'évolution temglty d'un systeme moléculaire a basse
énergie. Elle est basée sur I'utilisation de latimh fondamentale de la dynamique (ou la loi
de Newton) et prend en considération toutes lesefoexercées par les atomes voisins lors du
mouvement d’'une particule dans le milieu. Ces bdsefondement de ce modéle permettent
des simulations plus réalistes des phénomeéneséétudes inconvénients de cette méthode
résident dans le temps d’exécution qui est tregéélsa pauvreté en accumulation de
statistiques et sa limitation a des énergies k&atent faibles. L'approximation des collisions
binaires présume qu’un atome se déplace en effetcties collisions binaires indépendantes
au sein d'une cascade. Elle est simple a progranetglus rapide en temps de calcul. Elle
permet, donc, une accumulation de statistiquesisanties pour une étude adéquate des
phénomenes étudiés. Elle, aussi, mieux adaptéeir@adiation a hautes énergies.
L’inconvénient de cette méthode est qu’elle estnmgirécise que la MD a basses énergies
[1]. Dans les études actuelles, on combine la MDaeBCA. On utilise dans les calculs
I'approximation des collisions binaires apres aw\juster ses paramétres énergétiques par la

dynamigue moléculaire.

2.2 Approximation des collisions binaires

Le modele de I'approximation des collisions bingaiest souvent utilisé en physique

pour étudier les phénomeénes qui se produisentioisnteraction des particules énergétiques
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avec la matiere tels que la rétrodiffusion, la gulbsation, I'implantation d’ions et les dégats
généreés par irradiation [2-7]. Dans I'approximatides collisions binaires, une cascade est
décrite comme des séquences d'interactions binaimes des atomes en mouvement et des
atomes immobiles. Les effets exercés par les atowiems sur les deux atomes en choc sont
négligés. Les atomes se meuvent librement avaapes les collisions, le long de leurs
asymptotes de diffusion. Le nombre d'atomes en emewnt est suffisamment petit pour que
les collisions entre les atomes en mouvement sigeotrées. Le ralentissement des atomes
mobiles est une conséquence du transfert de I'é@natx atomes cibles composant le milieu

[8-12].

2.2.1 Description de la cascade de déplacements

Suite a la collision d’'une particule énergétiquadiante avec un atome du matériau,
celui-ci acquiert une quantité d’énergie et qugta site. Un tel atome est communément
appeléprimaire (PKA pour Primary Knock-on Atoi Le primaire effectue des collisions
avec les atomes du réseau se trouvant le long depassage, produisant des atomes
secondairesjui peuvent eux aussi déloger d’'autres atome®seau et ainsi de suite. Ainsi,
une avalanche de collisions atomiques appelszade de déplacemerdst formée (voir
figure 2.1). Les atomes du réseau heurtés sontésjadéfinitivement de leur position
d’équilibre s’ils acquiérent une énergie supérieairkénergie seuil de déplacemeht, du
matériau. Si I'énergie recue par 'atome cible g&de pads,, il effectuera des oscillations
autour de sa position d’équilibre et dissiperadigie sous forme de chaleur [13, 14]. Lors du
développement de la cascade, les atomes mobileemieleur énergie dans les collisions
élastiques provoquant des déplacements atomiquiemnstdes collisions inélastiques menant
a I'excitation des électrons du milieu. La pertérdrgie perpétuelle des projectiles fait, qu'a

long terme ces derniers ralentiront et finiront anmobiliser, ce qui se traduit par 'arrét de
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I'expansion de la cascade. Le développement dadeacle ne dure que quelques dixiemes de

picosecondes [15].
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@primaire (PKA) () interstitiel ) lacune @ atome sur site

Figure 2.1. Représentation schématique de la castadéplacements.

Le concept de cascade de déplacements a été sugmdrda premiéere fois par
Brinkman [16] en 1954. Peu aprés, Seeger a proposée particule énergétique pénétrant
un matériau produit une région fortement endommagédees chaude. On parle alorspie
de chaleur(thermal spikg[17]. Cette région trés restreinte est composéeedzone centrale
dépeuplée, c'est-a-dire riche en lacunes, entodié®e couronne formée principalement
d’atomes interstitiels. Beavagt al confirmeérent expérimentalement I'existence d'ueke
zone suite a 'examen par microscopie ionique @cmantillon de tungsténe irradié [18].

Les cascades de déplacements formées a partir piiomaire de faible énergie
(inférieure a 100 eV) ne sont pas volumineusesstliégats produits sont limités a quelques

défauts isolés. Pour les cascades initiees papritesires d’énergie de quelques dizaines de
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keV et plus, la profondeur de pénétration dans &énmau est grande et les dommages
produits sont importants. La diffusion thermiquevdiase l'agglomération de défauts
ponctuels identiques ce qui provoque la constitutd@amas de lacunes et d’interstitiels [13,
19].

Lors du développement d'une cascade, plusieursqgohénes peuvent se produire.
Nous trouvons parmi ces phénoménes ; la canalisatofocalisation et les séquences de

remplacements.

2.2.2._Canalisation

Le phénoméne de canalisation se produit lorsqu'padicule se meut dans un
matériau parallelement a une direction cristallpgrque de bas indice. Ce déplacement entre
les atomes du réseau (avec une probabilité desicmllifaible) lui permet de parcourir de
longues distances avant de subir des chocs imperiaa profondeur de pénétration dans les
matériaux a structure cristallographique ordonrstegeande comparativement aux matériaux

amorphes [14, 20].

2.2.3._Focalisation

La focalisation est un phénomeéne qui se manifemts tbs cascades a basses énergies.
Il s’agit de collisions élastiques successivesatteds voisins le long d'une rangée atomique
(voir figure 2.2). Les études montrent la facildéccurrence de ce phénomene dans la
structure cubique a faces centrées suivant lesesngristallographiques de faibles indices

[13].
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Recul de I'atome A,

Rangée atomique
—_—

Recul de I'atome Ay

Figure 2.2. Schéma d'une séquence de focalis

2.2.4. Séquences ademplacemeni

Dans ce phénomenée projectile trarmet touteson énergie a 'atomdu réseau et
s’immobilise a sa place. Pour une séqu de remplacements (RC&ur Remplacement
Collision Sequencgsil y a uneffet dominoqui se produite long d’une rangée atomic
(voir figure 2.3) A la fin de laséquencale remplacements, on se retrouve avec un a
interstitiel éloigné de la lacune créée au début de la chainequi emporte,
approximativement, la méme énergie cinétique quprégnier atome de la séque [14].
Lorsque les RCS sont longues et nombretelles contribuent efficacement a la création

défauts de Frenkel permane

Qo

000 O0Q0O00O
00000000
0 0-0-0-0-0-¢ ©
00000000

Figure 2... Schéma d'une séquence de remplacements.

interstitiel

2.2.5.Cinématique d’'une collision binair

Dans ce qui suit, nous allons examiner la colligatre deux atomes en calculant

différentes grandeurs physiques d’intépour I'étude de la production des défauts dan:
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matériaux irradiés. Cetmalys: nécessite I'utilisation conjointe de la cadique des chocs
dela diffusion d’une particule par un champ de foceatrale Les calculs eront faits dans le
référentiel du laboratoir€l) et dans le référentiel du centre de masse ((Du fait que
l'irradiation qui nous intéresse se sittans une plage d’énergielativement bas: (ordre du
keV) et que les atomeédudiés sonlourds, alors on se contenteraud'’traitement classique (
phénomene de la collision atomiq

Considéronaune collision entrcun atome de masse;, qui se metL avec une vitesse
7, dans le systeme (let un atome de masm, immobile (voir figure 2.4. Désignons paw,
et v,, respectivement, les vitesses du projectile dtatieme cible aprés la collision et pQ
'énergie indastique perdue par excitat et ionisation des éleons atomique. Le calcul de
I'énergie cinétigue des atomes apres collisiongass I'application des lois de conservat

de I'énergie et de I'impulsion.

~

(mZJEZ) .

\ﬁz

Figure 2.4 Schéma d’une collision binaire dans le systemeabaratoie.

La loi de conservation de I'énergie totalesysteme (projectile-cible)ans (L)donne [21] :

1 2 _ 1 2, 1 2
S MV = Smy vy +Em2v2 + 0, (2
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alors que de la loi de conservation de I'impulgians (L) s’écrit :
miVy = My, + myv, , (2.2)
Faisons la projection de la relation vectoriell2{Zur les deux axe®x etOy :
my vy, = myv;co0s6; + m,v,cos0, (2.3)

0 = myv;sinf; — m,v,sind, (2.4)
ou 6, et#, dénotent, respectivement, I'angle de diffusiorpdajectile et I'angle de diffusion

de I'atome cible par rapport a la direction d’irede. A partir des relations (2.1), (2.3) et

(2.4) et par un calcul direct nous pouvons obtkesirexpressions suivantes donnant les angles

de diffusion [14, 21] :

cos; = g—:(1+A)+%\/§Z;[1—A(1—E%)], (2.5)

1 [E;1+44 1 [Ey 1 Q

C0592 = > E_oﬁ 2 E_Z\/_ZE_O' (26)

ou E, et E; représentent, respectivement, I'énergie cinétduigrojectile avant et apres la
collision, E, I'énergie cinétigue de I'atome cible aprés lais@h etA désigne le rapport
entre les masses des deux atomés=m,/m,. Les angles de diffusiof, et@,sont liés a

I'angle de diffusion dans le systéeme de centre dssey, par les expressions [14, 21] :

1+Afcosd

cosby = J1+2 Afcos9+AZf2 (2.7)
cosby = J2—2 fc:s_af—cslsffz)cosza ; (2.8)
ou le coefficienifest fonction d& et de I'énergie relativeE;, = (A E,) /(1 + A)[14, 21] :
f=1-% 2.9)
Ey=——F. 19)
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2.2.6. Energie transférée a I'atome cible

La détermination de I'énergie cinétique du projectit I'énergie cinétique de I'atome

cible apres la collision nécessite I'utilisatiorsdelations (2.5) et (2.6) [14, 21] :

E1

2
B = 2 A)Z (cosfy +/A2f2 — SLn201) ( 0) : (2.11)

2
Eo = (1+A)2 (60592 +.f? - sm292) ( ) (2.12)

Ces relations peuvent étre exprimées en fonctiofiatgle de diffusion dans le systéme

(CM), en se servant des expressions (2.7) et [P481] :

B = o (A +AF)7 — 44fsin’3) 213
;—z (1+A)2 (( — )%+ 4 fsin? ) (2.14)

L'énergie transférée a I'atome cible par le pradjegiendant la collision peut étre déduite de

(2.14) [14, 21] ;

E,=T=—((1=f)? + 4 fsin?3). (2.15)

(1+A)
La valeur maximale pour I'énergie transmise estobé lorsque la perte d’énergie inélastique
est nulle ; ce qui correspond)a= 0 (f = 1 etsin?(¥/2) = 1) [14, 21] :

Toow = —E, = —2_F,. (2.16)

1447 7 (1+4)2 0

2.2.7. Angle de diffusion

Les expressions décrivant les grandeurs physiqaestérisant une collision binaire
(2.7), (2.8), (2.13) et (2.14) dans le systemes(n)t toutes fonction de I'angle de diffusi®n

Cet angle dépend du potentiel atomique de pditegui modélise I'interaction entre les deux
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atomes en collision. La théorie du mouvement d’'paeticule dans un champ de force

centrale (voir figure 2.5) permet d’établir la ted@a entre I'angled et le potentiel/ [21] :

o d
ﬂ:n—ZszWrm, (2.17)

ou la fonctiong (r)dans (2.17) est donnée par :

g = [1-ws 19

Figure 2.5. Angle de diffusiof dans le référentiel du centre de masse.

La racine de I'équatiory(r) = 0 est désignée pak. Elle représente la distance minimale
d’approche montrée sur la figure 2.5. Le paramegtfigurant dans I'expression (2.17) est
appelé paramétre d’'impact. Il représente la digtandre I'atome cible et la direction de la
vitesse initiale du projectile.

Les points d’'intersection des asymptotes du pritigeet de I'atome cible ont pour abscisses

x; etx, (voir figure 2.6) [8] :

[@+p)e+(ra-1stan?]
x1 -
f(1+4)

, (2.19)
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0
Xy = stan —x; . 40)

Trajectoire du projectile

6 Angle de diffusion
1 du projectile

Py

Parameétre Trajectoire du

d’impact barycentre

v

Angle de diffusion
de I’atome cible

0,

Position initiale de 1"atome cible

Trajectoire de 1’atome cible

Figure 2.6. Trajectoires de deux atomes en catligians le référentiel du laboratoire.

2.3 Pontentiels d’interactions atomigues

Le code Marlowe que nous avons utilisé pour simileadiation recéle six fonctions
d’énergie potentielle. Il peut fournir des valeyrar défaut pour les paramétres de ces
potentiels si l'utilisateur le désire. La souplesse code permet méme a l'utilisateur
d’introduire son propre potentiel, pourvu qu'iltsdécrit par une fonction analytique continue

et dérivable. Nous allons dans ce qui suit dééesedeux potentiels de paires les plus utilisés

dans les simulations de l'irradiation des matériatitisant la BCA.

2.3.1. Potentiel de Moliére

C’est un potentiel coulombien écranté qui est diymd pour rendre compte de la
diminution de la répulsion coulombienne entre lesuxd noyaux en interaction due a

I'écrantage des charges positives par les nuagesa@tiques. Il est régit par I'expression [21]

V() = 4% g (L) , 22)

r am
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ou ay désigne le rayon d’écran @ est la fonction d’écran somme de trois termes en

exponentielle [21] :

® (=) = T3, cie~@r/am) (2.22)

am

avec
> ¢ =®(0)=1. (2.23)

Les coefficientss; et d; sont donnés par = (0.35, 0.55, 0.1) af; = (0.3, 1.2, 6.0). Ainsi le

potentiel de Moliere s’écrit :
2 (031 (12 (6.0
V() =222 l035¢ (033%) + 055" (12aw) 4 0.1 07 (50 )| (2.24)

Le rayon d’écran utilisé habituellement pour cdttection est celui de Firsov. Il est lié au
rayon de Bohrag et aux numéros atomiqués et Z, des deux noyaux en interaction par
'expression [21] :

0.88534
AFirsoy = W A). (2.25)
1 2

2.3.2. Potentiel de Ziegler-Biersack-Littmark

C’est un potentiel coulombien écranté proposeé jpeglér, Biersack et Littmark. Suite
a des calculs sur une large gamme de paires d'at(B@& paires d'atomes), ils ont pu extraire
une expression analytique pour un potentiel moyenpdires dit potentiel universel ou

potentiel ZBL. La fonction d’écras est composée de quatre exponentielles [21] :

(D( r ) =y, Cie—(diT/GZBL) ) (2.26)
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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®, azg , S'écrit en fonction deg , Z;
etZ, [21]:

0.8853 ap
azpr = Zf'23+Zg'23 . (227)

Le potentiel de paires ZBL s’écrit donc sous larfer.

2
V(‘r) = @ ?:1 Cie_(dir/aZBL) i (228)

2.4 Perte d'énergie

La perte d’énergie perpétuelle d’une particule géeque traversant un milieu se fait
essentiellement par deux mécanismes : les colisgastiques et les collisions inélastiques
[14]. Les collisions élastiques ou nucléaires s& $es collisions qui se produisent avec les
noyaux du milieu alors que les collisions inélastis| traduisent l'interaction entre le
projectile et les électrons atomiques du milieuseat I'excitation et l'ionisation de ces
derniers.

On définit le pouvoir d’arrét linéaire (ou le pourvde ralentissement) du milieu pour
le projectile comme étant la perte d’énergie ddemier par unité de distance parcourue dans
le milieu. Il est dénoté pai—dE/dx). Lorsqu’'on rapporte le pouvoir d'arrét linéairdaa

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

S = (— d—E) [MeV.cm? /atome] . (2.29)

1
N dx

Le pouvoir d'arrét massique est obtenu en rappbteapouvoir d’'arrét linéaire a la masse
volumique,p, du milieu :

dE

(-2, 25 mer vyt e
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2 .4.1 Pertes d'énerqgie inélastiques

Le pouvoir d'arrét inélastigue ou électronique; dE/dx)., dépend de certaines
propriétés du milieu et du projectile. Parmi leargteurs physiques du projectile on trouve la

2/3 ol

vitessev. On distingue trois domaines de vitesse, défiarsrapport a la quantit®y Z,
Z, est le numéro atomique du projectile lgtest la vitesse orbitale de Bohr donnée par
Vy = e?/(4meyh) avece la charge élémentaire, la permittivité du vide et la constante
de Planck réduite :

Le domainev > Vg 212/3 . le pouvoir d’arrét linéaire d’'un milieu de numé&tomiqueZ,, de

poids atomiqued, et de densitg pour une particule lourde chargée est donné paaldéion

de Bethe-Bloch qui intégre les effets quantiqueslativistes [22, 23] :

(_E) = NSgp = et 7’ NapZp [ln (zmelﬂ) —In(1-B%) —p? - Ck _ f] . (2.31)

dx/ e T 4meZmoC? B2 A, zZ 2

avec :
m, : la masse au repos de |'électron
I : le potentiel moyen d’excitation de I'atome cible
N, : le nombre d’Avogadro
B: B=v/C ouC estlavitesse de la lumiére dans le vide
Ck : une correction introduite pour tenir compte dit dae les électrons de la coudkesont
bien liés pour pouvoir étre éjectés facilement
4 : une constante de correction de la densité degetdue au fait que le champ électrique de
la particule incidente polarise les atomes présalérajectoire et mene a la réduction de la
perte d’énergie.
La formule de Bethe-Bloch constitue une bonne appration pour les particules

lourdes chargées d’énergie cinétique de quelqués Msgu’a des centaines de GeV. A des
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énergies plus hautes (TeV), la perte d’énergiaggnnement de freinagBremsstrahluny

devient importante, et la formule doit étre comg@ddpar des termes supplémentaires.

Le domaine v « Z*3 e%/h : Dans ce domaine, deux modéles fondés sur la métte
'approximation des collisions binaires sont, fréqunent, utilisés pour évaluer le pouvoir

d’arrét du milieu; le modéle de Lindhard, SchatfSehiott (LSS) et le modele de Firsov.

Dans le modéle LSS, on assimile le milieu dansdkga produit I'interaction comme
un gaz d’électrons libres. Les échanges d’électemrtie le projectile et les atomes cibles se
traduisent par un transfert d’énergie au nuagetrél@que provoquant des vibrations
thermiques au sein de celui-ci. Les calculs dansodele menent a I'expression suivante

pour le pouvoir d’arrét électronique [24] :

— NS = 2e2Nagz,”/%2, v
dx/), Ls — 2/3., 5 2/3\3/2vg "
e E0(21%3+2,%/3) B

(2.32)

Cette formule peut étre réécrite en fonction dedit@ie cinétique du projectile si I'on tient

compte de la relation entre celle-ci et la vitesse

(_E)e — kVE, (2.33)

dx

ou k est une constante. Il est clair dans ce domagneitdsses que la perte d’énergie du
projectile croit avec son énergie.

Dans le modéle de Firsov, le projectile et I'atooitde forment ensemble une quasi-
molécule durant le laps de temps de l'interactiOptte interaction méne a des échanges
électroniques qui nécessitent I'acquisition d’ingdoth provenant de la collision. Le pouvoir

d’arrét linéaire dans ce modele se calcule de tesgion [25] :

aEy  _ -15 r
(- dx)e = 515,107 N (Z + Z5) . (2.34)
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Le domaine des vitesses intermédiairess Z>/*e2/h : dans ce domaine, il est difficile
d’élaborer un modele fiable pour déterminer le mou’arrét du milieu. Sa valeur est
approchée a partir de celles des deux autres demper une interpolation dont la forme est

donnée par [21] :

e )3

S Spp  Sis

2.4.2 Pertes d'énergie élastigues

Pour les collisions élastiques entre le projectiteles atomes cibles et qui sont
responsables de la production des défauts ponctagi®uvoir d’arrét nucléaire d’un milieu

est donné par [26] :

dE Tmax
(_E)N =N [,"To(T)dT (2.36)

ou o représente la section efficace de diffusi@ndésigne I'énergie transmise a l'atome
collisionné et utilisée pour I'évincer de sa pasitiet créer par la méme occasion une lacune
et Tnin € Tmaxe dénotent, respectivement, I'énergie minimale @bdigie maximale qui
peuvent étre communiquées a l'atome cible. Le tadeulintégrale (2.36) nécessite la
connaissance de l'angle de déflexion qui dépenemBine du potentiel interatomique
modélisant I'interaction entre les atomes en dollis Lorsque le potentiel considéré est
coulombien ;V(r) = (Z,Z,e?)/r? (r étant la distance interatomique), le pouvoir @&arr

nucléaire prend la forme [27] :

(—d—E)N = ZNMIZLE | (Tmax) (2.37)

dx myE Tmin

L'utilisation d’un potentiel écrant& (r) = (Z,Z,e?/r)®(r/a;,) (a;, €tant le paramétre

d’écran) donne pour le pouvoir d’arrét I'expressib4] :
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__QE _ 2 mq Ine
( dx)N = 4n N ZyZye%ar, s s (2.38)
ou e est I'énergie réduite donnée par :
_ myaqp E
T (my+my) Z1Z,e2 ] (2.39)
avec le parametre d’écran :
0.4685
aip; = W (240)

Des calculs similaires utilisant le potentiel ZBlenent a I'approximation suivante [20] :

( dE) _ 8.462x10715z,7,m,
dx/n — (my+my)(2023+2923)

S,(€), (eV/(atomelcr), (2.41)

avec

In(141.1383 €)

€ <30 keV

Sn(e) — )2 (e+0.01321 60'12;:26+0.19593 €9-5) . (2.42)
— € > 30 keV
2€
L’énergie réduite est maintenant donnée par :
€= 32.53 my E (2.43)

Z1Z3(my+my) (2023 +2923) 7

2.4.3 Perte d’énerqgie totale

La somme des deux processus de la perte d’énétgatronique et nucléaire, donne le

pouvoir d’arrét total du milieu pour le projectdei le traverse :

(2)-(-2),+(-2), e

Les deux mécanismes de perte d’énergie sont en édiop et leur importance relative
dépend a la fois des caractéristiques du projefditeergie, masse, charge) et de la cible

(masse atomique, numéro atomique,...). Toutefoisal préférence de transfert de I'énergie
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vers les électrons, vu que la densité électronggtebeaucoup plus grande que la densité
atomique dans les matériaux. Une estimation destgga de coupure au-dessous de laquelle
la perte d’énergie électronique dans les métauxi@shée par :E* = m, [keV][13]. Ainsi,
lorsque I'énergie cinétiqgue d’'une particule se dépht dans un milieu devient inférieure a sa
masse exprimée en keV, la perte d’énergie parsocmtis élastiques devient le mécanisme
dominant. On peut dire d'une maniere générale, dwdate énergie, la perte d’énergie
inélastique est prépondérante et qu'a basse éndeagiperte d’énergie est presque

exclusivement élastique (voir figure 2.7).

] L] L i L] L] L]

E 1ﬂ3 L Pouveir d’arrét nucléaire J
v N
= Pouvoir d*arrét total Region Bethe-Bloch
£
g o ~
E
e
£
= 1 Région LSS
= il
H
=] o
E A4~ Pouvoir d*arrét électronique

m‘ﬁ 1\. -l L i 'l i §

100 1! 0é 109 1g* 10° 1w0é

Energie cinétigue/masse (keV/uma)

Figure 2.7. Représentation schématique du pouvaniréd des ions dans la matiére.

2.5. Nombre de paires de Frenkel

L’estimation du nombre de défauts ponctuels permigngroduits dans une cascade de
déplacements initiée par un primaire d'énergie tajné donnée est une tache de premiére

importance dans I'étude des matériaux irradiésettedin, de nombreux modéles théoriques
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ont été suggérés. Parmi ces modeles, citonsoldele de Kinchin-Peag&P), lemodéle de

Norgett-Robinson-TorrendNRT) et le modelarc-dpa

2.5.1. Modeéle de Kinchin-Pease

Ce modele est basé sur les suppositions suive2gs [

1- la cascade est décrite comme étant une sucoassicollisions binaires ;

2- la probabilité de déplacement d’'un atome quuaatjune énergie supérieur&aest égale
al;

3- aucune énergie n’est consommeée pour libéremiatcible de sa position ;

4- pourE > E*, la perte d’énergie est purement électroniquérgyia aucun déplacement et
pourE < E*, les collisions sont totalement élastiques ;

5- le modéle de la spheére dure est utilisé dansdilisions ;

6- les effets dus a la structure cristalline tele tp canalisation et la focalisation sont ignorés.

Le nombre moyen de déplacements produits par nmape d’énergie initiald’ dans

un matériau est donng, selon ce modele par :

0 si E < E,
( 1 Si Ed < E < ZEd
N,(E) = 4 % si 2E; <E <E*. (2.45)
| & .
k si E>E*
2E4

La dépendance du nombre de paires de Frenkel pesduil’énergie du primaire est illustrée

sur la figure (2.8).
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Nombre moyen d'atomes déplacés

= P U

Energie du primaire

Figure 2.8. Nombre moyen d’atomes déplacés dansaswade en fonction
de I'énergie du primaire selon le mod#d&inchin-Pease
Les études sur les dommages induits dans les métediés ont montré une
surestimation d’'un facteur de 2 a 10 du nombre éauls de Frenkel calculé a partir de
'expression (2.45). Les efforts consentis pour laongr le modele deKinchin-Peaseont

conduit au modéle ddorgett-Robinson-Torrens

2.5.2. Modéle de Norgett-Robinson-Torrens

Le modéle proposé par Lindhard adt [28] portant sur la partition de I'énergie du
primaire entre les pertes électroniques et nu@éarpermis une transition en douceur entre
les deux régimes de perte d’énergie et a mené aélende Norgett, Robinson et Torrens [29,

30] :

Eqam(E
Nygr(E) = 0.8 —dZEd( A (2.46)
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ou E ., est I'énergie disponible pour le déplacement atiom c'est-a-dire I'énergie dissipée

par collisions élastiques et menant a la créaties défauts. Sa dépendance a I'énergie

cinétique du primaire est donnée par :

E

lzian1(l;) = 1+4ﬂvg(€N)’

avec

(g(en) = 3.4008 &5/® +0.40244 £2/* + &y
3 1/6 (21 1/2
ky = 0.1337 Z. (Al)

{ _ AzE a

En = 2
A1+A2 leze
1/3
91?2 a
a= (128) =
2/3 2/3

\ Zy 742,

(2.47)

(2.48)

ou A, etA, sont, respectivement, les nombres de masse daipgimt de 'atome cible etg

est le rayon de Bobhr.

Des corrections sont apportés au modele NRT enduisant le coefficient d’efficacité du

déplacement) de sorte que le nombre de paires de Frenkel pemmsmmgénérés dans un

matériau irradié par un primaire d’énergie cinétidl soit donné par la relation [31, 32] :

N(E) = 1 Nygr-

(2.49)

Le modéle NRT est généralement accepté comme nelastd international pour estimer le

nombre de défauts induits dans les matériaux &sadi

2.5.3 Modéle arc-dpa

Le modele arc-dpa (poukthermal Recombination-Corrected Displacememtété

proposé pour améeliorer les résultats du modele MRTOifié qui surestime le nombre de
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défauts de Frenkel stables. Le nombre de dépladsrpermanents dans ce modéle est donné

par [33, 34]:
0 Edam < Ed
Nd(Edam) — OI]E; Ed < Edam < 2 Ed/08 , (250)
Efarcdpa(Edam)-Edam Edam > 2 Ed/0-8

ouU &4rcapa désigne l'efficacité de génération de défauts demar I'expression :

1—Carcdpa barcdpa +

$arcapa(Edqam) = (2E4/0.8)Parcapa ~dam Carcdpa - (2.51)

Les parametreBgy,cqpq €t cqrcapq SONt tabulés [35]. Par exemple pour lirradiatthnplatine,

les valeurs dé,capar Carcapa €t Eq SONt donneés dans le tableau 2.1 [34].

Tableau 2.1. Valeurs des parametgSpa, Carcapa €t Eq [34]

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

Nous dressons dans ce chapitre les résultatsgimldation de l'irradiation du platine.
Les calculs sont effectués moyennant le programrmagavie basé sur le modeéle théorique de
'approximation des collisions binaires. Aprés lalctl du rayon de recombinaison, et le
nombre de paires de Frenkel permanentes, nous dst@maombre d’atomes déplacés, et leur
taux qui subsistent apres la recombinaison. Naafsliésons aussi la distribution spatiale des
défauts ainsi que le volume de la zone endommagy@érpadiation.

L'étude des caractéristiques des cascades decdémtats nécessite I'accumulation
d'une grande quantité de statistigues vu que cesadas sont des collisions atomiques qui
ont un caractere aléatoire. Ainsi, nous avons @rpalr chaque énergie du primaire une série
de 1000 cascades. Chaque cascade est initiee avec un dtoréseau lancé avec une énergie
cinétique initiale bien déterminée. Dans ce typeatliation qui est dit interne, la direction de
limpulsion initiale de mouvement du primaire es$ioisie isotrope dans tout I'espace. Les
collisions entre les atomes sont régies par unnpieted’interaction atomique de paire. Le
modele de Debye est utilisé pour décrire les vidnat thermiques des atomes du réseau
autour de leurs positions d’équilibre. Toutes ledlisions avec un parameétre d’impact
inférieur ou égal au parametre dimpact maximaizx sont autorisées. Un atome du réseau
heurté est ajouté a la cascade s’il surmonte ueegiende liaison égale a I'énergie de
cohésion du matériau (notég). Dans un événement de remplacement, I'énergigasen
considérée edf, alors qu'elle esk, pour un atome déja déplacé auparavant et en qositi
interstitiel. Tous les atomes en mouvement danscaseade sont suivis tant que leur énergie

cinétique est supérieure a I'énergie de coupidre
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3.2 Parameétres de simulation

Le platine est un métal noble (avec l'argent €t 8bde transition de numéro atomique
Z = 78[1] et de masse atomique\105.084 uma [2]. Il est de couleur blanche a giaswthe,
a reflet métallique, brillante. Il est malléabletréts ductile. C'est aussi un élément rare et par
conséquent précieux. Il est lourd de densité 24:461°(& 20 °C) [3, 4]. Il est un bon
conducteur de la chaleur et de I'électricité. Smefficient de dilatation thermique est proche
de celui du verre. Il présente un point de fusitevé de l'ordre de 2041.3 K [5] et une
stabilité chimique hors pair. La structure cristadl du platine est cubique a faces centrées

avec une constante du réseas 3.9242 A [6] (voir figure 3.1).

392424

Platine : Pt

Figure 3.1. Maille élémentaire du platine.

Nous avons étudié des cascades de déplacemerdssmiar des primaires d’énergie
cinétique 10, 15, 20, 25 et 30 keV. Pour chacuneedeénergies nous avons simulé 1000
cascades. Lors du développement d’'une cascadmtéeactions entre les atomes du platine
en collision sont modélisées par le potentiel ursigeZiegler-Biersack-Littmark (ZBL) [7].
C’est un potentiel de paires de type répulsif détpression pour l'interaction Pt-Pt est

donnée par :
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87607.47

V) = P c;e”(dir/azsL) (3.1)

ou les valeurs des coefficients et d; sontc = (0.02817, 0.28018, 0.50986, 0.18179) et
d = (0.2016, 0.4029, 0.9423, 3.2). Le parametrerdieass_ est évalué dans le programme a

partir de la relation :

0.8853 ag
azpr = Zf'23+Zg'23 ’ (32)

avec az le rayon de Bohr az = 0.529 A). Pour [linteraction Pt-Pt nous avons
azsL = 0.08597 A.
La figure 3.2 illustre la variation du potentielrdteraction atomique ZBL entre deux atomes

de platine en collision en fonction de la distaqueles sépare.

100000
Pt --> Pt
Potentiel ZBL
80000 —
S 60000 -
2
2
en
5
g 40000
88
20000
0 L] I T I L) I v l L) I L) I T l L] l L) I
0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
Distance interatomique, r(A°)

Figure 3.2. Potentiel d'interaction atomique ZBitre deux atomes de platine.
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Lors du développement d’'une cascade, les énergidiaidon suivantes sont utilisées;
pour le déplacemenEy, =5.84 eV [8], le redéplacemerd,= 0 eV et le remplacement
E; = 0.2 eV. Pour I'énergie de coupure une valeur égalelle du déplacement est utilisée. Le
nombre de collisions qu’'un projectile peut fairga esntrdlé par le parametre d'impact
maximum Spax= 0.71a. Les calculs sont faits pour une température di¢mnaa de 300 K. La

température de Debye du platine a la températureiaame estTp=225.0 K [9]. Nous

dressons sur le tableau 3.1 certaines propriétgsriantes du platine.

Tableau 3.1. Certaines propriétés du platine

Symbole Pt
Numéro atomique 78
Masse atomique 195.084 £+ 0.009 uma
Point de fusion 2041.3 K
Groupe 10
Configuration électronique [Xe] #f5d 65
Groupe de symétrie Fm3m (N° 225
Rayon atomique 135 pm
Energies d’ionisation 1®-8.9588 eV

2°™ - 18.563 eV

Masse volumique

21,45 g-&h20 °C)

Etat ordinaire

Solide

Systeme cristallin

Cubique a faces centrées
a=b=c=392424, a=B=y=90°

Point d’ébullition 4149 + 20K
Conductivité électrique 9,66x16G- ni*
Conductivité thermique 71,6 Whk!

Energie de cohésion

5.84 eV/atome

Température de Debye (a 298

<)

225.0 K a 300K
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3.3 Détermination du rayon de recombinaison

L’énergie communiquée au primaire est utilisée daneréation des lacunes et des
interstitiels et I'excitation des électrons atonmgqudu milieu. Apres I'épuisement de cette
énergie, les lacunes et les interstitiels sontrosgs suivant la distance de séparation lacune-
interstitiel en trois classes de paires de Frenleeprogramme cherche la plus courte distance
de séparation interstitiel-lacune dans la cascpdss, la distance suivante et ainsi de suite
jusqu’a ce que tous les interstitiels et les lasypreduits soient appariés.

Pour la premiére classe nommeée “paires prochesitdde plus proche de l'interstitiel
est vide. Pour la deuxieme catégorie, appelée épamisines”, le site le plus proche de
l'interstitiel est occupé ou déja apparié mais i@ woisin est vide et non apparié. Toutes les
paires restantes sont répertoriées dans la cléassgpadires distantes”. Les paires “proches” et
“voisines” sont considérées par le programme conmambles et ils ne sont pas comptés
parmi les défauts permanents de la cascade. Danmad&eriaux polyatomiques, la paire de
Frenkel est dite « appropriée » si l'interstitiat @lu type approprié pour occuper le site
vacant, sinon la paire est dite « inappropriéeorsqiue linterstitiel est éjecté du site avec
lequel est apparié, la paire est dite « corrélé&d non, elle est dite « non-corrélée » [10].

La figure 3.3 montre les lacunes et les intersditteembres des paires de Frenkel
distantes formés dans des cascades de déplacemié¢s avec des primaires de 10, 15, 20,
25 et 30 keV. Les résultats indiquent que le nondeedéfauts ponctuels augmente en
fonction de I'énergie cinétique du primaire. Il apgit, aussi, que les cascades n'ont pas une
forme caractéristique bien définie et que les aarepositions interstitiels sont immobilisés

dans des positions éloignées du centre de la aascad
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Figure 3.3. Lacunes et interstitiels dans le péaiiradié avant recombinaison.
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A partir des coordonnées spatiales des lacunessenterstitiels des paires de Frenkel
distantes une fonction de distribution est contriette fonction donne pour une distance de
séparation lacune-interstitiel,, le nombre de paires de Frenkel distantes dodistance de
séparation est supérieura\g. Un exemple de telle fonction est donné sur larég3.4 pour
les paires distantes dans le platine irradié awscptimaires de 10, 15, 20, 25 et 30 keV.
Toutes les courbes montrent une diminution rapideamnbre de paires de Frenkel des que la
distance de séparation interstitiel-lacune dépkssaleur 1.28. Ce comportement traduit le

fait que la plupart des atomes en positions irtilst ont terminé leur parcours trés proches

des sites vacants.

Nombre moyen de paires de Frenkel
2
|

Irradiation du platine

Potentiel ZBL, T=300 K

—&— Energie du primaire : 10 keV
—®— Energie du primaire : 15 keV
—&— Energie du primaire : 20 keV
—w— Energie du primaire : 25 keV
Energie du primaire : 30 keV

0+

T T T T T 1 1 1
0 1,5 20 25 3,0 35 40 45 50 55 60 6,5 70 75

Distance interstitiel-lacune (a)

Figure 3.4. Nombre moyen de paires de Frenkelmtistadans le platine irradié.
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Bien que les méthodes de simulation de l'irradratites matériaux qui reposent sur
'approximation des collisions binaires présenteels avantages précieux concernant la
simplicité de la programmation, la rapidité descol et I'adaptation pour lirradiation a
hautes énergies mais leur inconvénient réside deums incapacité a tenir compte du
phénomene important de la diffusion thermiquesldesnes et des interstitiels. En effet, la
diffusion thermique des défauts ponctuels dansratériaux permet le rapprochement des
lacunes et des interstitiels et joue ainsi un oilecial dans le processus de guérison qui se
produit dans la cascade. Les résultats établisetetes effectuées sur plusieurs matériaux
irradiés indiguent que le nombre de défauts potetpermanents est beaucoup plus faible
que celui prédit par la simulation basée sur I'agpnation des collisions binaires. Nous
dressons dans le tableau 3.2, le nombre de déauksenkel obtenu a partir des différents
modeles présentés dans le chapitre précédent.a&Nons utilisé pour les calculs, les relations

(2.45), (2.46) et (2.50).

Tableau 3.2. Nombre de paires de Frenkel obterdiffgents modéles.

Modeéles de calcul des Défauts de Frenkel
Energie du primaire (keV) Modéle KP Modéle NRT Modéle arc-dpa

1 12 8 2

5 60 39 5

10 119 77 9

15 179 113 13
20 238 150 17
25 298 185 21
30 357 221 25
50 595 360 41
70 833 496 56
100 1190 696 78
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Pour réduire la surestimation du nombre de déf@atsrenkel, un volume d’instabilité
est introduit dans Marlowe [11 - 13]. Si la distande séparation lacune-interstitiel est
supérieure au rayon de ce volume d'instabilitféappelé aussi rayon de recombinaison, alors
la paire de Frenkel est supposée stable. Si norgoosidere que la paire de Frenkel est
instable et qu’il y a recombinaison entre la lacahd’interstitiel. La recombinaison ainsi
définie est athermique et isotrope. Le rayon deomdzsnaison dépend du potentiel
d’interaction atomique utilisé [14]. Ce procédérpet, donc, la réduction du nombre final de
défauts de Frenkel estimé par la BCA et de s’alignar les résultats obtenus par la

dynamigue moléculaire.

La connaissance préalable du nombre de défautsalikét permanents permet le
réglage des paramétres énergétiqgues de Marlowesétriation du rayon de recombinaison.
Dans le cas du platine irradié, nous avons étabtalon de recombinaison de la maniéere
décrite ci-aprés. Nous avons calculé du modeledpac{expression (2.50)) le nombre de
défauts de Frenkel permanents pour les énergigwidhaire 10, 15, 20, 25 et 30 keV. Les
paramétres du modeéle utilisés pour le platine stmmtnés dans Ref [15]. La valeur de

I'énergie seuil de déplacement &gt= 42 eV, alors que les coefficient, cqpq€t CarcapaONt

pour valeurs—1.1216135 et 0.1115884 respectivement. Nous utilisons Marlowe pour
simuler des cascades de déplacements (1000 casqaueschaque énergie cinétique du
primaire et pour différentes valeurs de rayon deomginaison. De cette maniere nous
pouvons déterminer le rayon de recombinaison quneea Marlowe de donner le méme
nombre de défauts de Frenkel que le modele arcidgmarésultats des calculs sont dresseés

dans le tableau 3.3 et la figure 3.5.
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Tableau 3.3. Nombre moyen de paires de Frenkelléapar arc-dpa et Marlowe.

Nombre moyen de paires de Frenkel

arc-dpa

Marlowe avec le potentiel ZBL

Daredpa = —1.1216135

Energie (keV) Carcdpa = 0.1115884 ry =3.25a ry =3.75a ry =4.25a
Eq =426V
10 9 11 9 7
15 13 16 13 10
20 17 21 16 13
25 21 26 20 16
30 25 30 24 19

Comme le montre les résultats des différentes sitomls, la concordance entre les

nombres de paires de Frenkel obtenus de Marlowewet du arc-dpa est trouvée pour le

rayon de recombinaison 3&5

Il faut noter que les études des matériaux irsadiiquent que le rayon de

recombinaison dépend, en général, du potentietettation atomique utilisé dans les calculs

[14].
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Irradiation du platine
Potentiel ZBL, T=300 K
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Figure 3.5. Ajustement du rayon de recombinaison.

L’'obtention des coordonnées des lacunes et dessiitiels qui survivent a la
recombinaison (c'est-a-dire les défauts ponctuademanents) de Marlowe permet de
visualiser la configuration finale de la cascade. figure 3.6 illustre les cing cascades
obtenues dans l'irradiation du platine par des gnies d’énergie cinétique 10, 15, 20, 25 et
30 keV. La comparaison de ces cascades avec dellesfigure 3.3 montre clairement que la

recombinaison permet d’enlever un grand nombreafizuds.
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Figure 3.6. Cascades de déplacements dans leeplatidié apres recombinaison.
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3.4 Atomes de réseau déplacés

La figure 3.7 schématise les histogrammes donramombre moyen d'atomes de
réseau déplacés du platine dans des intervallésnales réguliers de 10 fs. Les cascades de
déplacements sont obtenues pour les énergies iegines 15, 20, 25 et 30 keV. Les quatre
histogrammes ont la méme allure. L'énergie du pirenast dissipée dans des collisions
élastiques avec les atomes du réseau et des amudligiélastiques traduisant I'excitation des
électrons atomiques. Le primaire déloge les atodweséseau se trouvant le long de son
passage. Les atomes secondaires déplacent a ledesatomes voisins et ainsi de suite. On
enregistre, ainsi, un accroissement du nombre mi@sodéplacés. Cette tendance persistera
tant que les atomes mobiles ont suffisamment dggagrour éjecter les atomes immobiles du
réseau. Le maximum est atteint entre 80 et 100 fdétbut de la cascade. Notons qu’a chaque
événement de déplacement une énergie de 5.84 edresimmée, alors qu’elle est de 0.2 eV
pour I'événement de remplacement. La perte peefiétde I'énergie cinétigue des atomes
mobiles fait que I'énergie transmise aux atomesesilécroit avec le temps et le nhombre
d’atomes du réseau déplacés diminue jusqu'a cd glyiaura aucun déplacement. Les
résultats de la simulation montrent que plus umaiie est énergétique plus il provoque de
collisions et d'atomes de réseau déplacés. Par pigeroomme le montre le tableau 3.4,
lorsque I'énergie cinétique passe de 10 keV a 20l&enombre d’atomes déplacés augmente

deux fois.
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Figure 3.7. Histogrammes d’atomes déplacés dapiati@e irradié.

Le tableau 3.4 regroupe quelques propriétés desades de déplacements
développées dans le platine pour des primairesOdeld, 20, 25 et 30 keV. De I'énergie
cinétique initiale donnée au primaire, environ 1886 perdue dans I'excitation des électrons
du milieu. Le reste est disponible pour produires digplacements atomiques. Dans ces
déplacements, les nouvelles positions des atorstntdres proches a leurs positions initiales
dans le réseau comme le montre le nombre de gaivebes et voisines dans le tableau. Pour

toutes les énergies, il y a environ 10% d’atomegladé®s du réseau qui constituent des
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membres de paires distantes. Et la plupart desemtatéplacés des ces paires distantes ne

survivent pas a la recombinaison. C’est environ 2i@%6es atomes qui constituent des défauts

permanents.

Tableau 3.4. Quelques propriétés des cascadesedplasine irradié.

Energie du primaire (keV)

10 15 20 25 30

Nombre de collisions 1533.11 2282.71 3026.0Y 37653 4495.74

Nombre d'atomes de réseau déplay 424.497 628.034 827.728 1027.28 1224.47
Nombre d’atomes redéplacés 25.059 40.2240 57.21pP0 73.9650 89.2010
Energie inélastique perdue (eV) 764.46 1321.2 5813 2601.19 3293.02
Energie disponible pour le dégat 9235.5 13678)7 0612 22398.8 26707.0
Nombre de remplacements 74.178 109.04p 143.7p2 97148 212.720
Nombre total de paires proches 164.5( 244.913 5833. 402.355 480.472
Nombre total de paires voisines 53.744 80.504 8.1 135.331 161.444

Nombre total de paires distantes| 43.6080 63.8500 83.6800 103.235 123.324

Nombre de paires permanentes| 8.75100 12.5680 16.4160 20.2160 23.6820

paires permanentes/paires distant 20% 19.7% 19.6% 19.6% 19.2%

3.5 Distribution spatiale des défauts

Lorsqu’on examine la configuration finale des diffidtes cascades de déplacements
illustrées sur la figure 3.6, et dont on a reprodlune d’elle sur la figure 3.8, on constate
gu’elles ont une caractéristique commune. Bienlgseollisions atomiques ont un caractére
aléatoire, la disposition finale des lacunes et idearstitiels est semblable dans toutes les
cascades. On trouve les lacunes regroupées ensetimeupent majoritairement le coeur de
la cascade, alors que les interstitiels sont exgulsrs I'extérieur et peuplent la périphérie de

la cascade. Cette configuration des cascades dacdérents n'est pas spécifique au platine
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irradié mais elle est observée dans tous les raatéiiradiés. Elle était d’ailleurs prédite par

Seeger [16] et confirmée expérimentalement parosgmpie ionique [17].

15 ]

E,=30 keV

@ lacune -

10 1 @ interstitiel

Figure 3.8. Distribution spatiale des défauts peenés dans une cascade de 30 keV dans le platine.

3.6 Volume de la zone endommagée

Lorsqu’un dispositif est exposé a un rayonnemensiitué de particules énergétiques,
des dégats sont provoqués dans les matériaux campzes dispositif. Le bon fonctionnement
du matériel et I'estimation de sa durée de vie s&it® une évaluation de I'étendu des dégats
de l'irradiation. Il est donc précieux d’estimer Velume de la zone endommagée par la
formation des lacunes et d'interstitiels. Cetteezata pas, en général, une forme géométrique
réguliere. Lorsqu’on simule lirradiation d’'un mata, la morphologie des cascades de
déplacements change d'une cascade a une autre coomségquence au caractére aléatoire

des collisions atomiques. Pour une étude fiablaysnsimulons plusieurs cascades de
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déplacement@dans notre cas 1000 casca, nous déterminong volume de chaque casce
puis nous faisons une tiikution des volumes pour extre des informations sur la régic
endommagée. La méthode plus utiliséepour estimer le volume d’'une casc est la
méthode d’analyse en composantes princip(ACP) [16, 17]. Elleconsiste éremplacer la
cascade par un ellipsoidenstruit a partir des positions spatiales desulgfponctuels. Ce
ellipsoide estléfini par les longueurs de ses trois axes prilux (ag, by, ¢o) (figure 3.9). Le
volume de la cascade est alors approché par lemeolde I'ellipsoid (V=4ragbocy/3). La

technique ACP appliguée a chacune 000 cascadespermet ensuitede faire une

distribution de volumes.

Figure 3.9 Représentation de la méthode d’analyse en commsspriticipale:

La figure 3.10 illustrdes distributions de volumes obtenues pour desgiras delO, 20 et
30 keV. Nous constatonsiedépendance des distributions a I'énergie cinétau@rimaire.
On observe la formation de cascades plus voluminelm®ssjue I'énergie du fmaire
augmente (voir tableau 3.5)es distributions sont toutesmsymétriqueset étirées vers les

volumes les plus élevése@ui raduit une grande variabilité.
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Tableau 3.5. Certaines caractéristiques des disimifis de volumes dans le platine irradié.

Energie du primaire

10 keV 15 keV 20 keV 25 keV 30 keV

Volume minimum(a?®) 29.8122 60.664 77.7961 108.2646 120.25B36

Volume moyen(a®) 95.8692 | 145.5030 190.0471  242.7215 304.7881

Volume maximum(a®) | 410.7993| 525.8252 976.2325 1076.2248 2256.0R41

Classe modaléa?®) 50-100 100-150 150-200 150-20( 200-250
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Figure 3.10. Distributions de volumes dans le ptatiradié.
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Le platine est un métal de transition, noble etipiéx. Il possede des propriétés
physiques et chimiques particulierement attrayagtés$ont de lui un matériau de choix pour
plusieurs applications. Pour determiner le compoeet® du platine dans un milieu de
radiation intense, nous avons simulé l'irradiaténce matériau par le programme Marlowe
qui est fondé sur le modele de I'approximation gm Un grand nombre de cascades de
déplacements sont générées pour accumuler suffisainde statistique pour déterminer le
nombre de défauts ponctuels produits, leur didiobuspatiale et le volume de la région
endommagée par l'irradiation. Chaque cascade eigteippar un primaire lancé depuis le site
du réseau avec une énergie cinétique qui varie0d@ BOkeV. Le potentiel de Ziegler-
Biersack-Littmark est utilisé pour modéliser lesenactions entre les atomes du platine en
collision. La perte d’énergie consommeée dans |®&ticin et I'ionisation des électrons du
milieu est estimée par I'approximation de Owen-Rebn. Le rayon de recombinaison est
ajusté dans Marlowe par utilisation du modeéle gra-d

Les résultats obtenus indiquent que I'immobilisatide la plupart des atomes de
réseau heurtés se fait dans un voisinage trés @med sites vacants. Il y a environ 20% de
ces atomes qui constituent des défauts permanéets. lacunes qui survivent a la
recombinaison sont regroupées dans une zone eeptralles sont entourées par les atomes
déplacés dans des positions interstitiels. Lesriloigions de volumes témoignent d’'une
grande dispersion et une asymétrie prononcée éugrsl vers les plus grands volumes.

Enfin, par ce travail, nous souhaitons apporter cotribution dans I'étude de la
production des défauts dans les métaux de trangitiadiés. Les effets des défauts étendus
sur les propriétés physiques et mécaniques du nplapourront faire I'objet de
développements futurs pour améliorer davantagee raeimpréhension du comportement du

métal lorsqu’il est utilisé dans un environnemeioactif.
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Programme de calcul des défauts de Frenkel esarttlie modéle arc-dpa

Program arc_dpa

REAL, DIMENSION(10) :: T
REAL MeMt,nukE1,E2,E3,E4E5
INTEGER arcdpa

Me=0.511 ! Energie au repos de I’electron
7t=78.0 ! Numero atomique de la cible
Zi=78.0 ! Numero atomique du projectile
AT=195.084 ! Numero de masse de la cible
Ai=195.084 ! Numero de masse du projectile
a_bohr=0.529 ! Rayon de Bohr

Barcdpa=-1.1216135 ! Paramétre du modéle
Carcdpa=0.1115884 ! Paramétre du modéle
ED=42.0 ! Energie du déplacement
Mt=931.5*195.084 ! Masse de I'atome cible
pi=3.14159265

! Les energies du primaire

T=(/1000,5000,10000,15000,20000,25000,30000,50000,70000,100000/)

E1=a_bohr*(9.0*pi**2/128.0)**(1.0/3.0)
E2=sqrt(Zi**(2.0/3.0)+Zt**(2.0/3.0))

a=E1/E2
E3=(32.0/(3.0%pi))*sqrt(Me/Mt)*Zi**(2.0/3.0)
Ed=sqrt(Zt)* (Ai+At) **(1.5)
E5=Ai**(1.5)*(Zi**(2.0/3.0)+Zt**(2.0/3.0))**(3.0/4.0)
k=(E3*E4)/E5

write(*,(//,15X,” CALCUL DES PAIRS DE FRENKEL")’)

DO I=1,10
epsilon=(At*a*T(1))/ ((Ai+At)*(Zi*Zt*14.3996))
Tadam=T(I)/(1.0+k*(3.4008*epsilon**(1.0/6.0)+0.40244*epsilon**(3.0/4.0)+epsilon))
NRT=NINT((0.8*Tadam)/(2.0*ED))
nu=((1-Carcdpa)/(2.0*ED/0.8)**Barcdpa) *Tadam**Barcdpa+Carcdpa
KP=NINT(T(I)/(2.0*ED))
arcdpa=NINT (nu*(0.8*Tadam)/(2.0*ED))
write(*,"(2X,"E0=",F9.2,5X,"KP=",14,5X,"NRT=",14,5X,"arc-dpa=",14)") T (1), KP,NRT,arcdpa

ENDDO

END
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Nombre moyen d’atomes déplacés du réseau danatieepirradié.

Nombre moyen d’atomes déplacés du réseau

Temps (fs) E,=15keV | E,=20keV | E,=25keV | E,=30keV
0 0 0 0 0
10 4,579 5,045 5,407 5,82
20 7.485 8,668 9,755 10,588
30 12,843 15,057 17,317 19,221
40 19,314 23,092 26,509 29,987
50 25,979 31,768 37,159 41,932
60 32,243 39,871 47,329 54,154
70 36,786 46,581 55,378 63,821
80 39,055 50,536 60,947 70,448
90 38,789 50,78 62,613 73,22

100 36,475 48,698 60,415 71,384
110 32,023 43,795 55,303 66,326
120 26,862 37,59 47,882 58,369
130 21,529 30,941 39,919 49,318
140 16,325 23,833 31,458 39,299
150 12,248 17,898 24,148 30,816
160 8,688 12,877 17,738 23,067
170 6,055 9,011 12,645 16,85
180 4,013 5,98 8,559 11,774
190 2,576 4,104 6,095 8,335
200 1,744 2,608 3,992 5,802
210 1,13 1,776 2,691 3,977
220 0,72 1,137 1,854 2,773
230 0,543 0,785 1,265 1,973
240 0,313 0,535 0,924 1,343
250 0,253 0,391 0,618 1,047
260 0,155 0,245 0,45 0,745
270 0,106 0,21 0,346 0,564
280 0,077 0,154 0,265 0,436
290 0,046 0,131 0,221 0,374
300 0,042 0,113 0,186 0,291

310 0,029 0,1 0,16 0,241

320 0,032 0,099 0,132 0,155
330 0,029 0,077 0,096 0,141

340 0,021 0,091 0,105 0,096
350 0,02 0,086 0,069 0,081

360 0,01 0,069 0,097 0,067
370 0,016 0,067 0,073 0,059
380 0,015 0,073 0,062 0,052
390 0,017 0,054 0,059 0,03

400 0,011 0,05 0,059 0,043
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Nombre moyen de défauts de Frenkel distantes @gpiatine irradié.

Nombre moyen de paires de Frenkel distantes
1y (@) Ey=10keV | E, =15keV Ey =20 keV Ey = 25 keV Ey = 30 keV
1 43,33 63,384 83,117 102,568 122,579
1,25 43,087 63,016 82,567 101,931 121,766
1,5 39,855 58,047 75,797 93,431 111,548
1,75 31,673 45,98 60,285 74,021 88,453
2 27,402 39,743 51,949 63,822 75,889
2,25 23,073 33,485 43,691 53,5632 63,56
2,5 19,462 28,295 36,71 45,128 53,521
2,75 16,779 24,319 31,734 38,975 46,074
3 14,368 20,758 27,073 33,356 39,275
3,25 12,736 18,415 24,096 29,66 34,943
3,5 11,09 15,937 20,698 25,572 30,146
3,75 9,879 14,182 18,468 22,808 26,778
4 8,751 12,568 16,416 20,216 23,681
4,25 7,785 11,229 14,75 18,11 21,239
4,5 7,014 10,103 13,284 16,317 19,124
4,75 6,277 9,1 11,911 14,632 17,179
5 5,696 8,314 10,879 13,388 15,707
5,25 5,122 7,477 9,789 12,093 14,149
5,5 4,696 6,839 8,998 11,088 12,986
5,75 4,194 6,205 8,174 10,031 11,876
6 3,834 5,653 7,475 9,203 10,938
6,25 3,516 5,191 6,869 8,386 10,007
6,5 3,176 4,718 6,295 7,68 9,182
6,75 2,91 4,345 5,807 7,095 8,508
7 2,629 3,97 5,299 6,517 7,814
7,25 2,427 3,639 4,896 6,062 7,24
7,5 2,203 3,318 4,487 5,693 6,682
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Appendice

Coordonnées des lacunes et des interstitiels dansastade de 15 keV dans le platine irradié aesoimbinaison.

Coordonnées des lacunes Coordonnées des interstitiels
X v z X y z
3,5 (o] -1,5 3,9253 -0,6036 -1,9254
3,5 3 2,5 2,6967 3,4909 2,7399
11 3 -4 10,1837 3,3553 -4,626
4 0,5 -1,5 5,1037 0,698 -1,0133
5,5 2,5 -3 6,0334 2,3998 -4,1724
2,5 3 -0,5 1,9926 3,9672 -1,1977
5,5 3 -1,5 55514 4,3019 -1,739
2 -4,5 -2,5 0,9249 -5,0824 -1,8976
2 2 -4 1,6321 0,9921 -3,1418
3,5 3,5 -1 3,9672 3,9813 0,2222
2,5 -5 -2,5 3,1265 -6,1277 -1,8805
2 3 2 2,0017 3,98 3,1416
3 1,5 7,5 3,7122 2,2089 8,7117
2,5 2 -3,5 1,3877 0,8602 -3,3126
11,5 3 -4,5 12,6678 4,1441 -4,385
3 -3 1 1,739 -3,1239 -0,2303
10,5 3 -3,5 10,3024 1,4817 -4,4734
2 2,5 0,5 0,237 2,9929 0,5361
2,5 2,5 -4 4,1659 3,3631 -3,9893
1,5 -0,5 (o] 1,0405 -2,3722 -0,0346
3,5 2,5 3 4,5665 4,0035 2,4332
8,5 2,5 -2 10,094 2,9757 -0,9766
2 2,5 2,5 0,4857 3,6622 2,986
3,5 1,5 -3 4,5096 0,8652 -4,6363
2,5 -2,5 -3 3,1071 -3,6262 -4,5753
3,5 -3 1,5 3,0174 -3,9588 3,289
3 -1 1 2,5026 -0,5055 2,9867
2,5 -3 -2,5 0,8536 -3,6027 -3,6761
3 3 -1 2,5159 4,807 -2,0638
3 2 3 1,5239 2,0709 4,7829
2,5 -1 -2,5 2,8278 -1,1451 -4,8733
3,5 -2 1,5 5,0028 -3,2262 2,98
2,5 -2,5 -2 4,4716 -3,8585 -2,4828
3 2 -3 1,4973 4,0541 -3,1939
0,5 1,5 2 -1,7467 2,4764 0,9491
2,5 -2 -2,5 2,0047 -1,0375 -4,9959
4 1,5 -0,5 6,5113 0,4036 -0,0121
3 2 2 3,393 4,6124 2,8865
8 2,5 -2,5 9,4789 2,0366 -0,1726
9,5 3 -3,5 12,3313 3,0423 -3,0288
2,5 2,5 -1 -0,0025 2,4985 -2,524
3,5 2 -1,5 5,0356 3,7933 -3,4611
3 -0,5 -1,5 3,1518 -0,884 -5,1214
8,5 2,5 -3 7,6085 2,1006 0,5656
3 2 -1 5,5905 4,6588 -1,149
1 1,5 2,5 2,7312 1,0069 5,7606
3,5 1 -0,5 6,2761 -0,5017 1,483
3 2 -2 3,0108 5,4544 -3,5082
2,5 1,5 2 3,0106 -1,6608 4,5182
3 1,5 -0,5 6,3862 3,9598 0,0455
2 1,5 0,5 1,4151 6,6258 -0,0405
2 1,5 1,5 1,2712 1,5322 6,9765
3 (o] -1 0,3466 2,9256 -6,0018
2,5 -0,5 -1 5,5096 -4,4989 2,9905
1 (o] (o] 1,9599 -6,8058 -2,497
2 1 (o] 2,3707 4,5229 7,1585
3,5 0,5 -1 2,49 2,4722 -10,0888
1,5 0,5 (o] 12,4006 1,6609 -5,4959
(o] (o] (o] 13,6916 3,4866 -3,9894




Appendice

Coordonnées des lacunes et des interstitiels dansastade de 15 keV dans le platine irradié apoesmbinaison.

Coordonnées des lacunes Coordonnées des interstitiels

X v z X MY z

3 2 -2 3,0108 5,4544 -3,5082
2,5 1,5 2 3,0106 -1,6608 4,5182

3 1,5 -0,5 6,3862 3,9598 0,0455
2 1,5 0,5 1,4151 6,6258 -0,0405
2 1,5 1,5 1,2712 1,5322 6,9765
3 0 -1 0,3466 2,9256 -6,0018
2,5 -0,5 -1 5,5096 -4,4989 2,9905

1 0 0 1,9599 -6,8058 -2,497
2 1 0 2,3707 4,5229 7,1585
3,5 0,5 -1 2,49 2,4722 -10,0888
1,5 0,5 0o 12,4006 1,6609 -5,4959
0o 0o 0o 13,6916 3,4866 -3,9894
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