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Introduction générale

L’étude des dommages induits par irradiation daesiatériaux est un sujet qui a pris
un essor considérable lorsque se sont posées dssams importantes liées a la sécurité des
centrales nucléaires et au bon fonctionnement positifs électroniques embarqués a bord
des engins spatiaux exposés aux rayonnementsestensmniprésents dans I'espace.

Dans le domaine spatial, I'importance des compgasatectroniques destinés aux
applications dans les domaines des télécommunistite I'observation de la Terre, de la
réalisation d'infrastructures orbitales et de llesgiion de I'espace ne cesse d’augmenter. Ces
composants sont soumis aux radiations omniprésetars I'espace, dont les principales
sources sont le vent solaire et le rayonnement icpgnle passage d’'une particule chargée
énergétique a travers un matériau semi-conductautrgenérer des centaines d’électrons dans
la bande de conduction, augmentant le bruit éleju® et produisant un pic de signal dans
un circuit analogique, ou menant a des calculsnégodans un circuit numeérique. Les
rayonnements peuvent, aussi, induire des dépladeratmmiques conduisant a la dégradation
des propriétés physiques des composants irradiés, méme leur destruction [1-5].

Dans une centrale électronucléaire, la cuve enr apie contient le combustible
nucléaire composant le cceur du réacteur joue wnaésentiel dans le confinement de la
matiere radioactive et le refroidissement du cdour des raisons de sécurité, l'intégrité de
la cuve doit étre assurée pendant toute la dueplbiitation du réacteur. La cuve subit des
sollicitations thermiques et chimiques ainsi girealdiation par les neutrons engendrés par les
réactions nucléaires qui se produisent dans le .céeg neutrons provoquent, dans le
matériau irradié, des processus complexes parouidds I'excitation des électrons atomiques,
les réactions de transmutation et les déplacena¢oitsiques. Ces derniers créent un désordre
structural en générant des défauts ponctuels teldes lacunes et les interstitiels. Les défauts
de méme nature, produits tres proches les unsulessas'agglomerent et forment des amas
qui peuvent évoluer en des cavités et des bouelelistbcations. Ces changements, a I'échelle
atomique, affectent fortement, a long terme, legppétés physico-chimiques et mécaniques
du matériau telles que la résistance a la corrodendurcissement, la fragilisation, le
gonflement et le fluage [6-8].

La compréhension des mécanismes de production alamdges dans les matériaux
irradiés et la prédiction avec précision du nondweléfauts générés, du volume de la région
endommagée et de I'évolution des amas formés sontgiland intérét pratique puisqu’elles
permettent, d’une part, d’estimer la durée de uite wWes dispositifs microélectroniques
destinés a l'utilisation spatiale et a la techn@agicléaire et d’améliorer leur performance et,

d’autre part, de concevoir des matériaux de coatstru capables de résister, non seulement a
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Introduction générale

des températures élevées, mais aussi a des fluadikgtions intenses durant des périodes
prolongées. Une motivation supplémentaire poundétdes défauts induits par irradiation est
apportée par des domaines tels que l'implantatmmque dans les semi-conducteurs,
I'imagerie médicale et les traitements médicaux.

Le tantale (Ta), le carbure de tantale (TaC) qidetoxyde de tantale (1@s), sujets
de notre étude, possedent des propriétés physichiesigues et mécaniques particulierement
attrayantes, qui trouvent des applications dangrand nombre de secteurs et surtout dans les
domaines de I'électronique et du nucléaire.

Le tantale est un métal de transition lourd (nond@enasse 181 et numéro atomique
73), dur, malléable et ductile. Il posséde le ciame plus haut point de fusion de tous les
éléments chimiques (point de fusion a 3017 °C3.aVvere tres résistant a la corrosion par les
acides et un bon conducteur de chaleur et d'ébtétélri Ces propriétés trouvent des
applications dans des domaines tres variés. Enr@hgue, le tantale est utilisé pour la
fabrication de condensateurs performants a deséetypes pouvant varier de -55 °C jusqu’a
125 °C, les écrans a cristaux liquides, les ciscunttégrés des téléphones portables, les
ordinateurs et I'électronique automobile. Dangllistrie chimique, on se sert du tantale dans
des échangeurs de chaleur et comme revétementgsoréacteurs chimiques. A cause de sa
biocompatibilité, il est utilisé dans le domaine dic@l pour faire des protheses et des
implants. Il est également utilisé comme additifslifiélaboration de superalliages employés
dans des applications en conditions séveres coreméutbines des moteurs d’avions, les
turbines a gaz, les réacteurs nucléaires, I'actanaiet 'aérospatiale [9-11].

Le pentoxyde de tantale est I'un des oxydes deuxétransition les plus étudiés ces
dernieres années. Il possede des propriétés plegsiguceptionnelles, notamment une
constante diélectrique, un indice de réfraction 13}, et une tension de claquage éleveés [14].
Il a une excellente résistance a la corrosionlatteampérature [15, 16]. Il est assez largement
utilisé comme couche diélectrique de condensaféis comme film anti-réfléchissant dans
la fabrication de cellules solaires [18, 19], comeoeches de protection contre la corrosion
[20] et comme capteurs de gaz [21]. C'est un naatéprometteur dans les applications
microélectroniques, en particulier comme matériawstbckage de données pour la mémoire
vive dynamique (DRAM) [19, 22].

Le carbure de tantale est un matériau céramiquactéfre extrémement dur et
cassant, avec un point de fusion parmi les plugéslales composés binaires connus. |l
présente une bonne résistance a la corrosion.dé @onnes conductivités électrique et

thermique et une température de transition supchairice relativement élevée [23-28].
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Grace a ces propriétés exceptionnelles, TaC esmatériau de choix pour plusieurs
applications technologiques. Il est particulieremaetilisé dans les applications a haute
température, telles que les tuyéres de fusée,eleStaments pour outils de coupe et les
applications de réacteurs a fusion, et en micrtséleijue, comme barrieres de diffusion [29-
32].

Les travaux portant sur lirradiation du tantalet @ommencé par des études
expérimentales qui consistaient en son irradiafian des électrons [33, 34]. Elles avaient
pour but de déterminer son énergie seuil de déplece par la mesure de sa résistivité
électrigue. Les résultats obtenus ont montré qtie ggandeur physique est anisotrope et
guelle a une valeur d’environ 36 eV autour de leection <111>, 53 eV autour de la
direction <100>, et une valeur supérieure a 13@ans les autres directions.

Kulcinski et Mastel [35] ont analysé par micros@gplectronique en transmission des
feuilles de tantale irradiées par des neutrons &K72ls ont observé la formation d’'une
grande densité de petits amas de boucles et detsiétaille moyenne de 50 A.

Dans une expérience similaire, Wiffen a rapporté ¢juradiation neutronique du
tantale a 698 K produit la formation de petitesddesi de dislocation composées de lacunes et
d’interstitiels [36]. A des températures plus hausdlant jusqu’a 1273 K, des structures de
dislocations et de cavités dont la taille augmenex la température ont été observées.

Yasunagat al.ont étudié I'évolution des défauts dans le tantedeié par des ions de
cuivre a difféerentes doses d’irradiation et a ddfées températures [37, 38]. Les résultats
indiquent la présence de boucles de dislocatiotypleslacune et interstitiel et leurs tailles
augmentent avec la dose d'irradiation. A une das@ldpa, la morphologie stable des amas
de lacunes passe des boucles a deux dimensions éadées, la température de transition
étant située entre 973 et 1073 K.

Afin d’améliorer la compréhension des propriétecamégues du tantale, des efforts
considérables ont été consentis pour développepatestiels modélisant I'interaction entre
les atomes du tantale. Ainsi, on trouve dans téréiture des potentiels basés sur la méthode
de l'atome entouré (EAM) [39-47], la méthode Fin8iaclair (FS) [48-51], la méthode
modifiée de I'atome entouré (MEAM) [52], la méthode potentiel a dépendance angulaire
(ADP) [53, 54] et la méthode du pseudo-potentielégalisé (MGPT) [55-58].

Villagrasa-Rousselet al. ont étudié les dommages induits par les réactidas
spallation dans une cible de tantale irradiée pafaisceau de protons [59]. Les résultats ont
permis I'évaluation de la concentration des résideispallation et leur activité ainsi que les

déplacements par atome créé par ceux-ci.
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Les travaux de Broeders et Konobeyev sur le tanteddié par des neutrons et des
protons a des énergies allant jusqu’'a 1 GeV onmisefe calcul de la section efficace de
déplacement et I'estimation du coefficient d’eftité de déplacement dans ce matériau [60-
62].

Dans un travail publié en 2013, nous avons exan@rdveloppement temporel des
cascades de déplacements initiées par des prinaard® keV dans le tantale [63]. Nous
avons également analysé les effets de la températudu potentiel interatomique sur la
distribution en longueur des séquences de rempktsn{RCS poureplacement collision
sequences Nous avons trouvé que ces séquences sont fahteaffectées par la température
du cristal,alors que leur dépendance au potentiel est forte.

Bien que le pentoxyde de tantale continue a faitgdt d'études expérimentales et
théoriques portant sur ses propriétés physiquestrgeture cristallographique et sa stabilité
de phase [15-19], il n'existe, a notre connaissaageun travail qui traite les questions de
production et de distribution spatiale des défaasctuels ainsi que la formation des amas
suite a l'irradiation de ce matériau.

Les travaux sur l'irradiation du carbure de tantdat peu nombreux et ne concernent
pas directement le champ d’étude qui nous intérédsello et al. ont irradié une cible de
carbure de tantale presque stcechiométriquegdopfar des neutrons rapides et des électrons
d’énergie 2.5 MeV a une température de 21 K poterdéner la résistivité électrique [64,
65]. Gossett al. ont étudié par resistivité électrique a 21 K dadaeffets de I'irradiation
dans TaGgo et TaG g9 [66, 67]. lls ont rapporté les valeurs de I'énergeuil de déplacement
du carbone et du tantale dans les deux compos#sorAét al. ont utilisé un microscope
électronique en transmission pour créer des déifiasitu dans ce matériau [68]. La variation
de la tension d'accélération des électrons a pdaerdgtermination de la valeur de I'énergie
seuil de déplacement du carbone (23.2 + 1.1 eV).

Moler et Eckstein ont simulé, par le modéle deptaximation des collisions binaires
(BCA pourBinary Collision Approximatiop le phénomene de pulvérisation dans une cible
de carbure de tantale irradiée par I'hélium [69].

La modélisation des interactions entre des padggéhnergétiques et la matiere peut
étre réalisée par deux méthodes : I'approximatiea dollisions binaires et la dynamique
moléculaire (MD pouMolecular Dynamick Notre choix pour I'étude des dommages causés
par irradiation du tantale, du carbure de tantalduepentoxyde de tantale s’est porté sur la
BCA car elle est mieux adaptée a notre étude. idlenet, en un temps relativement court,

I'accumulation d’'une quantité importante de stajisgts nécessaires a une étude adéquate des
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caractéristiques de la cascade qui présentent windegré de variabilité [70]. La BCA est
largement utilisée dans la modélisation de diven€npmenes liés a lirradiation des
matériaux tels que la pulvérisation, I'implantationique, la canalisation, la rétrodiffusion et
la production de dégats [71-77].

Le présent travail est consacré a I'étude, parlation basée sur la BCA, des cascades
de déplacements dans le tantale, le carbure daldagit le pentoxyde de tantale, suite a une
irradiation interne. Nous examinons en particullar production de défauts et leur
configuration spatiale, la contribution des ségeende remplacements a la création des
dégats, le volume de la zone endommagée, et laaftmmdes amas de lacunes. Nous
souhaitons par cette étude, apporter des réponsesngportement de ces matériaux dans un

environnement de rayonnements intenses.

Ce manuscrit est organisé en cing chapitres. eenigr chapitre est consacré aux
rappels sur les défauts dans les cristaux. Nousepténs également les défauts induits par
irradiation et leurs effets sur les propriétés jiyss et mécaniques des matériaux. Le
deuxieme chapitre est dédié aux potentiels interi@oes de paires utilisés pour modéliser les
interactions entre les atomes présents dans ladaste déplacements. Nous nous limiterons
aux potentiels fréquemment utilisés dans les sitioms, employant I'approximation des
collisions binaires pour I'étude des dégats d’ilmidn. Dans le troisieme chapitre, nous
présentons les modeles utilisés habituellement pioouler l'irradiation des matériaux. Bien
gue nous n'ayons pas utilisé la méthode de la dgpuemmoléculaire, il convient de la
présenter rapidement car elle est aussi largentdista dans I'étude des effets d'irradiation.
Nous détaillons le modele de I'approximation ddistans binaires. Nous passons en revue
les phénomenes qui ont lieu pendant le développediene cascade de déplacements et les
modeles existants pour estimer les pertes desiémargcléaire et électronique, ainsi que le
nombre de défauts générés. Le quatrieme chapiésepte le programme Marlowe utilisé
pour simuler les cascades de déplacements damsasiaux étudiés. Nous présentons la
structure du programme et le modele d’analyse. Nbésrivons également la méthode
statistique de I'analyse en composantes principaleployée pour I'évaluation du volume de
la zone endommagée dans le matériau. Dans le emguichapitre, nous rapportons les
résultats que nous avons obtenus par simulatiosscdscades de déplacements dans le
tantale, le carbure de tantale et le pentoxydeadtale. Nous examinons le développement
temporel et spatial des cascades, le nombre despde Frenkel générées, la fonction de

distribution des ces paires en fonction de la dtade séparation lacune-interstitiel, la
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distribution des volumes des cascades et la vamniatu nombre des amas lacunaires et leur
taille en fonction de I'énergie du primaire. Enfimgtre manuscrit s’acheve par une conclusion
générale retracant les principaux résultats obtehdsessant les perspectives envisagées pour

la poursuite de ce travail.
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

1.1. Introduction

Le cristal symbolise la forme la plus ordonnée deniatiere solide. C’est
assemblage régulier et périodique de constituantspeuvent étrides atomes, des ions
des molécules) suivant les trois dimensions dep#ies. Les matériaux cristallins les p
répandus,tels que les métaux et les alliages métalli, se présentent sous une for
polycristalline qui est uneagrégation d’'une multile de petits cristaux de taille
d'orientation variées [78].

Tout écart de la structure périodique d’un cristadstitue un défaut [79]. Les défa
influent considérablement sur certaines propriétés matéeriaux telles que les proprié
optiques, @ctriques et mécaniques. Si 'amélioration de ladoativité électrique des se-
conducteurs dopés convenablement par des impuwretascoloration des pierres précieu
sont des exemples des apports bénéfigues des sjéfaut-ci peuvent étre aussi isibles
dans d’autres circonstances comme les défauts ggnpar irradiation neutronique, de
I'acier composant les cuves des réacteurs nuctaimeduisant a sa fragilisati

Les défauts cristallins sont répartis, selon lenmethsionnalité, eiquatre types : les
défauts ponctuels, lefauts linéaires, les défauts [set les défauts volumique

1.2. Défauts ponctuels

Les défauts ponctuels se traduisent par des pationis de la structure cristalline
des points isolés du crist&le sott donc des imperfections a I'échelle atomir lls entrainent
une distorsion locale du réseau cristallin. Laomwtile défauts ponctuels date des travau
Frenkel [80], Schottky [81] et Wagner [82]. lls sothe plusieurs typ:: lacunes, auto-
interstitids et extrinseques en insertion ou en substity88n84].

1.2.1._Lacunes
Le deéfaut cristallin le plus simple est la lacub#le correspond a I'absence d’

atome ou d’un ion dans un site du réseau qui devoainalement en contenir un (figure 1

0000000
000000
000 000
©000000

Figure 1.1. Schéma d'une lacune dans un ci
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Chapitre 1 : Défauts cristallins

Les cristaux réels comportent toujours des lacuBkss augmentent I'énergie inter
du cristalet sa résistivité et elles diminuent sa densitiesEdont générées et supprimées
agitation thermiqueLa concentration atomiqun/N en lacunes a I'équilibre varie en fonct
de la températurd;, selon la Ic:

_ ), (L1)

ou n est le nombre de lacunes se trouvant dans un efesaobtenaniN atomes,Ey est
I'énergie de formation d’'une lacune, de I'ordrel eV dans les métaux, ks est la constante
de Boltzmann. A une température d¢C, la concentration des lacunes est'ordre de 10°
[85].

La diffusion des atomes dans le solide, qui s'e¢ffecvers des régions ou lel
concentrations sont faibles, est facilitée parrésence des lacunes. Les déplacements s

par permutations successives entre les lacunes eomes voisins (figure 1.2) [-87].

- —_— —
1 i r
N g N

Figure 1.2Diffusion d’une lacune par déplacements succed&ateme..

1.2.2. Auto-interstitiels

Ce sont des atomes de méme nature que les atomeasstil positionnés dans |
espaces vides du réseau (figure 1.3). lconcentration est plus faible que celle des lac
(elle est de I'ordre de I8 & la température ;'C). Dans les métaux, I'énergie de format
d’'un intersitiel est de I'ordre de eV [85].

Figure 1.3. Schéma de défaut «interstitiel.
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La présence d’'un défaut au sein d’un cristal indeifortes distorsions dans le rése
Les atomes entourant le défaut s’écartent de Ipasitions d’équilibre, affectant ainsi
volume de la maille élémentaire. C«ci diminue pour une maille qui rele une lacune et
augmente pour celle qui contient un intersti

Les énergies de formation des lacunes sont en a@épkrs faibles que celles d
interstitiels. Ceci se répercute sur les concantratd’équilibre de ces entités. Elles sont |
importantes pour les lacunes que pour les interst[88].

1.2.3. Défauts extrinseques

On parle de défaut extrinséque ou impureté lorbgua présence d’'un atome
nature différente de celle des atomes composasridial. L'introduction, dépendammedu
rayon atomique de I'atome et de ses propriétésighis, peut se faire de deux maniéres
substitution ouen insertion. Dans la substitution, 'atome étrangamplace un atome
cristal sur un site de réseau, ce qui provoqualdéotent, une distsion élastique du rése
(figure 1.4). Les défauts en substitution peuventm®uvoir dans le cristal, leur mouvem
étant facilité par la présence des lacunes. llsumat influence notable sur les proprié

mécaniquest électriques des matériaux ].

Figure 1.4. Défaut extrinseéque substitutior

Les défauts extrinseques en insertion concernargéaéral, des atomes petits de\
les atomes du cristal et qui peuvent se glisses tiEminterstices. Certaines positions dar
cristal constitust des sites préférés pour ces défauts. lls pewnghbger sans entrainer u
distorsion excessive des atomes voisins de latatricristalline réguliere. Dans les struct
cubique a faces centrées ou cubique centrée, gpes te sites sont favibles a une telle

occupation les sites tétraédriques et les sites octaédriqt@mme illustré sur les figures
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et 1.6, pour le type tétraédrique, quatre nceud®skau entourent I'atome en insertion, a
gu’ils sont au nombre de 6 pour le type édrique. Les atomes d’hydrogéne, de carb

d’oxygene ou de bore constitueles exemples de ces impuretés [85, 89].

Figure 1.6. Positions interstitielles dans la stitesc.c.. (a) site octaédrique. (b) site tétragdy

Les impuretés de petites tailles peuvent migreisdammatériau en se déplacant .
différentes psitions interstitielles comme il est illustré darfigure 1.7. Pour se mouvo
I'atome doit surmonter I'énergie de liaison dueoa steraction avec les atomes voisins.

diffusion est d’autant plus facilitée a haute terapdre [88]

9000
0690
0000

Figure 1.7. Diffusion interstitielle.
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1.2.4. Défauts de Schottky et de Frenl

Dans les solides ioniques, les défauts ponctuels@éés par pais afin de préserver

la neutralité électrique de I'ensemble du cridt&éssociation d’'une lacune anionique et d'
lacune cationiqgue donne un défaut de Schottky comme le montre la figure 1.8. Un
défaut se rencontre, par exemple, dans NacCl [, 91].

La formation d’un défaut de Schottky au sein dstatinécessite le déplacement d’
paire cationanion en position normale dans le réseau versrfaceudu matériau. Un aut
cas de figure consiste en la migration des lacdeels surface I'i ntérieur du matériau c
elles sont distribuées statistiquement. Normalemestdéfauts de Schottky conduisent a

diminution de la densitdu cristal et leur nombre est dol par [86, 90, 91:
ng ~ Ne~(8H$/2ksT) (1.2)

N étant le nombre de sites du réseaAH? I'enthalpie standard de formation du défaut
Schottky.

Figure 1.8. Défaut de Schottky.

Lorsque la paire est constituée d’'une lacune desmece donnée et d’'un atome
cette mémesspéece en position interstitielle, on parle d’'ufadéde Frenkel (figure 1.9). C
trouve ce défaut, par exemple, dans liodure dwargggl. A la différence du défaut c
Schottky, la création du défaut de Frenkel ne etjaiucun transfert d’'ions ou lacunes. La
conductibilité électrique des solides ioniquesadftctée pr la présence de ces défauts].

Le nombre deléfauts de Frenkel est donnée par [86, 9C:

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

Frenkel.

Figure 1.9. Défaut de Frenkel.

1.3. Défauts linéaires

Les défauts linéaires ou unidimensionnels dansrietaux sont appelés dislocatio
Le concept de «dislocation introduit par Vito Volterra en 1907, désigne uligne
d’'imperfections séparant la partie qui a glissatreément & une autre restée iobile [83].
La premiere mise en évidence des lignes de distocatété rapportée en 1953 par Hedg
Mitchell dans le bromure d'arge[92]. Les dislocations sont caractérisées par la directe
leur ligne et par un vecteur appvecteur de Burgerdont la norme représente |I'amplitude
la déformation engendrée. Elles ont un impact d#mable sur les propriétés physiques
matériaux. Elles sont les éléments porteurs deéflarchation plastique. Elles constituent «
voies de diffusions rapides préférentielles des atomes. Elles peuvent aingjepi@es
interstitiels autour d’elles formant un nuage, d@rnuage de Cottre, qui provoque le
durcissement du matériau [93]. Il existe trois g/ple dislocatior : lesdislocations coi, les
dislocations viet lesdislocations mixte.

1.3.1. Dislocation coin

Une dislocation coin est symbolisée par la présedem dem-plan atomique
supplémentaire dans une structure cristalline fiarfae bord supérieur du de-plan, montré
dans la figure 1.10, cstitue la ligne de dislocation. Le vecteur de Busgeest
perpendiculaire a cette ligne. Les atomes de leelide dislocation ont un nombre d’ator
premiers voisins différent de ceux des autres asoduecristal. La déformation du cristal
voisinage dela dislocation fait que la distance entre les atorde c6té du der-plan

supplémentaire est moins grande que leur distalgpiitibre. La zone correspondante
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dite en compressian La situation inverse prévaut du coOté opposé aui-plan

supplémentaire. La zone est alors en traction[85, 94].

&y [
|

I
\\

i
— =

Figure 1.10. Représentation schématique d’'uneddislin coin

1.3.2. Dislocation vis

Le deuxieme modéle de déformation présenté dafiigure 1.11 est la dislocation d
vis. Elle est formée par le glissemes d’une partie du cristal le long du plan passant
(OPMN). La ligne de dislocation (PO) sépare les parties diistal restées immobiles
celles qui ont subi le glissemeElle est parallele a la direction de glissemeritestsemble

des plans atomiques qui lui sont perpendiculaorment une rampe hélicoidale , 94].

Figure 1.11. Représentation schématique d’'uneddisiin vi¢ [83].

1.3.3. Dislocation mixte

Dans les cristaux réels, les dislocations ne pastoujours rectilignes. La ligne ¢
dislocation estde maniere génér:, courbe. Elle présente des parties coin, des parisest

des parties a caractéere mixte. La figure 1.12tikusin exemple d'ur telle dislocation. L¢

partie de I'arc (VC) perpendiculaireb et avoisinant le point C est de type coin. La pauit
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la dislocation paralléle B et avoisinant le point V a un caractére de dislopatis. La partie
restante de I'arc (VC) constitune portion a caractere mixte [85].

b

Figure 1.12. Représentation schématique d’unedditiin mixte

Une dislocation coin ou vis ne peut s’achever @tétieur d’'un cristal. Elle atteint
surface, se termine sur d’autres défauts commpilets degrains ou bien elle s’encine a

d’autres dislocations pour se fermer et finir endde de dislocation [8¢

1.4. Défauts plans
Les défauts de surface sont des défauts a dewnslioms qui comprennent les joil

de grains, les joints de phases, les joire macles, les défauts d’empilen, et les parois

d’antiphase.

1.4.1.Joints de grains et joints de phas

La plupart des matériaux cristallins utilisés frégqument sont polycristallins. lIs 1
sont pas composébtun seul cristal de taille macroscopique mais dgrand nombre d
cristaux juxtaposes appelés grains. Ces cristanixa@ntés aléatoirement les uns par rap
aux autres et leurs tailles varient de I'ordre daromeétre a plusieurs centimetr

La surface d’accolement des grains adjacents de natigatques est appeljoint de
grains. Si les grains sont de natures différentes, ltasarde raccordement est nomrjoint
de phasesLes joints constituent des défauts bidimensi(fdure 1.13)Les atomes de la
zone d’accolement ont une énergie de liaison iefid, en valeur absolue, a celle des atc

compsant l'intérieur des grains [85, €89, 95].
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Figure 1.13. Représentation schématique d'un gengrains et d'un joint de phas

Les joints de grains influencent, souvent de maniéreerdénante les propriétés
mécaniques des matériaux polycristallins. lls jadenrdle de barriere au mouvement
dislocations mais peuvent étre, aussi, sourcesislecdtion sous l'action du champ
contraintes. lls constituent des endroits favombl€accumulation des impuretés, ce qui |
entrainer des effets de fragilité et de corrosimergranulaire[78, 95].
lIs peuvent étre des surfaces d’accolement faiblies lieux de naissance el propagation
des fissures. Aaute température, les joints de grains peuvessali ce qui influe sur

résistance au fluage du matériau [¢

1.4.2. Joints de macle

Le joint de macle est un joint de grain qui estléga&nt un plan de symétrie mir

séparant deux parties du grain d’orieninssymétriques (figure 1.14) [8:

Figure 1.14. Schéma d'un joint de m« [88].

1.4.3. Défauts d’empilement

Il s’agit dans ce casgd’une modification de la séquence d’empilement géms

atomigues. Pagxemple, dans la structure cubique a faces centé lieu d’avoir la séquenc
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d’empilement de plans [111] qui est de la forme ..GMBCABC... nous avons la séquer
...ABCACABC..., comme le montre la figure 1.15 [¢

000000O0COOQOCOCOTS
Co0000OCGOOOO0DO

90000000000 0

I A NN NN NNNENNN
00000000000 O

00000CO0COOCOO0CO
000000 CQOCO0CDYO

oW O = O, =
H_)

Figure 1.15. Défaut d’empilement déla structure c.f.c..

1.4.4. Parois d’antiphase
La paroi d’antiphase est un défaut qui est présaiuement dans les composeés. |

représente une surface séparant deux domainesn@sldfun cristal et le long de laquela
séquence ordonnée d'wlomaine est décalée par rapport a celle du domaiisén (figure

1.16) [88].

Paroi d’antiphase

Figure 1.16. Schéma d’un cristal traversé par ameif’antiphast

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

sont classés en trois catéga : lespores lesinclusionset lesprécipités
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1.5.1. Pores

Les pores sont des cavités formées dans le salitteasla condensation de lacunes ou
sont des gaz piégés durant la phase de soliddita@e sont des défauts indésirables car ils
ont pour effet de diminuer la résistance mécanauenatériau et de favoriser la rupture a de

faibles charges.

1.5.2. Inclusions

Les inclusions sont des constituants étrangersepresians le matériau. Leur taille
varie de quelques microns a des dimensions maging®Es. Elles proviennent généralement
de I'élaboration du matériau et pénetrent dangsteme sous forme de saletés. Leur présence
est indésirable car, en plus d'étre des sites naréféls pour la rupture, ils altérent les
propriétés électriques des dispositifs microélettpoes en introduisant des effets indésirables
[94, 97].

1.5.3. Précipités

Les précipités sont de petites particules intradudans le cristal par des réactions a
I'état solide. lls sont utilisés pour augmenterdsistance structurale des alliages en agissant
comme des obstacles au mouvement de dislocatiens.dfficacité dépend, en partie, de leur

taille et de leur distribution dans le réseau [94].

1.6. Effets d’irradiation dans les matériaux

Les propriétés physiques d’'un matériau sont étrmte liées a ses structures
cristalline et électronique. La présence de défgasctuels ou étendus peut influencer
considérablement ces propriétés. L'irradiation datériau par des particules énergétiques
provoque le déplacement des atomes hors de leudaits le réseau. Si les atomes éjectés
possedent assez d’énergie (énergie supérieurenardié seuil de déplacement qui est de
I'ordre de quelques dizaines d’électron-volts),gluvent eux-mémes causer a leur passage
d’autres déplacements. Il en résulte une avaladeheollisions atomiques, appeléascade
de déplacementgjui se termine par la création de lacunes etafstitiels. La cascade est
formée d’'un cceur riche en lacunes autour duqud distribués les interstitiels. La taille
typique de la cascade est de I'ordre de 10 nm.eQas déplacements atomiques produits par
les interactions élastiques et l'ionisation desnme® du milieu, des réactions nucléaires

(transmutation, formation de gaz, fission) peuveégalement, se produire suite au
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bombardement des matériaux. Parmi les dommages ostagiques qui peuvent se
manifester dans les matériaux irradiés, il y agdeflement, le durcissement, la fragilisation
et la dégradation de certaines propriétés telleslguwonductivité thermique, la conductivité
électrique et la résistance a la corrosion [98-101]

Les réactions de transmutation nucléaire altérentstructure des matériaux en
modifiant leur composition chimique et produisems dsotopes radioactifs qui entrainent
I'activation nucléaire des matériaux. Les réactiorenant a la formation de I'hydrogene sont
particulierement importantes car elles conduisena dragilisation des matériaux par les
mécanismes suivants [102-104] :

- les atomes d’hydrogene étant de petites taillsspeuvent se loger facilement en des
positions interstitielles et migrer rapidement dés matériaux. Leur présence affaiblit les
liaisons entre les atomes, ce qui cause la dintnute la résistance a la rupture ;

- les atomes d’hydrogéne peuvent interagir avediecations et ainsi modifier la capacité a
la déformation plastique ;

- les atomes d’hydrogene peuvent conduire a foomate phases fragiles ;

- 'accumulation des atomes d’hydrogéne induitdenfation de cavités de gaz, ce qui peut
provoquer des fissures.

La diffusion thermique joue un réle important démsomportement des défauts. Dans
les métaux, a des températures inférieures & @Ik étant la température de fusion), les deux
types de défauts ponctuels sont immobiles et staotent jusqu'a saturation. A des
températures 0.I; < T < 0.3 Ty, les interstitiels diffusent dans le matériauqoe leur donne
la possibilité de se recombiner avec des lacunée se regrouper en amas pour évoluer en
boucles de dislocations. Les amas de défauts toerstides obstacles sur le chemin des
dislocations. La perte de mobilité des dislocati@amduit a une élévation de la limite
d'élasticité et augmente la dureté. Pour des teahpés 0.3:<T<0.5T;, les lacunes
diffusent aussi. Elles peuvent s’agglomérer poumér des cavités et provoquer un
gonflement (augmentation de volume). Ce gonflemepi, atteint parfois des valeurs
considérables (plusieurs pourcents), conduit adéggadation des propriétés mécaniques et
est un facteur limitant la durée d’utilisation datériau. Pour des températures 0.5T;, les
interstitiels et les lacunes sont tous les deulissuiment mobiles pour accélérer le processus
de guérison des effets d'irradiation [89, 99, T(@RL].

Parmi les effets de l'irradiation, on trouve laiseance. Ce phénomeéne se traduit par
un changement de forme sans changement de volumaysence de contraintes extérieures.
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Il a été observé dans l'uranium, le graphite, fecmium et d’autres matériaux ayant des
propriétés physiques anisotropiques. La croissauees irradiation est provoquée par un
regroupement anisotrope des lacunes sur les jolatgrains et des interstitiels sur les
dislocations coin prismatiqui@8].

La résistivité électrique qui est sensible a laephiet la composition des matériaux est
influencée par les défauts induits par irradiatigiie augmente dans les métaux irradiés
puisque les défauts réduisent le libre parcoursemales électrons de conduction. Dans les
matériaux semi-conducteurs, l'irradiation peut aimter la transition de plusieurs électrons
vers la bande de conduction, ce qui se traduitlgpananifestation d’'un courant électrique
mesurable [98, 104].

Dans les matériaux organiques, les rayonnementgepeunduire la vibration de
certains groupes chimiques et causer la scissisrtiagines, fragilisant ainsi le matériau. lls

peuvent également entrainer la réticulation derpehgs thermodurcissables [98, 104].

1.7. Conclusion
Dans ce chapitre, Nous avons présenté les quapes tge défauts cristallins :

ponctuels, linéaires, plans et volumiques. Ensuiteis avons abordé les effets d’irradiation
des matériaux par des particules énergétiques. Bomss expligué comment ces particules
provoquent des déplacements atomiques qui sowrigifie de la création des interstitiels et
des lacunes. L’agrégation de ces défauts poncpezls conduire a la formation d’amas et
évoluer en dislocations et cavités. Les proprigysiques des matériaux, qui sont
profondément liées a leurs structures cristallinélectronique, s’en trouvent affectées. Les
dommages qui peuvent se manifester sont : le goefig le durcissement, la fragilisation et
la dégradation de la conductivité thermique, dediaductivité électrique et de la résistance a

la corrosion.
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2.1. Introduction

La simulation des cascades de déplacements damsakésiaux irradiés nécessite la
connaissance des forces agissant entre les atoenés chscade. La collision entre deux
atomes est régie par des interactions entre legesuglectroniques et les noyaux des atomes.
Ces interactions sont décrites par ce que noudappke potentiel interatomiqueC’est une
fonction qui dépend, généralement, des chargesndgsux et des positions relatives des
atomes. Elle est invariante vis-a-vis des trarmtatiet des rotations d’ensemble. Il n'y a pas
pour le potentiel une expression analytique uniguiecouvre toute la plage de valeurs que
peut prendre la distance de séparation entre déomea en interaction. Des efforts
considérables ont été consentis pour développer pdentiels qui peuvent décrire
adéguatement les interactions atomiques. Ainsirarve dans la littérature un grand nombre
de potentiels qui ont été suggérés au cours daseannertains déterminés de maniere semi-
empirique, d'autres a partir de calculs théoriqlesjustesse et la complexité du potentiel
influencent la qualité des résultats des simulatiet le temps de calcul nécessaire a leur
obtention.

Dans ce qui suit, nous décrivons les potentielpaiees utilisés fréquemment dans la
simulation des cascades de déplacements par |dembelea BCA.

Le potentiel d’'interaction atomique est fonction ldedistancey, séparant les deux
atomes. Il est attractif a longue distance et palcourte distance. Lorsque les deux atomes
sont trés éloignés, le potentiel est quasimentlmrsqu’on réduit la distance de séparation, le
potentiel diminue et la stabilité augmente. Si lf@duit davantage la distance interatomique,
les forces de répulsion dominent, le potentiel aemgpen et la stabilité décroit. Le potentiel
passe donc par un minimum qui correspond a la rdistanteratomique (ditelistance
d’équilibre, et notée ), pour laquelle les forces d'attraction et de Igpao s’équilibrent.

Il'y a deux contributions principales a linteracti a caractére répulsif entre deux
atomes amenés l'un pres de l'autre : la répulsiect®statique entre les deux noyaux chargés
positivement et la répulsion électronique qui erhgéd'interpénétrabilité des nuages
électroniques. La domination de I'une des contidng dépend de la distance de séparation

entre les deux atomes.

2.2. Potentiel de Born-Mayer

A des distances de séparation un peu plus petiesacdistance d’équilibne, qui est

de l'ordre de la constante du résemu les couches internes completes commencent a se
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recouvrir (voir figure 2.1)Le principe d'exclusion de Pauli stipulant cdeux électrons ne
peuvent pas occuper le méme él'excés de charge introduit dafes voisinage de chaqt
atome par l'autredoit étre placé dans des niveaux d'énergie pluséglet inoccupé:
L'énergie fournie pour forcer les distributionsdtearge a s'interpénétrer augmente lorsqt
distance entre les deux atomes dimiicar unplus grand nombre d'électrons des cout
internes completes deviennent affectés. L'inteoacé caractére répulsif ainsi décrite est |

représentée par le potentiel de E-Mayer qui a la forme [89, 105, 106] :

V(T) = ABMe_r/aBM, (21)

ou Agy est un parameétre qui a la dimension d’une énet@gy est le paramétre d’écrs

>

r=ag

Figure 2.1 Région de validité du potentiel de Born-Mayer [89].

Les valeurs dégy etagy peuvent étre estimées a partir des propriétégjailiére du
solide. On les trouve tabulées pour des interastioomonucléaires [105, 10108]. Le
paramétre d’écran dépend faiblement du nombre gtomZ, alors queAgy augmente avec
celui-ci. Pour desteractions hétéronucléaire Agy etagy peuvent étre déduits de la mani

suivante [105] :

V(r) = Agy e™7/%M = \/(ABM)ll e~"/(@Bm11 (Apy),, e~/ (@Bm)22

LY S N
= \/(ABM)ll(ABM)ZZ e 2((aBM)11 (aBM)“) ) (2.2)

ce qui donne

Apm = \/(ABM)ll(ABM)ZZ ;
_ 2(apm)11 (apm)zz - (2

"~ (apm)11+(@sm)22

apm
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(Asm)ii et @swm)ii sont les valeurs tabulées pour I'interaction honotéaire de I'élémeri.
Parmi les valeurs les plus utilisées des paramé&epotentiel de Bo-Mayer dans les
simulations d’irradiation des matériaux sont celiesnées par Andersen et Sigmund [!
109] :

Apy =52 (Z:Z;)** (eV) ¢
agy = 0219 (&)

ou Z; etZ,désignent les numéros atomiques des deux atonmiateesction

Une version révisée du potentiel de E-Mayer a été proposée par Hunting[110]
pour modéliser les interactions entre les at(, en introduisant la distance de séparatior
plus proche voisiuly :

_p(r-dn)

V(ir)=Ae v (

ouAgy = A'€’ etagy =dn/p etp est une constante.

2.3. Potentiel coulombien

Lorsque les distances séparant les deux atomespeenpetites que les rayons
couches Ky (voir figure 2.2), les noyaux atomiques sont peraes et la répulsion €
dominée par la force électrostatique entre les deyaux. L’interaction est décrite de fag

satisfaisante par le potentiel coulombi89] :

V() =22, (2.6)

e étant la charge de I'électrt

r<ry

Figure 2.2 Région de validité du potentiel coulombien [89].
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2.4.Potentiel de Coulomb écrant

L’interaction entre deux atomes dans la régionrmégliaire est difficile imodéliser
avec précision. Dans cette région, représentéadigure 2.3, la répulsion coulombienne
la répulsion électronique ont des magnitudes coafpes. L’interaction dans ce cas
donnée par un potentiel coulombien écranté quietesflla dimiwution de la répulsio
coulombienne entre les deux noyaux due a I'écrantbep charges positives par les nu:

électroniques [89].

7
e <r<ag

Figure 2.3 Région de validité du potentiel coulombien écr [89].

L'une des approches utilisées pour développealytiquement un potenti
interatomique entre deux atomes est basée sur telenstatistique de Thon-Fermi de
I'atome singulier. Le potentiel coulombien écradeeThoma-Fermi d’'un atome singulier ¢

numéro atomiqué est donné par [11:

v =3 o) 0

artr

ou arg est le rayon d’écran de Thon-Fermi donné par :

0.88534 a ~
arr =~ A, (2

ol ag est le rayon de Bohrag = 0.529 A). ® désignedans I'expression (2.7) la fonctic

d’écran solution de I'équation de Thor-Fermi [111] :

1 g2 3
X2 d—; = dz(x). 2.9
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A trés courte distance, la fonctioh tend vers l'unité, contrairement aux longues
distances ou elle tend vers zéro. Lorsqu’il s’agitl'interaction de deux atomes de numéros

atomiquesZ; etZy, le potentiel de Coulomb écranté prend la formesgale [105] :

V() = 4% o (), (2.10)

r agp
ouajpest le rayon d’écran lié au rayon de Bakhet aux numéros atomiqugset Z,.

Parmi les premiers travaux portant sur I'extenslarpotentiel de Thomas-Fermi a un
potentiel interatomique entre deux atomes est awurirsov. Il a proposé pour l'interaction
entre deux atomes le rayon d’écran suivant [112] :

0.88534 a
AFirsoy = m A). (2)11
1 2

Il est clair de I'équation (2.11) que le rayon décdiminue lorsque les numéros atomiques

des atomes augmentent. Lindhard a suggéré powaramptre la relation [113] :

0.8853 a
ALindhard = (2/3—2/3‘;1/2 A) . (2.12)
Z1 +Z2

Les valeurs calculées a partir des expression$)(2t1(2.12) different tres peu.

2.4.1. Fonction de Sommerfeld

En I'absence de solution exacte de I'équation difféelle de Thomas-Fermi, des
efforts considérables ont été consentis pour dépelodes solutions analytiques approchées
de cette equation. La forme asymptotique de Sonaiteffl14] fut 'une des premieres

solutions proposées. Elle est exprimée par :
d —C
O(x) = {1 +(3) } , (2.13)
ola = 144" d = 0.8034cd = 3 etx = r/aLinghars
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2.4.2. Fonction de Bohr

La fonction de Bohr est la forme la plus simplelaégonction d’écran®. Elle est

donnée par :

r

Q)( r ):e_aBohr.

ABohr

Le rayon d’écramgonr €St donné par I'expression suive :

0.8853 ag

(212/3+ZZZ/3)1/2 .

Aponr =

A des distances de séparation trés petites, lefeitde Bohiqui s’écrit :

r

Z1Z,e2 Z1Z,e? -
V(‘r) =21 2¢ (I)( r ) =122 ¢ e aBOhT,
r ABohr r

e

.

2.1

se réduit au potentiel de Coulor La figure 2.4 illustre I'utilisation des trois patigels,

Coulomb, Bohr et Bormayer, pour couvrir un domaine assez large de ktadce

interatomique.

10° . . .
<. — Coulomb
10° | .
Coulomb écranté
w0t Tt -
=
2,
= 10°F 4
g
10* F ]
10! Born—Mayer ________". -
1
l\
1 1 Ll 1
107 107 107! I
¥ (nm)

Figure 2.4. Comportement de quelques potentieferation de la distanc

de séparation entre les atomes du ci[106].
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Sur la base des études menées sur les métaux @blégy et Au, Brinkman [115] a

suggeéré l'utilisation conjointe des potentiels d&Bet de Born-Mayer [106] :

r

2 —_
2128”7 L Tagon, + Apy e~ T/aBM, (2.17)

V(r) =

avec les relations empiriques suivantes pour lesnpetresAgy etagw :

{ABM =2.58 x 1075 (Z; Z,)'V/* (eV) (2.18)

agy = 1.5ag/(Z, Zz)1/6
Dans le soucis de reproduire le comportement datergiel de répulsion coulombien
pour les petites valeurs deet le comportement du potentiel de Born-Mayer gesirgrandes

valeurs de, Brinkman a proposé le potentiel empirique suijaae] :

A Zy Z,e% e”BT

V(r) =—/——=— @)1
avec
A=(095 x10762]/%)/ay
B=2}/(Paz) (2.20)

Zeff = 4/ Zl Zz

ou P=1 pour Zs#<30 et P=1.5 pouiZe>30. Nous retrouvons ainsi le potentiel

coulombien :

. Zy Z, e?
limV(r) -

r—0

et le potentiel de Born-Mayer :

IimV(r) > A Z,Z,e? e B7

T—0
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2.4.3. Fonction de Moliere

L’approximation de Moliere a la fonction d’écrant eé@mposée de trois termes en

exponentielle. Elle a la forme [116] :

O (5) = Thy o emir/am, (2.21)
avec
iy =@(0) =1. (2)22

Les coefficientss; et d; sont donnés par, = (0.35, 0.55, 0.1) a = (0.3, 1.2, 6.0). Ainsi le
Potentiel de Moliere s’écrit :

r

v(r) =42 |03s 0230 4 0550 (123) 4 01750 50) | (2.23)

Le parametre d’écran utilisé habituellement pouttecdonction est celui de Firsov,
aw = arirsov. TOutefois, certains auteurs ont calculé la valieiay suite a un ajustement du
potentiel de Moliere au potentiel de Born-Mayea @istance du plus proche voisin :

Ay e~ Te/amm = 2122¢% |( 35 e 0338) 4 05507 0238) 4 01075030 |, (2.24)

Te

C’est de cette maniere que Robinson a proposévalaar approchée « universelle » du rayon

d’écran pour les interactions homonucléaagsinson= 0.0750 A [117].

2.4.4. Fonction Kr-C

L'utilisation de distributions de charges baséeslsunodéle atomique quantique de

Hartree-Fock a permis de construire de nouveauenpiets écrantés. Parmi ceux-ci, on

trouve celui de Wilsoet al, appelé potentiel Kr-C [118]. La fonction d’écrata forme :

®(x) = 0.1909451 ¢~ 0278544X (0473674 ¢~063717% 4 (,.335381 ¢~1919249%  (2,25)

avecx =r/agisov. Elle est similaire a la fonction d’écran de Modiénais avec des constantes

différentes.
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2.4.5. Fonction de Ziegler-Biersack-Littmark

Sur la base du travail de Wilsat al, Ziegler, Biersack et Littmark ont effectué des
calculs approfondis des potentiels interatomiquesusie large gamme de paires d’atomes
(522 paires d'atomes), et ont pu extraire une sg@e analytique approximative pour un
potentiel moyen dipotentiel universebu potentiel ZBL La fonction d’écran ZBL est la

somme de quatre exponentielles [119] :

() = Tiy o e ir/azm), (2.26)
Les valeurs des coefficients et d sont ¢ =(0.028171, 0.28022, 0.50986, 0.18175) et
d = (0.20162, 0.4029, 0.94229, 3.1998). Le rayorcrd®, azs , qui dépend des numéros

atomiquesZ; etZ, a pour expression :

0.8853 a
azpL = Zf'23+Zg'l;3' (227)
Le potentiel ZBL s’écrit donc :
2
V(’r) = @ ?:1 Cl e_(di r/aZBL)_ (228)

La comparaison du potentiel ZBL aux résultats deugations qui ont servi de base a
son extraction montre que ce potentiel est valgblg presque toutes les paires d'atomes.
L'écart entre les 522 potentiels calculés et leeqadl ZBL est d'environ 18 % lorsque
I'énergie potentielle est supérieure a 2 eV.

Il convient de noter que le potentiel Kr-C devidrgés proche du potentiel ZBL
lorsqu’il est utilisé avec le rayon d’écrags, . Son emploi aveear;so, le rend trés proche du

potentiel de Moliere.

2.4.6. Fonction de Lenz-Jensen

Parmi les premieres fonctions d’écran développées e potentiel de Coulomb était

celle donnée par Lenz et Jensen [120]. Sa fornmad& de la plupart des fonctions d’écran
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présentées précédemment puisqu’elle ne se prégsamnteomme une combinaison linéaire de

fonctions purement exponentielles. Son expressbdanée par :

®(x) = (1+y+ 0.3344y2 + 0.485 y3 + 0.002647y*) eV , (2.29)

avec

{x =1/ALinanara (2.30)

=+v9.67 x

2.4.7. Fonction de Lenz-Jensen modifiée

Le potentiel moyen modifié de Lenz-Jensen (AMLJY)d&veloppé par Nakagawa et
Yamamura par des calculs similaires a ceux du pietedBL avec des corrections relativistes
[121-123]. La fonction d’écran est donnée par :

D(x) = e @xtazx®/?-azx® (2.31)
avec X =r/aawy OU aamLy est le parametre d’écran qui s’écrit en fonctias chumeéros

atomiquesZ; etZ, comme suit :

0.8853 ap

Aamry = (2039735950773 (2.32)
et les parametres, a, etaz ont pour expressions :
0(1 = 1 51
Z:(L) 169+ZO.169
) (2.33)

(

I 2

4 a, = 0.763 (W
| 4/3

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

az =
Contrairement aux coefficients etd; du potentiel ZBL, lesx du potentiel AMLJ dépendent
des numéros atomiques des deux atomes en interactio
Sur la figure 2.5 sont représentées cing fonctaiésran en fonction d& qui est le
rapport entre la distance de séparation entre deg dtomes en interaction et le paramétre
d’écran. La fonction de Sommerfeld prend les plades valeurs pour toutes les valeurs de

x, alors que la fonction d’écran ZBL prend les ghesites valeurs jusqu’a enviran= 12. La
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fonction d’écran de AMLJ a approximativement delewes égales a celles de Moliere pour
x < 6 puis elle chute brutalement. Sur tout I'intervallétude, les fonctions d’écran Kr-C et

de Moliere ont des valeurs tres proches [111].

—ZBL

AMLJ
—Kr-C
—— Moliere
—— Sommerfeld

o
1

0.01 4

®, Fonction d'écran

1E-3 4

1E-4

X=r/a

Figure 2.5. Fonctions d’écran de cing potentieléomction du rapport entre la distance

interatomique et le parameétre d’écran.

2.5. Conclusion
L’irradiation des matériaux provoque une avalandee collisions atomiques. La

simulation d’'un tel phénomene nécessite I'utilisatde potentiels adéquats pour modéliser
les interactions entre les atomes présents darestade. Dans ce chapitre, nous avons décrit
les potentiels interatomiques de paires fréquemmgiigés dans les simulations employant
I'approximation des collisions binaires. Nous avons que le développement de ces
potentiels n'est pas facilité par le changementahactére de l'interaction en fonction de la
distance interatomique. A longues distances, il atteaction entre les deux atomes. A trés
courtes distances, la répulsion est purement cdume. A des distances intermédiaires,
I'interaction entre les noyaux est affectée pamptésence des nuages électroniques. Les
potentiels de paires sont caractérisés par un garam'écran qui est fonction des charges des

noyaux en interaction.
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3.1. Introduction

Une particule pénétrant dans un solide perd sorgineinétique, lors de multiples
collisions, et provoque le déplacement des atornagskau. Ainsi, des atomes interstitiels et
des lacunes sont produits. Les dommages ne seetimiias aux défauts ponctuels isolés
puisque des entités de méme nature, produiteptéssles unes des autres, s'agglomerent et
forment des amas. Il existe différentes technicriggrimentales pour observer les amas de
défauts : citons a titre d’exemple la microscopexionique en transmission, la diffusion des
rayons X, la diffusion des neutrons aux petits esgt la spectroscopie d'annihilation des
positrons [88]. Mais ces méthodes ne peuvent pasatades détails sur le développement
temporel de la cascade et leur résolution ne pepagt/'observation de défauts ponctuels
isolés. Pour mieux comprendre le développementiadpat temporel de la cascade de
déplacements, il faut se tourner vers la simulagan ordinateur. Deux méthodes sont
utilisées pour modéliser le comportement des atota®s une cascade ; la méthode de la
dynamique moléculaire et la méthode d'approximaties collisions binaires [106]. Nous
décrivons brievement la premiére technique et nexgosons de facon plus détaillée la
derniere, vu gu’elle est la méthode que nous avargptée pour I'étude des effets
d’irradiation dans Ta, TaC et 7Ge.

La dynamique moléculaire tient compte de toutesdeses exercées par les atomes
voisins lors du déplacement d’'une particule damaileeu. Elle conduit & des simulations plus
réalistes des phénoménes étudiés. Les inconvémentstte méthode résident dans son colt
en temps de calcul, sa pauvreté en accumulatictatistiques et sa limitation a des énergies
relativement faibles.

L'approximation des collisions binaires supposaiqudtome de la cascade se meut en
effectuant des collisions binaires indépendantes $as autres atomes. Elle est plus simple a
mettre en ceuvre et plus rapide en temps de c@tielpermet ainsi une accumulation énorme
de statistiques. Elle est mieux adaptée a lirtamhiaa hautes énergies. L’inconvénient de

cette méthode est qu’elle est moins précise qDa basses énergies [124].

3.2. Dynamigue moléculaire

3.2.1._Principes
La dynamique moléculaire est un outil trées puisspetmettant d’aider a la

compréhension et la prédiction des propriétés gsteimes étudiés dans des domaines aussi
variés que la science des matériaux, la physiqgepdeticules, la chimie organique et la
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biologie. C’est une méthode qui génére les trajegod’'un systeme dN particules par
intégration des équations de mouvement de Newtdaigant un choix approprié du poten
d’interaction, des conditions initiales et des dtods aux limites. Les équations de Newt

pour chaque particuledu systeme, s’écrive :

m 8 = G, U((7©)) = Zyet £ (7 - 7)) @

J#i

oum est la masse de la particu?; est son vecteur-positiot), le potentiel d’interactionﬁ-j
est la force appliquée par la particule j sur ldipale i.

La dynamique moléculaire classique est une méthumaeplétement déterminist
Connaissant I'état du systeme a un instant into, {#;(t), v;(t,)}, nous en déduisons f
intégration des équations de Newton son état andésnts successit, = t, + kAt, At étant
le pas de la simulatioh, le nombre de pas k = 1,2, ..., L. Les trajectoires ainsi évaluées s
utilisées pour déterminer les propriétés thermodygaes du systeme. Le diagramme
simulation de la MD est donné dans la figure

Plusieurs codes basés sur la dynamique moléculaire sontsagilipour étudie
différents systemes physiqi: citons, a titre d’exemples, LAMMPS, DYNAMO, DLPQL
et MOLDY.

Initialisation du systéme
positions et vitesses (#; (), %; (t5) )

<

v
Calcul des forces a l'instant t;:
Fi = —ViU(‘FL,‘FZ, ""‘?-Tl)

'

Intégration des équations de mouvement avec le pas At

?i(tn) - ‘?'i(tn+].) l 1_5i(1{'—n) - Gi(tn-%—l)
tpps =ty + At

'

Calcul des grandeurs physiques désirées

i

Repéter les calculs tant que ¢,41 < tonax

Figure 3.1. Diagramme de simulation de la dynamigoéculaire
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3.2.2. Méthodes d’intégration des équations du meumnent

Pour intégrer numériguement des équations diffeked, il est nécessaire de les
discrétiser en temps. En MD, le choix du pasest trés important. Il doit étre suffisamment
petit pour tenir compte des phénoménes microscepicet garantir la conservation de
I'énergie totale du systéme mais aussi grand qgsilple pour limiter le temps de simulation
de I'évolution du systeme.

Il existe plusieurs schémas pour intégrer les égumt(3.1). lls se basent sur le
développement de Taylor pour approcher les équatitifiérentielles en des équations de
différences finies. Le choix d’'un algorithme esttdipar deux critéres : rapidité et justesse.

Nous développons dans ce qui suit les approchgdusaitilisées.

3.2.2.1._Algorithme de Verlet
L'algorithme proposé par Verlet [125, 126] est ltes plus utilisé actuellement. Le

développement en série de Taylor de la positionerit permet d'écrire :

7;(t + At) = 7 (t) + v;(t) At + @(At)2 + % (A)3 + 0((AD)%) (3.2)
et, de maniére similaire :
7;(t — At) = 7 (t) — v;(t) At + @(At)2 - % (At)3 + 0((AD)?). (3.3)

L’addition des équations (3.2) et (3.3) permetidiéler les termes des premier et troisieme

ordres en\t. Elle donne :

7:(t + At) = 2 7(t) — 7:(t — At) + 7;(0) (A)? + 0((AL)*). (3.4)

Pour la vitesse, nous obtenons a partir de (3.3.8} :

7i(t+AE) -7 (t—At)

v;(t) = S AL

+0((AD)2). (3.5)

On constate que cet algorithme donne les positoligstantt + At avec une précision de

I'ordre de (At)* mais les vitesses sont données a l'instamtec des possibilités d’erreur en
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(At)2. Pour pallier ces problemes, des versions plusoé@s de I'algorithme de Verlet ont
été mises au point. Citons, par exemple, l'algarghconnu sous le nomatfjorithme
Leapfrog[127].

3.2.2.2. Algorithme de Verlet Leapfrog

Cet algorithme est basé sur le principe suivaas:Jitesses sont calculées pour des
intervalles de temps demi-entiers et les positgor® obtenues pour des intervalles de temps
entiers. Si I'on définit les vitesses pour les terftpt+ At/2) et(t — At/2) :

> A\ Ti(E+AD)-T(D)
by (£ +5) = T, (3.6)

B (¢ — %) = HOTHER0, (3.7)
Nous obtenong (t + At) et7;(t — At) a partir de (3.6) et (3.7), respectivement :
7 (t + AL) = 7(b) + B, (t + %) At, (3.8)
7(t — At) = 7(t) — B, (t - %) At. (3.9)
Par substitution de (3.8) et (3.9) dans (3.4), rious/ons :

B (t+5) =5 (¢ =) + 7:(0) At + 0((A6)*). (3.10)

Dans ce cas, les vitesses sont calculées a par{B.80) puis les trajectoires sont déduites a
partir de (3.4). Ce schéma, qui présente un déeaatye les positions et les vitesses, permet

la réversibilité temporelle, conserve I'énergienétessite peu de mémoire.

3.2.2.3. Algorithme de Verlet vitesse

Dans une autre variante de Verlet appelééeret vitesse, nous avons les
approximations suivantes [128] :
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7 (t + At) = 7(t) + B,(¢) At +§ (AD)2 7;(D), (3.11)
Byt + At) = 5,(t) + T [Fi(t) + 7t + AD)]. (3.12)

Il existe d’autres algorithmes adaptés a la résmlunumérique des équations
différentielles du mouvement tels que les algorgbmprédicteurs-correcteursnis au point
par Gear [129].

3.2.3. Ensembles en dynamigue moléculaire

Lors de l'intégration simultanée des équations a@eivement, en lI'absence de force
extérieure, I'énergie totale du systeme et la gteagie mouvement totale du systeme sont
conserveées. Si le volume est maintenu constarsimalation reproduira les propriétés d'un
ensemble microcanonique (ensemble NVE dans lequabreN de particules, le volumé
et I'énergieE du systeme sont constants). D’autres ensemblespeprésenter des intéréts
pratiques par leur analogie avec des systemesimgéaux dans lesquels la température ou
la pression sont constantes. Nous citons : I'enteMUT ouensemble canoniquée nombre
N de particules, le volum¥é et la températur€ sont constants), 'ensemble NPT ensemble
isobare-isotherme(le nombreN de particules, la pressioR et la températurel sont
constants) et I'ensemblgVT ou ensemble grand-canoniqu@ge potentiel chimiquey, le

volumeV et la températur€ sont constants).

3.2.4. Conditions aux limites périodigues

Vu l'impossibilité de résoudre les équations de Mewpour un échantillon réel qui
contient un nombre colossal de particules, on seve dans I'obligation de modéliser le
systeme réel par un systéme simulé qui contiemtambre relativement réduit de particules
et qui se trouve confiné dans une région de I'espé&de forme, généralement,
parallélépipédique) appeléeoite de simulationDes conditions aux limites périodiques
peuvent étre appliquées lors de la simulation dénretrouver les diverses propriétés du
systeme modeélisé. Elles consistent a dupliqueoitelde simulation un nombre infini de fois
dans les trois directions de I'espace. Pour s'affiné des effets de bord dis aux six faces de
la boite de simulation, on considére que si unéqgode sort par I'une des faces de la boite,
son image entrerait au méme instant par la facesgg Ainsi, un volume quasi-infini est

formé pour représenter le systeme.
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3.2.5. Potentiel et troncature du potentiel

Le choix d’'un potentiel d’'interaction décrivant gda@tement les interactions entre les
particules du systéeme est important en dynamiquééculaire. Des potentiels semi-
empiriques de typatome entour§EAM) sont habituellement utilisés. Tenir comptesd
détails des interactions entre toutes les parscdigant toute la simulation est une tache tres
colteuse en temps de calcul. Pour réduire le nodgséanteractions, les calculs sont limités
aux plus proches voisins. A cette fin, une distadeetroncature est établie, au-dela de

laquelle les interactions sont négligées.

3.3. L'approximation des collisions binaires

Le modele de I'approximation des collisions bingaiest largement utilisé en physique
pour étudier les interactions des particules éniepggs avec la matiere. Il est appliqué avec
succes aux phénomeénes de rétrodiffusion, pulvé@isaimplantation d’ions et ledégats
causés par irradiation [71-77, 130].

Dans I'approximation des collisions binaires, uresaade est décrite comme des
séquences d'interactions binaires entre des atem@souvement et des atomes immobiles.
Les effets des atomes voisins sur les deux atomesodision sont négligés. Les atomes
évoluent librement avant et apres les collisiordors leurs asymptotes de diffusion. Le
nombre d'atomes qui bougent est suffisamment petit que les collisions entre les atomes
en mouvement soient ignorées. Le ralentissemerdatdeses mobiles est causé par le transfert

d’énergie aux atomes constituant le milieu [131}135

3.3.1. Cascade de déplacements

Dans ce qui suit, nous allons décrire le procesudgormation d’'une cascade de
déplacements, examiner de preés une collision lgnair détailler les phénomenes physiques

qui peuvent se manifester lors du développememedaascade.

3.3.1.1. Description du processus de cascade

A la suite de la collision de la particule irradiamvec un atome du matériau, celui-ci
acquiert une quantité d’énergie et quitte son &ite.tel atome est appef#imaire ou PKA
(pour primary knock-on atojn Le primaire continue les collisions avec lesnats adjacents
du réseau, produisant des atorsesondairegjui peuvent a leur tour déplacer d’autres atomes
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du réseau et ainsi de suite. On assiste alors avwalanche de collisions atomiques app
cascade de déplacemerfimir figure 3.2). Durant ces collisions, letomes du réseau sc
délogés définitivement de leurs sites cristallifiss gecoivent une énergie supérieur
I'énergie seuil de déplacemelEy, du matériau. Si I'énergie transférée a I'atomaeciest
inférieure aEy, I'atome effectuera des oscillats autour de sa position d’équilibre
dissipera I'énergie acquise sous forme de chakir Purant I'expansion de la cascade,
atomes en mouvement perdent leur énergie danolksons élastiques et dans I'excitati
des électrons du milieuce qu provoque leur ralentissement jusqu'a Iarrét.

développement de la cascade dure quelques dixiéengisosecondes [13

neutron

Primaire
(PKA)

00 000000000
00 0000000600
000 00000000
00 000 000000

@ Interstiiel O Lacune O Atome sur site

Figure 3.2. Représentation schématique de la castadéplacemer.

Brinkman a été le premier, en 1954, a proposeoheept de cascade de déplacem
[137]. Seeger a suggéré en 1956 qu’une particudegétique passant a travers un maté
crée une zone fortement endommageée et tres cha@8g Pn parle alors dpic de chaleur
(thermal spikg Cette zone tres restreinte est formée d’uneonégentrale dépeuplée, c-a-
dire riche en lacunes, et d'une périphérie compessentiellement d’atomes déplacés.
confirmation expérimentale de la création d’'unéetebne  été faite par Beavaet al [139].
lIs confirmerent, suite a I'examen par microscoprique d'un échantillon de tungsté
irradié, que la région endommagée du matériaufisit@ement constituée d’'un centre ric
en lacunes entouré d’atomes interels.

Les cascades initiées par un primaire de faiblegimdinférieure a 1CeV) sont

moins développées et les dommages produits soitésira quelques défauts isolés. Pour
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primaires d’énergie de quelques dizaines de keMust, la profondeur de pénétration dans le
matériau est grande [89, 140] et les dégats camdsmportants. En plus des défauts isolés
générés, le regroupement de défauts identiquesged¢ment probable. Il donne lieu a la

constitution d’amas de lacunes et d’'interstitiels.

3.3.1.2_Canalisation

Lorsqu’une particule énergétigue se meut dans utériaa parallelement a une
direction cristallographique de bas indice, le gim@ane de canalisation se produit. Comme il
est schématisé sur la figure 3.3, la particule so# trajectoire entre les atomes, avec une
section efficace de collision tres faible (les ratdions a petit parametre d'impact sont peu
probables). Ceci permet a la particule de parcalgitongues distances avant de subir des
collisions importantes. La profondeur de pénétratidans les matériaux a structure
cristallographique ordonnée est grande comparagweénaux matériaux amorphes. Des
expériences d'implantation d'ioffSXe de 40 keV dans une cible cristalline de tungstemt
révélé une pénétration & des profondeurs allagujasL® m pour des faisceaux de particules
dirigés le long d'axes cristallins, alors que lafpndeur de pénétration maximale dans le

tungsténe amorphe est de 0.1Rb0[141].

Figure 3.3. Schéma d'un atome se déplacant dananal dans un réseau cristallin [106].

Sous l'effet du potentiel exercé par les atomesingj la trajectoire de I'atome dans le
canal est ondulée (voir figure 3.4). Elle est denpér [106] :

r=20, (%)1/2 sin [(g)l/z Z], (3.13)

aveco, I'angle d’injection,E I'énergie cinétique de I'atome en mouvement eébnné par
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A 21 R —Ren

= ZBM (—Ch) e 9BM, (3.1
Dagm apm

ou R, estla largeur du can et D la distanceentre deux atomes voisins de rangée

atomique. L'angle critiqueéy, audela duquel la canalisation ne peut pas se prodist

obtenu en posant la valeur maximaler dans (3.13) égale au rayBg, du cane :

0., = Rep (g)l/z. (3.15)

Dans la canalisation qui est un phénoméne qui selufir a haute énergie,
meécanisme le plus important de la perte d’énergfi€excitation ou I'ionisation des électro

des atomes entourant les trajets parcourus paalécules canalisées.

Potentiel
du canal

Ly
|
1
|
L]

L

0 fep

Figure 3.4. Trajectoire d'une particule canal [106].

3.3.1.3. Focalisation

La focalisation est un mécanisme de transfert d'énergie par avibsiélastique
successives d’atomes voisins le long d'une rang@aigue sans impliquer un transfert
masseCe phénomeéne a tendance a se manifester dansteslea de basses énergies ou
la fin du développement des cascades énergé. Les études d’irradiatiodes matériaux ol
indiqué que, dans la structure cubique a faceséestil est plus facile de déplacer les ato

de rangées cristallographiques de faibles indipas éxemple le <100> et <110>) que ¢
des autres directions [89].
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Recul de I’atome A,

Rangée atomique
—

Recul de ’atome A,

Figure 3.5. Scéma d'une séquence de focalisation [89].

Considérons, comme le montre la figure 3.5, tréesn@s 4n.1, An et Aqs1 d’une série
de focalisation. L’atome /& entre en collision avec Aqui lui-méme déplace I'atomep.s.
Certaines caractéristiques de la focalisation peé&re déterminées aisément a partil
I'approximation de la sphere dure. Désignonsrg le rayon d’'un atome#, et 6,1 sont les
angles de recul des atomes & A,.1 par rapport a la direction da tangée, respectiveme

A partir du triangle ABC, on peut écrire la relatisigonométrique [8¢:

sin(m—6n—6n41) _ D
sin6y, T 21y (©)
qui, pour de petits angles, se réd::
Ontr D _ ~
6n " zrg L 3.47,

La solution de cette équation aux différences $im®rdre 1 est directe et donne I'aid, en
fonction dedy, I'angle que faisait le premier atome de la séqaeavec la direction de

rangée atomique :

9, = (— - 1)“ 0,. (3.18

Il est clair que poub > 4ry, le coefficient dedy sera supérieur a 1. Dans ce cas, les angl
recul 61, 6,, ... augmenteront de plus en plus et il y adéfocalisatiol. Si, par contre,
D < 4ro, le coefficient sera inférieur a I'unité et oniats a une focalisation de la séque
vers des collisions frontales. Donc, la valD = 4ry constitue une limite pour la focalisatic

obtenue a partir de considtions purement géomeétriqud3ans un traitement plus réalis
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tenant compte des interactions entre les atomedg¢lisées par exemple par le potentiel de
Born-Mayer, on peut montrer que la séquence ddisati@n, dans une collision frontale, ne
peut commencer par un atome dont I'énergie cinétigt supérieure a une val&grdonnée
par [89] :

Ef == 2 ABM e_D/aBM, 3:(9)

Pour la structure cubique a faces centrées, lesirsaatleD pour les directions <111>,

<100> et <110> sont, respectivemeviBa,, a, eta,/v2 ol ay est le paramétre de maille.
De (3.19), il apparait que la valeur & pour <110> est la plus grande. Ceci explique
pourquoi cette direction est plus favorable a kzafisation que les autres. Vu la dépendance
de E; du paramétre de maille, sa valeur pour une doealonnée change d’'un matériau a un
autre. Par exemple, sa valeur pour le cuivre et Bans la direction <110> est,
respectivement, 80 eV et 600 eV. Ces valeurs, gsient faibles par rapport a I'énergie
cinétique des primaires dans les cascades énarggtimdiquent que la focalisation est un
phénomeéne favorisé dans les cascades a faiblegieénet dans les cascades énergétiques
vers la fin de leur développement.

En restant toujours dans l'approximation de la sphdure, avec le potentiel
d’interaction de Born-Mayer, on peut établir unéeva critique pour I'anglé, pour laquelle
la séquence de focalisation commence. Ce cas looitespond a la situation ou les cercles
déplacés de la figure 3.5 sont tangents aux ceddds rangée atomique. Le triangle ABC

sera isocele et on aura :

D/2
27'0.

cos(@{) = (3.20)

Par substitution de la valeur d® de (3.19) et [lutlisation de la valeur
1o = (agy/2)In(245,/E) pour le potentiel de Born-Mayer, nous aboutissoliexpression
suivante [89] :

ln(Z ABM/Ef)

A
COS(HO) "~ n(2 Agm/E)’

(3.21)

ou E représente I'énergie cinétique de I'atome en mmerd qui peut initier la focalisation.
Les relations (3.19) et (3.21) expriment les cdnd limites de création de la focalisation. A

cause de la répulsion qu’ils exercent sur l'atomem®uvement, les atomes entourant la
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chaine de collisions constituent un facteur aidiamis le processus de focalisation. lls son

méme temps, un moyen de dissipation de I'énergla déquence de collisio

3.3.1.4.Séguences de remplacem

Dans un remplacemerle projectile transfére la totalité de son énegglatome cible
et s'immobilise a sa place. Pour une séquence ailupeffet dominoqui se crée. Le lon
d’'une rangée atomique, un projectile éjecte un atdmn réseau et prend sa place. L'at
évincé ¢ecte a son tour un atome voisin et prend sa maainsi de suite. Un tel mécanis
est schématisé sur la figure 3.6. A la fin de lafel de remplacements, on se retrouve
un atome interstitiel qui emporte, approximativetmda méme énergie cirique que le

premier atome de la séquen

interstitiel

@@@@@@@@

Figure 3.6. Schéma d'une séquence de remplacs.

En se basant sur le modele de la sphéere dure ehaiélisant les interactior
atomiques par le potentiel de B-Mayer, on peut montrer qu'une séquence
remplacements peut avoir lieu lorsque I'énerE, transportée le long de la séquence sati
la relation [106] :

E > E, =" ¢~D/2om = 2 F. (3.2

Les séquences de remplacements, par leur mécanisimeonsiste a transporter |
atomes loin de leurs sites d’origine, peuvent ¢oaér efficacement a Icréation de défauts
dans les matériaux irradiés. Les études théorimaegrent que les RCS peuvent atteindre
longueur de plusieurs centaines d'angstroms etlleg’adiminuent rapidement si

température du cristal augmente [1

3.3.1.5._Sous-cascades
La taille de la cascade augmente en fonction desfigée cinétique du primaire. A d

basses énergies, I'énergie du primaire se dissfps din volume réduit et la cascade
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compacte. A des énergies élevées, le phénoménanddisation des atomeswe recul peut
avoir lieu. Ces atomes traversent de longues distaavec des pertes d’énergie relativer
minimes et finissent leurs parcours par des colisidans lesquelles le transfert d’énergie
atomes cibles est important. Ce qui méne a la ftion de souseascade. La figure 3.7
présente des cascades de déplacements dans tifedifferentes énergies du primaire. ¢
5 et 10keV, les dommages causés par irradiation sont mémfdans des zones spatii
petites, a 108eV, on observe lformation de plusieurs sowsscades. La structure de
cascade de déplacements (la taille, le nombre deutdéproduits, le nombre de s-

cascades) dépend de I'énergie du primaire et dérraat étudié. Il est difficile d’étudie
expérimentalement laofmation des so-cascades car leur durée de vie est tres c
(quelques ps) et leur taille est trés petite (emvik( nm). Néanmoins, il est possible d'obte
des informations sur la structure des cascadegpaakments moyennant des méthode
simulation ou via des approches théoriques. Ainsisdam modéle suggéré par Ryazar
basé sur la résolution numeérique de l'équation rdasport de Boltzmann dans L
approximation de collisions binaires, la valeurikele I'énergie du primaire «dela de
laquelle il y a formation de sc-cascades est donnée approximativement par :

E(keV) = 0.0056 Z%41>, (3.
ou Z est le numéro atomique du matériau. L’applicatiercdtte relation pour les métaux ¢

Ag & Au donne 20, 62 et 2 keV, respectivement. La simulation par la méthoeeévnte-

Carlo donne pour ces mémes métaux les valeursB2&, U7. keV [143].

Figure 3.7. Formation de sc-cascades dans le fer en fonction de I'énergie thogire
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3.3.1.6. Création de défauts stables

Les collisions atomiques multiples au sein d’ungcade provoquent le déplacement
des atomes du réseau et produisent des lacunessetntrstitiels. Un phénomeéne de
réarrangement s’en suit a fin d’atténuer le désoadistallin. Les défauts ponctuels générés
vont, par effet thermique, diffuser dans le résatumique jusqu'a rencontrer une entité de
type différent et se recombiner. Ce processus dispn a pour consequence de réduire
considérablement le dommage créé pendant la pladistidue. Dans les simulations par la
dynamigue moléculaire, une paire de Frenkel essidérée comme étant stable si elle survit
durant un temps suffisamment long (environ 5 psimmaré au temps de vie de la cascade
(qui est de l'ordre de la picoseconde).

La BCA n’intégre pas la diffusion thermique desald$ dans son modéele. Pour tenir
compte de la recombinaison, on introduituatume d’instabilit§76, 144, 145]. On considere
alors qu'une paire de Frenkel est stable si lanlst qui sépare la lacune de l'interstitiel est
supérieure au rayon de ce volume d'instabilité €Eppussirayon de recombinaisgnlLa
recombinaison ainsi définie est athermique et dgmr Le rayon de recombinaison, dépend
du potentiel d’interaction atomique utilisé. Dorla, position relative des défauts est un
parameétre crucial dans la détermination de leur bvemfinal dans une cascade de
déplacements. Si le rapprochement des entitésrelitiés mene a leur annihilation,

I'agglomération des entités de méme espéce coadaiformation d’amags9].

3.3.2. Cinétique des collisions élastiques

La collision entre un atome en mouvement et un atdmréseau est souvent supposee
élastique. Dans un tel événement, il y a consamwate I'énergie cinétique totale du systéme.
La perte d’énergie inélastique est causée pacit&ion ou lionisation des électrons
atomiques impliqués dans la collision. L’énergansférée dans ce processus ne conduit pas
aux déplacements atomiques et donc a la créatiodéfeuts [89]. Plusieurs grandeurs
physiques caractérisant une collision binaire peti@&e obtenues par application des lois de
conservation de I'énergie et de I'impulsion. Daesqui suit, nous allons examiner de pres
une seule collision atomique. Lors de I'analyseysprendrons deux instants, bien avant et
bien apres la collision, de sorte qu’aucune foreesoit exercée entre les deux particules et
leur énergie se trouve uniquement sous forme dy@gaeinétique. Un traitement classique de
la collision sera suffisant, étant donné que legdgias cinétiques considérées dans notre étude

ne dépassent pas quelques dizaines de keV.
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Deux modeles sont utilisés conjointement pour a®lye phénomene de collisi
binaire: la théorie des collisions élastiques et la tleeate la diffusion classique d'u
particule chargée dans un champ de force centealchlculs sont effectués dde référentiel
du laboratoire(L) et dans leréférentiel du centre de mas@eM) dans lequela dynamique

s'exprime de maniere remarquablement sir

3.3.2.1.Systeme du laboratoir

Considérons un atome de mam,, de vitess&, et d’énergiet, entrant en collision
avec un atome cible immobile de mam,. Désignons pa#,, 7,, respectivement, les vitess
du projectile et de I'atome cible apres la collisiet pa @ I'énergie inélastique perdue ¢
excitation électronique. La figure 3.8 ématiseune collision binaire dans le systeme
référence du laboratoiré.es lois de conservation de I'énergie totale etlidepulsion du

systeme dans le référentiel du laboratoire s’énti{&05) :

1 1 1
Emlvg = 577111712 + Emzvzz + Q, (3.24)

mlﬁo = m11_7>1 + mzﬁz. (3:

En raison de la tres faible masse des électrorsntle@elle des atomes, I'impulsion empol
par les électrons est extrémement faible et eltenégligée dans les culs [105]. En
décomposant les vecteurgesse suivant I'axe du mouvemeOx et un axe perpendiculai

Oy, nous obtenons de la relation (3.:

{mlvo = myv,c0s6; + myv,c0s0, (3.2

0 = myv;sinf; — m,v,sinb,

6,et 6, étant les angles de diffusion du projectile et'dtine cible par rapport a la directi

d’incidence, respectivement.

(my, Eo) 7 \%

Figure 3.8 Schéma d’une collision binaire dans le systemestigence du laboratoi
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L'utilisation des relations (3.24) et (3.26) pernteetdétermination des angles de diffusin

en fonction des énergiés = m;v? /2 (aveci = 0,1,2 etmy = m,) :

_1 B 1 /B - _L
cosf, 2\ Eo (1 +A)+2 /El [1 A(l Eo)]’ (3.27)
=1 fﬂ ALl B 1 @
cosb, 2+E0 VA 2 \E VA E’ (3.28)

avecA = m,/m;.

3.3.2.2. Systéme du centre de masse

Le centre de masse des deux atomes est animé ditesse v par rapport au
référentiel du laboratoire. Désignons pgf et v,. les vitesses du projectile et de I'atome
cible avant la collision dans un référentiel liécamtre de masse (CM), respectivement. La loi

de composition des vitesses permet d’écrire :

1‘_7)1(,' = 1._7)0 - 1._7)
fre ="~ v 29)
vZC = -7V
La loi de conservation de I'impulsion totale dutgyse s’écrit :
mllec + mz 1})2(} = ml vllc + mz U’ZC = 0, (330)

v’ et v',. étant les vitesses du projectile et de I'atomdecHpres la collision dans le

référentiel (CM), respectivement. A partir des tielas (3.29) et (3.30), on déduit :

- 1 -
v = oA Vo, 331)
- A -
Vie =174 Vo 3.32)
- -1 —
vZC == m 170. (3)3

La loi de conservation de I'énergie totale dangférentiel (CM) a pour expression
1 2 1 2 1 2 1 2
S Ma Vig +5 My v5 =2 my v'ic+ S Mo v'5. + Q. (3.34)
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Par substitution de (3.32) et (3.33) dans (3.3#),0btient pour I'énergie totale dans
systéme (CM) :
A

Er:Elc+E2(::T

2 B . (3.35)

3.3.2.3.Relations entre le systéme daboratoire et le systéme du centle mass

Il est important de connaitre les relations de pgssntre les systémes du laborat
et du centre de masse afin de calculer I'angleiffestbn dans le systéme du laboratoi
partir de celui du (CM). Les relations entre lesesses dans les deux reférentiels

illustrées sur la figure (3.9).

<t

<4
<1

<3
<y

]

<4

Figure 3.9. Relations entre les vitesses dan®fésentiels du laboratoire et du centre de m

Nous avons pour les vitesdagelation suivani :

-

171 == 1})’10 + 1._7) 38)

La projection de cette relation sur les aOx etOy conduit aux relations

V'ic cosY + v = vq cosb, .
A : (3.:
v’y sind = v, sinb,
Le rapport des deux relations donne pour I'anglditfasion 8, I'expressioi :
tanf, = sind (3.

cos9+v /v’y
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Afin d’obtenir une relation directe entfgy etd, nous utilisons dans un premier temps les
relations (3.30), (3.31) et (3.34) pour obtenir :

' 2
(Be) =1-22 L=1-2=¢2, (3.39)

ou f= [1- Eg, puis nous utilisons les relations (3.31), (3.82(3.39) pour obtenir :

—=( A (3.40)
1c
Portons maintenant (3.40) dans (3.38) :
__ Afsind
tanf; = TeAT cosd" (3.41)
Un calcul similaire donne pour 'angés :
__ sind
tan@z = m. (342)

Finalement, a partir de (3.41), (3.42) et la rekatirigonométriqueos = 1/4/1 + tan?(6;),

Nnous pouvons écrire :

1+A f cos?
V142 A f cos9+A2 f2’

cosf, = (3.43)

et

1- f cosV
V2-2 f cos9—-(1-f2) cos29

cosB, = (3.44)

3.3.2.4. Transfert d’énergie

Afin de calculer I'énergie restant au projectilegégpla collision et I'énergie transférée
a I'atome cible en fonction de I'angle de diffusidans le centre du masse, tirons tout d’abord
des relations (3.27) et (3.28) les rapp@¥tsE, etE,/E, :

B ! (coshy + /A2 f2 — sinzel)z = (ﬂ)z, (3.45)

Eo  (1+A4)2 o

E A - m2 2
E—z = o (cosB, £/ f2 —sin?6,) =4 (Z—Z) , (3.46)
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puis utilisons les expressions (3.43) et (3.44) :

Eo  (1+A)2

(A+4ap)?-4afsin?D) (3.47)

E; A

By (1+A)? ((1 — P+ afsin? g) (3.48)

A l'aide de (3.35) et (3.46), I'énergie transférael’atome cible prend la forme finale

suivante :

E,=T=-2r ((1 — £)2 + 4 f sin? g) (3.49)

T (1+4)

L’énergie cinétique transférée a I'atome cible presa valeur maximale lorsque I'énergie

transférée aux électrons est nutfe=£ 0), ce qui revient a poser:= 1 etsin?(9/2) = 1:

4 _4A
144 T (1+4)2

E,. (3.50)

Thax =

3.3.2.5._Angle de diffusion et I'intégrale du temps

Soit V(r) le potentiel interatomique qui décrit I'interacticentre le projectile et
I'atome cible. Il dépend de la distance entre legxdatomesr = |7, —#,|) et il est invariant
vis-a-vis des translations et des rotations d’efmdemPour un potentiel central, il y a
conservation du moment cinétique du systéeme. Ladotale dans le systeme du centre de
masse est [105] :

E. =:imvi. +imvj.. (3.51)

2

Cette relation se transforme a I'aide des form(B8e32) et (3.33) sous la forme :

Mz 2 — | (3.52)

Il connu que le probléme a deux corps en interadi@|7; — 7,|)) peut étre résolu de

fagcon exacte en considérant tout d’abord le mouwéndune particule de masse
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u=mym,/(m; +m,) (appelée masse réduite) dans un champ de forceakcefin

coordonnées polaires illustrées dansgure (3.10), nous pouvons écrire pour cette pde :

L2 +129*) +V(r) = E,. (3.!

Figure 3.10. Définition de I'angle de diffusid et des coordonné

polairesr(t) ete(t) dans le référentiel du centre de masse.

La conservation du moment cinétique dc :

2 = —v, s, 33)

ou s est le parametre d’impact qui est la distance pelipalaire entre la trajectoire initiale
projectile et la position initiale de la cible. Isaibstitution de (3.54) dans (3.53) perme

détermination de la vitesse rad :

v vEs ) s
= i\/% [E, — V(] - 2L = +v, /1 — Hns (3.55)

Les signeplus et moinsfont la distinction entre les deux phases de lasooh : I'approche et

la séparation du projectile de la cible. La diseangnimale d’approche entre les deux ato
en collision,R, est la distance a laquella composante de la vitesges’annule. Elle est
solution de I'équation :

g(R) =0, (3.56)

avec
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gir)= [1-Y0_s (3.57)

o
S
]

Evaluons maintenant I'angle de diffusigh A partir des relations (3.54) et (3.55), nous

pouvons écrire :

I

o _ ¢ _ S
[k e (3.58)

s

Le signe plus est utilisé pour la partie de laettyire avant d’atteindre I'abscisse de collision,

alors que le signe moins est utilisé dans la pegtante de la trajectoire :

Y R sdr © sdr R dr
fn d(p _Iw%_IR%_Z‘SI@%' (359)

L’intégration du membre gauche de I'’équation dolraregle de diffusion :

o d
19=n—2szWrm. (3.60)

L’intégrale du temps est donnée par I'expressi@b]1

t=VRZ=s2— [ dr |-———— ‘ (3.61)

g \/1_7%

Les intégrales dans les expressions (3.60) et &6t estimées numériquement par la
formule de quadrature de Gauss-Mehler [131]. Lesiabes; etx, des points d’intersection

des asymptotes du projectile et de I'atome cibder (figure 3.11) sont données par [131] :

[@+f) T+(r 4-1) s tan?]
x =
1 f (1+4) '

(3.62)

X, = stang—xl. (3.63)
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Trajectoire du projectile

Angle de diffusion

0, du projectile

Pp = N\ Ml

Paramétre Trajectoire du

d’impact barycentre
W X2 *
/ 0, Angle de diffusion
Position initiale de 1atome cible de I’atome cible

Trajectoire de 1’atome cible

Figure 3.11. Trajectoires du projectile et de ldeckt les asymptotes |

leurs trajectoires dans le référentiel du labore [131].

3.3.3.Mécanisme de la perte d’énert

Lorsqu’'une particule pénétre dans la matiére, ebBele son énergie au milie
principalement par deux proces: la collision nucléaire et la collisioélectronique. La
collision nucléaire traduit les chocs élastiquagals avec les atomes de la substance
structure électronique des atomes reste inchartgég a conservation de I'énergie cinétig
et de la quantité du mouvement du systeme. Ldsion électronique ou inélastique trac
l'interaction entre le projectile et le nuage élentque des atomes cibles menan
I'excitation et l'ionisation de cel-ci. Ce processus de perte d’énergiei est considéré
comme continugest assimilé au moument du projectile dans un milieu visqueux. Aires
projectiledépose de I'énergie le long de son parcc89, 119, 146, 147].

Le pouvoir d’arrét d’'un matériau pour une particule est une mesuréadguantite
d’énergie que celle perd par unité de lgueur le long de son parcoursdE /dx). Lorsque
le pouvoir d’arrét est rapporté ou normalisé adasité atomiqt N de la substance, on pa
desection efficace d'arrét

z|»

(%) 63)

Nous nous intéressons, dans ce qui suit, au pouVairét pour chaque tyf

d’interaction.
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3.3.3.1. Pertes d'énergie électronique

Le pouvoir d’arrét électroniqué;-dE /dx),., dépend de la vitesse du projectile et de

sa chargeZ;. Trois domaines de vitesse sont a distinguerngefiar rapport a la quantité
v =27>3e2/h olih = h/2m avech la constante de Planck [146].

A des vitesses >» Zf/3 e?/h, la probabilité que la particule en mouvementrseve
totalement épluchée de ses électrons externesrastley La particule se meut dans le
matériau comme un ion de charge effectXg et elle interagit & travers un potentiel
coulombien avec les électrons de la cible. Lesatngavde Bethe [148], Bloch [149] et Ziegler
[150] ont mené a I'expression suivante du pouvdrrét qui integre les effets quantiques et

relativistes :

2, (3.65)

(~58), = ¥Sue = 5o 228y N 2 [ (225) —inC1 - ) - 7 = 5 -

2mes mev?

ou I est le potentiel moyen d’excitation de I'atomelejl¥, est le numéro atomique de
I'atome cible,g, est la permittivité du videCk est une correction introduite pour tenir compte
du fait que les électrons de la coudheont bien liés pour pouvoir étre éjectés facilement
6 est une constante de correction de la densité algellue au fait que le champ électrique
de la particule incidente polarise les atomes geesa trajectoire et mene a la réduction de la
perte d’énergie ef = v/C avecC la vitesse de la lumiére dans le vide. Le parar@trest

donné par la relation empirique [151] :

Cx = (04224772 + 0.0304 y~* — 0.000381 y~©) 1076 I2 +
(3.8502 772 — 0.1668 y ~* — 0.001579 y~©) 107° I3, (3.66)

ouy =1/41— B2. La valeur du potentiel moyen d’excitatiah,peut étre estimée a partir

des formules empiriques suivantes [152] :

19.0 eV Z,=1
[ = 11.2+11.7Z, eV 2<7,<13. (3.67)
528+871Z, eV Z>13

Différentes formules empiriques existent pour éealia charge effective de la particule en

mouvement. Citons a titre d’exemple la relatiorBaekas [153] :
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Zesr = Z1 (1 — 6_125,3Z1_2/3) (3.68)

et celle suggérée par Hubettal [154] ouZ.s dépend de la vitesse du projectile et du numéro

atomique des atomes composant le milieu :

Zoss = 2, (1 g, e E/A% ﬂz;“‘*), (3.69)
avec

a; = 1.164 + 0.2319 00043022 | 1 658 =0.0517 2
a, = 8.144 + 0.098976 In(Z,) . (3.70)
a; = 0.314 + 0.01072 In(Z,)

La formule de Bethe-Bloch est une bonne approxmnagiour les particules lourdes
d’énergie de quelques MeV jusqu’a des centaineSalé. A des énergies plus hautes (TeV),
la perte d’énergie par rayonnement de freindgyerfisstrahluny devient importante, et la

formule doit étre complétée par des termes suppiéaires.

Pour des vitessas < Zf/3 e?/h, la formule (3.65) n'est plus valable. Deux modeéle
fondés sur les collisions binaires sont souverlis@§ pour estimer le pouvoir d’arrét du
milieu dans ce domaine de vitesse :medele de FirsoJ155] et lemodele de Lindhard-
Scharff-Schiott(LSS) [156]. Dans I'approche de Firsov, basée lsumodéle de Thomas-
Fermi, le projectile et I'atome-cible sont suppog$ésmer une quasi-molécule durant la
période de leur interaction [70] (voir figure 3.12Jinteraction entre les deux corps donne
lieu a des échanges électroniques qui nécessigaquisition d’impulsion provenant de la

collision. Le pouvoir d’arrét obtenu par Firsov dehné par :

dE) _ -15 r
(- dx)e =5.15.107° N (Z, +2,) =, (3.71)

oUvy = e?/h est la vitesse de Bohr.
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Figure 3.12Schéma correspondant a la perte d'énergie élegtresielon | modéle de Firso

Dans le modele LS$ milieu dans lequel se produit l'interaction @étrit comme ui
gaz d'électrons libres. Les échanges d’'électrorieedr projectile et les atomes ciblse
traduisent par un transfert d’énergie au nuagetrél@ique produisant des vibratio
thermiques au sein de cekii-En utilisant le modele statistique Thoma-Fermi, Lindhard

et al ont obtenu I'expression suivante pour le pouddrrét électronique [15 :

( dE) = NS5 = gme?Napz!’°z, v 3.
dx/, Ls — 2/3, ,2/3\3/2  wvp ° B
(223+233)

En utilisant la relation entre I'énergie cinétird’'une particule et s@tesse on obtie :
(— d—E) = kE, 0B
e

ou k est une constante. Dans ce domaine énergétiquaueoir d’arrét augmente av
I'énergie de la particule. Il posséde un caracteye local puisqu’il est indépendant de
position du projectile par rapport aux atomes aildeec lesquels il interagPar conséquent,
a chaque collision, la perte d’énergie inélastigsieindépendante du parametre d'imy

La région des vitesses intermédiairw = le/g e*/h est difficile a décrire
théoriguement. Des phénomenes de perte et de eaptilectrons entre Iprojectile et les
atomes du milieu interviennent. Selon Varelas etrdzick [105], le pouvoir d’arrét dans ce
région peut étre décrit a partir de ceux des deuses régions par une interpolation de

forme :
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== (3.74)

S Sgp Sis

L'utilisation de (3.74) a donné des résultats emoet satisfaisant avec les résultats

expérimentaux [158].

3.3.3.2. Pertes d'énergie élastigues

Les pertes d'énergie élastiques correspondenteasions de la quantité d'énergie par
le projectile aux atomes du milieu lorsqu’il a déjg fortement ralenti, c'est-a-dire vers la fin
de son parcours. Les collisions élastigues du gtitBeavec les noyaux de la cible se

succedent jusqu’a son arrét. Le pouvoir d’arréstéae ou nucléaire est donné par [159] :

(- ‘;—i)N = N [,"*T o(T) dT, (3.75)
ou T est I'énergie transférée a I'atome cible et qusesceptible de le déplacer pour créer une
lacune. Elle est donnée par lI'expression (3.4%), et Tmax désignent, respectivement,
I'énergie minimale et I'énergie maximale pouvamé &@mmuniquées a I'atome cible durant
le choc.o représente la section efficace de diffusion, @edire la probabilité pour que le
projectile cede I'énergid a I'atome cible. L'évaluation de l'intégrale (3)7Bécessite le
calcul de I'angle de déflexion qui dépend lui-méduepotentiel interatomique. Les calculs

faisant usage d’'un potentiel coulombie@r) = (Z,Z,e?)/r? ont donné [159] :

(_E)N _ 2mNmy z272e* In (Tmax). (3.76)

dx myE Tmin

Le pouvoir d’arrét, ainsi calculé, ne tient pas ptendes nuages électroniques du projectile et
de l'atome cible qui font écran aux charges desanmyet atténuent la force de répulsion
coulombienne. Un traitement plus réaliste passd'ygdisation d’'un potentiel écranté de type
(voir relation (2.10)) :

V() =82S ¢ (L), (3.77)

aiz
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Se basant sur un potentiel écranté de type ThomwsiF Biersack proposa

I'expression suivante pour le pouvoir d’arrét naale :

_ d_E _ 2 mq Ine
( dx)N = AN 2,2, € a1, (mi+my) 2e (1—e~149)’ (3.78)
ou € est I'énergie réduite donnée par :
_ my aqz E
T (mytmy) Z12; e? (379)
eta,, est le paramétre d’écran donné par :
0.4685
aip = (211/2+221/2)2/3' (380)

Des calculs similaires utilisant le potentiel ZBlenent a I'approximation suivante [106] :

dE 8.462x10715 2,7, m
(_ E)N = ot (5 1537 Sn(€) (eV/(atome/cr), (3.81)
avec
In(1+1.1383 €)
Sn(e) — )2 (e+0.01321 60'12;:26+0.19593 €9-5) €=30 keVl (3.82)
— €>30keV
2€
L’énergie réduite est maintenant donnée par :
€= 2T E (3.83)

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

3.3.3.3. Perte d’énergie totale

La superposition des deux processus de la pertedjie, électronique et nucléaire,
donne le pouvoir d'arrét total du projectile damsrlatériau :

(&), = (&), + (-2, (384

Les deux mécanismes sont en compétition et leupitapce relative dépend a la fois du
projectile (énergie, masse, charge) et des carstig@es de la cible. Toutefois il y a

préférence de transfert de I'énergie vers les ®@est vu que la densité électronique est
beaucoup plus grande que la densité atomique damadtériaux. Une estimation de I'énergie
de coupure au-dessous de laquelle la perte d’@eétgctronique est négligeable peut étre
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établie en se basant sur le fait que I'atome &@ansysteme quantifié, un électron ne peut
accepter une énergie insuffisante pour I'exciterswen état libre. Donc, le projectile doit
transférer a I'électron une énergie au moins égalen énergie de liaisoh,dans le matériau.
L’énergie qu’un électron acquiert dans une coliidi@ntale avec un atome en mouvement de

massam, est donnée par (3.50) (on pose = m,, Tyuer =1, Eo = E*) [89] :

mq

E* =

_4me

1. §3)

Pour les métaux, la valedr= 2eV constitue une bonne approximation [89]. En prenant

m, = 1/2000 uma, nous obtenons :

E* = 1000 m, [eV] = m, [keV]. (3.86)

Ainsi, lorsque I'énergie cinétique d’'une partictitaversant un solide devient inférieure a sa
masse exprimée en keV, la perte d’énergie parstais nucléaires devient le mécanisme le
plus prépondérant. Par exemple, pour leXf&e, la valeur de I'énergie seuil é&t= 56keV .
Comme nous l'avons précisé, le projectile passealpvars états de charge. A haute énergie, il
est au départ dépouillé de ses électrons puisakemtissant dans la cible, il capture des
électrons des atomes du milieu pour finalementiraite sa charge d’équilibre. Le
ralentissement est alors essentiellement de na&fectronique. Vers la fin du parcours du
projectile, ce qui correspond aux basses énerfgeslentissement est essentiellement de
nature nucléaire.

Dans les tables, il est d’'usage d'utiliser le poudéarrét massique qui est obtenu en
divisant la formule de la perte d’énergie par lassgavolumiquep du matériau traversé, ce

qui permet de construire des tables de valeurs ngues tres générales :

(%) =2 (-%) 3.47)

La figure (3.13) représente le pouvoir d’arrét nass du tantale pour des atomes de tantale.
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10°

Pouvoir d'arrét nucléaire

Pouvoir d'arrét ¢lectronique
Pouvoir d'arrét total

‘N

)

2

Pouvoir d'arrét (Mev cm’ g

10'

10"

10° 10" 10 107 10" 10° 10' 10° 10° 10*
Energie (MeV)

Figure 3.13. Pouvoir d’arrét du tantale pour desnats de tantale.

Selon la régle d’additivité de Bragg, pour un milieontenant plus d'un élément, le pouvoir
d’arrét du composé est la somme des pouvoirs d’durg a chacun des éléments, pondérés
par leur abondance respective [160] :

(_ (:l_i)composé - Zlfl (_Z_i)i’ (3'88)

avec(—dE /dx); le pouvoir d’arrét de I'élémemtet f sa fraction en masse.
La connaissance de la perte d’énergie d'une péetiest une donnée fondamentale
dans I'étude du ralentissement. Elle permet I'estiom du parcoursk, qui est la longueur

totale de la trajectoire de la particule dans Igemilorsque son énergie décroitiea O :

_ (R, _ (Ey dE
R=[ydx= [ s (3.89)

3.3.4. Energie seuil de déplacement

Dans le modele BCA, il est supposé qu'un déplaceatemique ne peut produire une
paire de Frenkel stable que si I'énergie transféaréatome cible, T, est supérieure a une
valeur, Eg, appelée énergie seuil de déplacementl’ ®ist inférieure &4, I'atome heurté
effectue des vibrations autour de sa position dlifge et évacue I'énergie sous forme de
chaleur. La détermination d’une valeur appropri@erpénergie seuil de déplacement est une
tache difficile, vu sa forte dépendance des dioesticristallographiques. Pour une structure
cubique simple, les directions cristallographigye®sentant plus de facilité pour le
déplacement des atomes sont <100>, <110> et <Hldrs, que pour une structure cubique a
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faces centrées c’est la direction <110> et pouwstiacture cubique centrée c’est la direction
<111> [106]. Le long de ces directions, I'énergeeiis de déplacement est faible. Pour les
calculs théoriques et de simulations, il est fréquie prendre pougy les valeurs moyennes
tabulées par la société américaine de test degimmat§ASTM) (pourAmerican Society for

Testing of Materials Le tableau (3.1) donne les valeursgsdeour quelques métaux [161].

Tableau 3.1. Valeurs moyennes de I'énergie de déplent pour quelques métaux.

Métal Structure  ||[Eq4 (eV) [161]
Al cfc 25
Cu cfc 30
Fe cc 40
Mo cc 60
Ni cfc 40
W cc 90
Ta cc 90
Pb cc 25
\% cc 40
Zr hcp 40
Ti hcp 30

3.3.5. Nombre d’atomes déplacés et paires de Frenke

La détermination du nombre d’atomes déplacés daescascade de déplacements
initiée par un primaire d’énergie cinétique doneéeune tache de premiere importance dans
I'étude des matériaux irradiés. A cette fin, plusiemodeéles théoriques ont été développés en
se basant sur la BCA. Parmi ces modeles, citongllissconnus : lenodéle de Kinchin-Pease
(KP) [162] et lemodéle de Norgett-Robinson-TorrdiNRT) [163].

3.3.5.1. Modéle de Kinchin-Pease

Ce modele est basé sur I'ensemble des suppossioventes [106] :

1- la cascade est décrite comme étant une sucoetsicollisions binaires ;
2- la probabilité de déplacement d’'un atome quiitagqne énergie supérieurdgest égale

al;
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3- I'énergie E4 est négligée dans la loi de conservation d’énergjest-a-dire qu’aucune
énergie n'est consommeée pour libérer I'atome cible= E' + T ou E est I'énergie de
I'atome en mouvement avant la collisidri, son énergie apres la collisionet’énergie de
'atome éjecté ;

4- il y a une énergie seuil;*. PourE > E*, la perte d’énergie est purement électronique et
aucun déplacement n’a lieu. PduK E*, aucune énergie n’'est transférée aux électroles et
collisions sont totalement élastiques ;

5- le modéle de la sphere dure est utilisé dansdiiisions ;

6- le matériau est supposé étre amorphe. Les affetsa la structure cristalline tels que la

canalisation et la focalisation sont ignorés.

Nous pouvons retrouver les résultats de ce moagldgs arguments simples [164]. Si
I'énergie cinétique du primaire est inférieure énkrgie seuil de déplacement le nombre
d’atomes déplacés est nuN;(E) = 0. PourE; < E < 2E,4, la collision du primaire avec
I'atome cible aura I'un des deux résultats suivatitmergie communiquée a I'atome cibleg,
est supérieure By et ce dernier sera éjecté de son site. Dans ¢decpsmaire laissé avec
une énergie inférieure B s'immobilisera dans le site vacant. Si, par cqnlrg Egy, I'atome
heurté ne quittera pas son site et le primaireicoata son mouvement. Dans les deux cas, la
collision du primaire donne lieu a un seul déplagem N;(E) =1 et la cascade de
déplacements ne se développera pas.

LorsqueE > 2E,;, on aura, apres le premier choc, deux atomes arventent (le
primaire et 'atome déplacé) avec une énergie mogéh'2. Les deux collisions suivantes
engendreront quatre atomes en mouvement, chacun ume énergie moyenne dg/22.
Apresn collisions, on aur2™ atomes en mouvement, chacun avec une énergie mmykn
E/2™. LorsqueE /2™ < 2E,, les atomes mobiles ne seront plus en mesure glacdé de

nouveaux atomes de leurs sites. Ainsi, nous pougonie :

E
ou 2™/ est le nombre final d’atomes déplacés. Donc, avoss :

Ny(E) = 2™ = % (3.91)
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Lorsque I'énergie du primaire est supérieure aeligie seuil, E*, donnée par
I’équation (3.86), la perte d’énergie est suppdaiée totalement électronique et aucun atome
n'est éjecté de sa position. La perte d’énergietégrique se poursuivra jusqu’a ce que
I'énergie du primaire se réduiseFa. PourE < E*, la perte d’énergie se fera exclusivement
par le mécanisme des collisions élastiques et géméles défauts permanents.

En résumé, le nombre moyen de déplacements propaitain primaire d’énergie

initiale E dans un matériau est donné, selon le modeéle dehkiPease, par :

0 si E<E,
(1 Si Ed SE<2Ed
N4 (E) =4% si 2E; <E <E". (3.92)
I E*
si E>E"
2E4

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

sur la figure (3.14).

Nombre moyen d'atomes déplacés

E, 2E E
Energie du primaire

Figure 3.14. Nombre moyen d’atomes déplacés damsascade en fonction

de I'énergie du primaire selon le modéle de Kindhease.

Les travaux sur les dommages dans les métauxégamit montré une surestimation
d’un facteur de 2 a 10 du nombre de défauts cakylartir de la relation (3.92). Des efforts
considérables ont été faits pour améliorer le modiEd Kinchin-Pease. Snyder et Neufeld
[165] sont parvenus a une relation améliorée deeKBenant compte de I'énerdig dans la

loi de conservation de I'énergi€ E E' + T + E,) :
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Ng(E) = 0.56 (1+ Eid) E>4E,. (3.93)

Sanders [166], en utilisant un potentiel plus stalque celui de la sphére dure et qui

est proportionnel &%, a pu établir la relation suivante :

E
2Eg

Ny(E) = s (271 - 1) (3.94)
qui donne pous =2 :

N4(E) = 0.52 =, (3.95)
2Eg4

ce qui réduit le résultat de KP par un facteur der2prenant en considération des éventuels
effets de canalisation et de focalisation, Oen ebifson [167] ont obtenu I'expression

suivante pour le nombre de déplacements :

Ny(E) = =2 S (3.96)

1_
1-2P 1-2pP’

)

ou P est la probabilité des effets cristallins de cesa#ibn et focalisation. Pout = 0, cette

relation se réduit a celle de KP.

3.3.5.2. Modéle de Norgett-Robinson-Torrens

Le modéle de partition de I'énergie du primairerenes pertes électroniques et
nucléaires développé par Lindhatal [156] en se basant sur le potentiel de ThomastiFer
a permis une transition en douceur entre les dégixnes de perte d’énergie et a conduit au

modele plus raffiné proposé par Norgett, Robingofoerens [163, 168] :
NNRT(E) == 08 Eda—Tn(E), (397)
2Eg4

ou E,,m €st I'énergie disponible pour le déplacement afoiei C’est I'énergie dissipée par

collisions élastiques et qui conduit a la créatles défauts. Elle a pour expression :

E

Edam(E) = 1+kNg(€N),

(3.98)
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avec

(g(ey) = 3.4008 &5/® +0.40244 3/* + &y
3 /6 (% 1/2
ky =0.1337 2,7 (2)

1

. e = (A2E a : (3.99)
N A1+4,) \ Z, Z, e?
1 2 142
1/3
9 2
a=(35) ==
\ 7yl

ou A, etA, sont, respectivement, les nombres de masse daipziret de I'atome cible. Une
modification est apportée au modéle NRT en intreghi le coefficient d’efficacité du
déplacement) [60, 169] de sorte que le nhombre de paires dekEfteproduits dans un
matériau par un primaire d’énerdieest donné par la formule [62] :

N(E) = n Nygr. (3.200

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

nombre de défauts induits dans les matériaux g&madi

3.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons exposé les modélsesithabituellement pour simuler
l'irradiation des matériaux. Nous avons décrit bei@ent la méthode de la dynamique
moléculaire et passé en revue la méthode de I'ajppation des collisions binaires. Nous
avons jeté la lumiere sur les phénoménes qui péwxair lieu pendant le développement
d’'une cascade de déplacements et sur les modélasaies existants pour estimer les pertes
des énergies nucléaire et électronique, ainsi gusombre de défauts générés. Nous avons
aussi examiné de pres une collision binaire ersatit conjointement la théorie des collisions
élastiques et la théorie de la diffusion classidume particule chargée dans un champ de
force central. Ceci nous a permis d’établir lesédéntes formules nécessaires pour le calcul
des angles de diffusion du projectile et de l'atooigle et pour le calcul du transfert

d’énergie.
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4.1. Introduction

Marlowe [170] est un programme basé sur I'approximmades collisions binaires. I
est largement utilisé pour simuler les cascadedépdacements dans les matériaux. Il a été
mis au point par M. T. Robinson &aboratoire National de Oak Ridg@®©RNL pourOak
Ridge National Laboratory Tennessee, USA) au début des années 60. Depess, d
améliorations sont apportées au programme de tanapsre [131-134, 168, 171]. Marlowe a
permis la prédiction du phénomeéne de canalisatéons des métaux, en 1963, lors de calculs
de trajectoires d'ions Cu dans du cuivre [172]allété appliqué avec succes a divers
phénomeénes associés a l'irradiation des matérialsxque la rétrodiffusion, la pulvérisation,
et les dommages causés par les rayonnements [7B3@J, Il est écrit en langage Fortran et
congu pour s’executer sur les deux systemes d’éaptm Windows et UNIX. Il est flexible
et permet de simuler l'irradiation des matériathaates énergies. En outre, son co(t réduit en

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

4.2. Structure du programme et modele d’analyse

Le programme Marlowe est composé de plus de 60édures structurées en trois
phases. La premiére phase est consacrée a leeleletidonnées relatives au projectile (masse,
numeéro atomique, énergie cinétique, nombre de g¢litgs), au matériau irradié (structure
cristalline, masse, numéro atomique, énergie desoha température du matériau et
température de Debye), ainsi qu’a linitialisatidae plusieurs parametres liés au modele de
calcul (parameétres du potentiel interatomique, rfeodie la perte d’énergie inélastique,
irradiation interne ou externe, énergie de coupu@e¥y données sont groupées, dans un fichier
d’entrée, sous forme de listes (NAMELIST). La déume phase est destinée a la génération
des cascades requises, a leur analyse individeeke lancement de I'analyse statistique de
I'ensemble des cascades. La derniere phase confipléddyse de I'ensemble des cascades et
reporte les résultats dans un fichier de sortiesthizcture de Marlowe en procédures facilite la
modification, I'ajout ou 'omission de certainesrfi@s du code [170].

Apres la lecture des données, Marlowe simule, pbague projectile, une cascade de
collisions atomiques. Dans le cas d'une irradiatioterne, la cascade est initiée par un
primaire qui est lancé a partir d'un site du réséaucascade est décrite comme étant une
succession de collisions a deux corps et les atim@izjués sont supposés se déplacer, entre
les collisions, le long des asymptotes de leujgdtaires réelles. Les atomes en mouvement
ralentissent dans le matériau en perdant leur @nemgetique dans les collisions élastiques et

I'excitation électronique.
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Pour chaque collision binaire, I'angle de diffusidans le systeme (CM) (3.60) et
I'intégrale du temps (3.61) sont évalués en utiliska quadrature de Gauss-Mehler. Les
angles de diffusion des deux atomes en collisiamsda systéeme du laboratoire, I'énergie
transférée a I'atome cible ainsi que les abscissexst x, sont ensuite calculés au moyen des
formules (3.43), (3.44), (3.49), (3.62) et (3.6Bans la collision, le projectile d’énergie
cinétique initialeE, transfert une énergle a I'atome cible et émerge avec une énekgiqui

ala valeur :

E1=E0_T_Q, (41)

ou Q est I'énergie perdue par excitation électroniduénergie cinétique de I'atome de recul
estE, =T — E, ou E, est I'énergie de liaison. Dans les simulations Marlowe, E, peut
prendre différentes valeurs dépendamment du phémomie collision traité. Dans le cas de
déplacement d’'un atome du réselagiest prise égale a I'énergie de cohésion du matésa
valeur est de quelques dixiemes d’électron-volsdarcas d’'un phénomene de remplacement.
Pour un atome arrété de la cascade, I'énergieatmii est supposée étre nulle. L'énergie de
coupureE., est prise égale a I'énergie de cohésion [133, 133-175].

Le potentiel interatomique utilisé pour évaluertégrale de diffusion est choisi parmi
une grande variété de potentiels disponibles dapsatkage du code. Les utilisateurs peuvent
aussi définir leurs propres fonctions. Les perténatgie inélastiques (locales ou non locales)
peuvent étre incluses. Le nombre de collisions esubpar un atome pendant son
ralentissement est controlé par une valeur maxirdaleparamétre d'impact précisée par
l'utilisateur.

Les vibrations thermiques des atomes du matériaugme étre prises en compte en
utilisant un modele gaussien de déplacements thjgeminon corrélés le long des axes de
coordonnées. La variance de la distribution peré &urnie par l'utilisateur ou peut étre
calculée a partir du modele de Debye [176].

Lorsqu’il ne reste dans la cascade aucun atome @ve@nergie cinétique dépassant
I'énergie de coupurd., les interstitiels et les lacunes sont classésfoantion de leurs
distances de séparation, dans différentes clagsesites de Frenkel. Seules les paires avec
des distances de séparation supérieures au raymcabinaison sont considérées comme
étant des défauts permanents.

Le programme permet de déterminer le nombre moyemaires de Frenkel, leur

distribution en fonction de la distance de sépanalacune-interstitiel, le nombre moyen de
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séquences de remplacements et leur distributiofnoegueur, I'évolution temporelle du
nombre d’atomes déplacés et du nombre d’atomesaivament, les amas et leurs tailles
ainsi que d’'autres grandeurs liées a la cascadééglacement. Le module d’analyse des

résultats est généralement modifié en fonctionimfesmations que I'on désire recueillir.

4.3. Description de la cible et conditions d'irradation

Dans Marlowe, le cristal est décrit en précisantylge de réseau et en donnant les
coordonnées d’'un nombre réduit de sites atomiguesladmaille élémentaire dans un
référentiel cartésien dont l'origine est placééua tes sites. Dans le cas d’'un réseau cubique
simple, centré ou a faces centrées, le code gé@nkoenatiguement les positions des atomes a
partir du site a l'origine. Pour le diamant, ZnSQ\ et les métaux a structure hexagonale
compactela connaissance des positions de deux atomesfésaste pour reproduire les sites
du réseau.

Lors du développement de la cascade, I'originecdesdonnées est placée au site le
plus proche du projectile et le code établit useeldes sites atomiques jusqu’a une distance,
DMAX, spécifiée dans les données. La recherche gartenaire de la collision parmi les
atomes de cette liste est entamée. Si la valelM&X est petite, I'exécution du code peut
se terminer avec une erreur signifiant I'absenceidies appropriées pour la collision. Une
valeur de DMAX Iégerement supérieure a la distatesedeuxiémes proches voisins constitue
souvent un bon choix. Pour des valeurs beaucoup gtandes, le projectile peut avoir
plusieurs cibles potentielles a la fois et le terdjgxécution du code augmente sensiblement
[170].

Bien que Marlowe soit destiné au traitement deesildristallines, le programme peut
étre utilisé pour simuler les cascades de déplacesndans des milieux polycristallins ou
amorphes. La simulation d'un milieu polycristalie fait par rotation aléatoirdes axes du
systéme de référence au début de chaque cascadaurPmilieu amorphe, la rotation se fait
aprés chaque collision. La cible peut conteniidatétnent des lacunes, des atomes interstitiels
ou des impuretés a des positions que l'utilisatkit préciser dans le fichier d’entrée. La
cible peut étre constituée de plusieurs couches;ute avec sa propre structure cristalline et
avec des atomes de natures chimiques différenéesrigtal peut étre infini, avec une surface
plane unigue ou avec deux surfaces paralléles ldodistance de séparation, spécifiée dans
les données, représente I'épaisseur. La surfaceidBnce est définie par un systeme d'axes
dont deux lui appartiennent, le troisieme lui étammal et pointant vers l'intérieur du milieu.

L’irradiation peut étre interne ou externe. Darsdeux cas, le nombre de cascades a simuler,
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I'énergie cinétique initlle des projectiles, les masses atomiques et lagnag atomiques di
atomes cibles et du projectile sont donnés. Lorduadiation est externe, la directic
initiale du projectile est fixée par l'utilisateu est choisie aléatoirement dans un ¢
solide prédéterminé. Les points d'impact des ptitgscsont choisis dans un parallélogran
ou dans un triangle déterminé par deux axes dugeala surface. Les dimensions de ['
d’'impact sont choisies par l'utilisatelDans le cas de l'irradiatiointerne, la direction d
primaire est, selon le désire, sélectionnée isajtegment dans tout I'espace de I'hnémispt
z > 0 ou fixée en donnant les angles polaire et azimi

Les cascades sont organisées en groupes, si désigremiere cascade chaque
groupe est simulée dans un matériau sans dommaggsascades suivantes du groupe
développées dans un milieu dans lequel les dégatascumulés d’une cascade a I'au

4 .4.Sélection des atomes cibl

Pour sélectionner un atome pour la collision, Madgrend le site du dernier atol
heurté comme site de référence et génére les gusities atomes voisins a une diste
DMAX. Les atomes candidats a la collision sont cqukse trouvent a I'intérieldu cylindre
d’axe passant par le centre de masse du projettdeenté dans la direction de mouverr

de celuiei et de rayon de section égal au paramétre d’ifpagimumsy,, (vVoir figure 4.1).

Figure 4.1. Schéma de sélection des cibles. Lesea en vert sont des cibles possih

ceux en bleu sont des cibles rejetées.

La procédure de recherche d'une cible pour la sioli est montrée sur la figure 4

Supposons que le projectile (P) apres collisioncateome au siteR prend la direction
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donnée par le vecteur unital,. Le programme génere la liste des proches vodR. Le

siteT est un élément de cette liste. Les quantités steégasont calculé :

§=1p.0x 4.2
— - 2
s2=(Dxx1y) . (4.3

Sié > &nin = 0, alors le siteT se trouve dans la bonne direction pour étre ureparte de I
collision. Si le paramétre d'impas est supérieur 8nax alorsT est considéré aez loin de la
trajectoire du projectile pour influencer le mouwsth de celi-ci. La valeur desnax est
choisie suffisammergrande pour que dans aucune partie du cristaldiegiile ne soit libre
de l'influence des atomes avoisinants, rsuffisammenpetite pour éviter trop de collisiol

impliquant de tres petits transferts d'énergie [:

Figure 4.2. Schéma représentant les bases dedadue de recherche des cil [131].

La direction du projectile aprés la collision eshdée pe :

> £ . > 1. S

A= [cos@1 +2 sm@l] Ao — [; sm@l] AX. (4.
De la méme maniére, la direction de mouvementalerfie cible e :

> £ . > 1. S

Ay, = [60592 -z smHz] Ao + [; sm@z] AX. (4.5)

La procédure deecherche d’'une cible ainsi décrite est répétégujada fin de la cascac
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Dans le phénomeéne de canalisation, le projectiteusie trajectoire passant entre des
atomes disposés symétriguement par rapport a satidm de mouvement. Dans ce cas,
I'interaction avec ces atomes est simultanée. lomguture utilisée par Marlowe pour traiter
ces cas consiste a supposer que chaque collision etisemble de collisions simultanées
s'effectue indépendamment des autres. La diredfiimale du projectile est obtenue en

additionnant vectoriellement toutes les déflectidrgd].

4.5. Potentiels interatomiques

La simulation des cascades de déplacements danmmd&siaux irradiés nécessite
I'utilisation d’'un potentiel interatomique pour m@der l'interaction entre les atomes en
collision. Le package Marlowe recele six fonctioignergie potentielle. Le programme
fournit des valeurs par défaut pour les paraméteeses potentiels. La structure de Marlowe
permet a l'utilisateur d'intégrer son propre pogtrdans le programme, pourvu qu'il soit

représenté par une fonction analytique continwkgtvable.

4.5.1. Potentiel de Moliére

L'une des fonctions potentiel les plus utiliséesiglda simulation des dommages
causés par irradiation dans les matériaux est ieqpmation de Moliere au potentiel de

Thomas-Fermi. C’est un potentiel coulombien écraatéa charge, qui s’écrit [116] :
2 (03 (12 (6.0
V() =22 035e (0335) 1 0.5 (2am) 1 01070 a0 | (4.6)

Le rayon d’écram,, est évalué, dans le programme, a partir de ltégelde Firsov (2.11).

4.5.2. Potentiel de Ziegler, Biersack et Littmark

Le potentiel ZBL ou potentiel « universel » estpatentiel moyen construit a partir de
centaines de potentiels d’interaction entre degepad’atomes. L’'expression de ce potentiel
est[119] :

2
V) = # ?:1 ¢ e—(dir/azpL) 4.7)
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Les valeurs des coefficients et d; sont:c; = (0.028171,0.28022,0.50986,0.18175) et
d; = (0.20162,0.4029,0.94229,3.1998). Le rayon d'écrarazg. est calculé a partir de la
relation (2.23).

4.5.3. Potentiel moyen modifié de Lenz-Jensen

Le potentiel moyen modifié de Lenz-Jensshun potentiel utilisé extensivement dans
la simulation des cascades de déplacements, au tiéenque les potentiels de Moliére et
ZBL. Du point de vue efficacité en termes de caltutilisation du potentiel AMLJ réduit de
facon notable le temps de simulation. Il est dopen§[120, 121, 123, 177] :

. , \3/2 , \2
V() = % e_al(aAML]>+a2(aAML]) _a3(aAML]> , (48)

ou les paramétras,, a, eta; sont évalués selon les expressions suivantes :

(ll = 1.51
ZO.169+ZO.169
@, = 0763 (s )
2 23'307"'22'307 (49)
700418 _,0.0418 4/3
az = 0.191 ( ;{).307_'_22).307 )
Le paramétre d’écran est estimé dans le prograromene suit :
0.8853 ag
aAML] = (410)

0307, ,,0.307)2/3"
(Z1 +2; )

4 .5.4. Potentiel de Born-Mayer

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

utilisés par Marlowe se basent sur les relatiomnées par Anderson et Sigmund [109] :

V(r) = Agy e /%M, @)1

avec

— 3/4
{ABM 52 (Z,Z,) eV, (4.12)

agy = 0.219 A
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4.5.5. Potentiel de Morse

Le potentiel introduit par Morse est composé dexdenctions exponentielles [178] :

V(r) = D e72a(=70) — 2pe=a(r=ro), (4.13)

Le premier terme est responsable de la partie sgulalors que le deuxieme terme domine
pour de grandes valeurs de la distance de séparatientre les deux atomes. Le parameétre
contréle la largeur du puits de potentiel alors @yequi est mesuré en eV, représente sa
profondeur. Le parametng est la distance interatomique a laquelle le pakatteint son
minimum. Le potentiel devient répulsif &= r, — [n2/a. L'utilisateur doit préciser les
valeurs des parametres de ce potentiel car Marlwvies fournit pas. Girifalco et Weizer

[179] et Harrison [180] donnent ces parametres peutombreux matériaux.

4.6. Intégrale de diffusion

Pour 'évaluation de I'angle de diffusion dans ysteme du centre de masse (3.60) et
de lintégrale du temps (3.61), lutilisation d’'unméthode numérique s’impose. Un

changement de variabte= R /u transforme les deux intégrales comme suit [105] :

9 = _2s 1 H(uw)
=T R 70 v1-uZ?

du (4.14)

et

7 2 1 [Hw)-I1(wW)]
T = RZ — SZ —R fO W du, (415)

avec
i

1_szuZ_V(R/u)
R? Er

H(u) = (4.16)

et

(4.17)

Marlowe approche les intégrales dans (4.14) ebj4ar la quadrature de Gauss-Mehler qui a

la forme :

1 f)
f_l\/];_x? dx = Yizaw; f(a) , (4.18)
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ou les abscisses et les poidsy; ont pour expressions :

19)

Le nombre de points de la quadrature est initialesés le programmea= 4. Toutefois, ce

nombre peut étre augmenté pour avoir plus de po@écitans les calculs.

4.7. Energie inélastigue perdue

La perte d’énergie inélastique due a l'excitatiaes celectrons du projectile et des
atomes du milieu se divise en deux parties. Lordguygerte d’énergie dépend de I'énergie
cinétique du projectileE, et de la distance qu’il parcourt, la perte d'@meiinélastique est
dite non-locale. Cette partie est estimée, dandoviatr a partir de I'expression donnée par la
théorie LSS [156,170, 181] :

£ = k+E, 4.20)

avec

z!/% z, 1

k = 8m\V2 agh (212/3+Z22/3)3/2 N

(4.21)

Dans la partie locale, la perte d’énergie inélastigépend non seulement de I'énergie
de la particule mais aussi de la distance de sépamentre le projectile et I'atome cible. Pour
le calcul de cette partie, Marlowe nous offre leigkentre le modéle de Firsov [155] avec la
correction de Robinson-Torrens [131] qui consistailéser la distance minimale d’approche,
R(s, E), entre le projectile et I'atome cible a la placepdrametre d’'impact et le modéle de
Oen-Robinson [182]. Pour la premiére approche eldepd’énergie dans une seule collision

est donnée par [105] :

_ 0»’12\/E
Qr(s,E) = 750 RGEF (eV), (4.22)
avec
_ 2h 2 1/2 97'[2 1/3 1/3 1/2
g, = 0.61 (E) (m—l) D) @+z)v® (ev?),  (429)
et
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Bro = (22) (29" 7,4 2w (A7), (4.24)

2ap 912

La validité de la relation (4.22) est dictée par dandition E < (e*/2h2)m,Z}/® =

24.97m, Z}3[keV].

Dans le deuxieme modele, la dépendance a la destatimale d’approche est en

exponentielle [105] :

_YR(E)

)e am (4.25)

Qon(s, E) = ke VE (=
ouay est le rayon d’écran du potentiel utiliséet 0.3.

Le modéle de Oen-Robinson prédit une perte d’éaegfgctronique plus faible en
comparaison avec le modele LSS. Cette difféerengenante avec la diminution de I'énergie
jusqu’a atteindre un facteur de 10 a basse engrgig.

Le programme utilise la regle d’additivité de Braf®)87) pour estimer la perte
d’énergie électroniqgue dans un composé. Marloweeoffi possibilité d’inclure dans la
simulation les deux parties locale et non-localéadeerte d’énergie, de tenir compte de l'une

d’elles seulement ou de les omettre toutes les.deux

4.8. Vibrations thermiques

Un modele simple de vibrations thermiques est digge dans Marlowe en option.
Des déplacements indépendants sont choisis akaiemt le long des axes orthogonaux du
systeme de coordonnées, suivant une distributiamssignne. Aucune corrélation n’est
supposée exister entre les déplacements des atmis@ss. La largeur de la distribution est
fournie par l'utilisateur ou calculée par Marlowdade du modéle de Debye [176]. Dans ce
dernier cas, les seuls paramétres requis poualesls sont la température de Debyg, et la
température du cristdf,

La probabilitéP(u) du de trouver un atome a une distance entrt u + du de sa

position d’équilibre est donnée par la loi normslévante [105, 183] :

P(u) = — e_%uz, (4.26)

2

N
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ol u est donnée en terme ¢)'/2. Selon le modéle de Debye, la moyenne des cae®s d

déplacements dans la directiog’écrit [105] :

3 h? T2 fTD/Tﬂ_I_l' (4.27)

2\ _
(ui) = 0 eX—1 ' 4

mykgTp TDZ

Les amplitudes de vibration sont toujours petitesngarées a la constante du réseau.

L’intégrale dans (4.27) est approchée, dans Marl@rnaitilisant les formes en séries [184] :

fx tdt

x By x2k
=x [1—=4+ XK=
0 et-1 [ 4 z:"—1(2

s (M] x| < 2m, (4.28)

ou By sont les nombres de Bernoulli définis par [184] :

DM 220)! o 1

Bok = —FGomx  Zntigm (4.29)
x tdt w? o _ x 1
fO i1 e Yr=1€ fex (E + F) , x>0. (4.30)

Les sommes dans (4.28) et (4.30) sont évaluées,Mariowe, jusqu’& = 10.

4.9. Défauts ponctuels

A la fin d'une cascade simulée par Marlowe, lesnat® déplacés et les lacunes sont
regroupeés en paires. Le programme construit ungitonde distribution qui donne le nombre
de paires de Frenkel en fonction de la distancségaration interstitiel-lacune. Il cherche la
plus courte distance de séparation interstitiakt@cdans la cascade, puis la distance suivante
et ainsi de suite jusqu’a ce que tous les integlstiet les lacunes produits soient appariés. Les
paires sont classées en trois catégories. Darremaigre, nommee “paires proches”, le site le
plus proche de l'interstitiel est vacant. Dansdaxieme catégorie, appelée “paires voisines”,
le site le plus proche de l'interstitiel est occupgébien il est déja apparié mais un site voisin
défini par la description du cristal est vide emnnapparié. Toutes les autres paires sont
classées en des “paires distantes”. Dans un matfridyatomique, la paire est dite

« appropriée » si l'interstitiel est du type apprégpour occuper le site vacant, sinon la paire
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est « inappropriée ». Lorsque l'interstitiel estadg du site avec lequel il est apparié, la paire
est dite « corrélée ». Autrement, elle est diter-oorrélée » [170].

4.10. Volume de la cascade

Il est essentiel dans I'étude des dégats induitsrpdiation, de faire une estimation
du volume de la zone endommagée et de scruter sphologie. A cette fin, plusieurs
méthodes ont été introduites. Une premiere approohneiste a assimiler la cascade a une
sphére dont le rayon serait la dispersion moyemsedéfauts autour du centre de la cascade.
L’inconvénient de cette méthode, a un seul parané&st qu’elle ne donne pas la bonne
représentation géométrigue de la cascade. Une apjpeoche consiste a substituer un
cylindre a la sphere et calculer son rayon de basa longueur par des moyens statistiques.
Cette méthode a deux parametres ne décrit pas lisn fdélement, la morphologie de
certaines cascades comme par exemple les casdatgss p

La méthode la plus utilisée pour évaluer I'étendpatiale des dégats d’irradiation est
de substituer a la cascade un ellipsoide définigglongueurs de ses trois axes principaux.
Avec ces trois données, un calcul du volume deatzade et une représentation fine de sa
géométrie peuvent étre effectués.

La méthode statistique d’analyse en composantexipales permet, a partir des
défauts ponctuels considérés comme un nuage desplzins I'espace a trois dimensions, de
trouver la longueur et l'orientation spatiale de®saprincipaux de l'ellipsoide [105, 174,
185].

Soientn le nombre de défauts ponctuels dans la casdade, barycentre de cette
collection de pointsy, le vecteur position relian au pointk et # un vecteur unitaire
(4.1 = 1). La projection de’, suru est donnée pai.7,. La variance de la distribution des
défauts s’écrit :

§2 = Ti_4 (@702 )

On cherche le vectetr qui maximiseS?. En introduisant la matrice :
R=Xko1TkiTkj , ij=13 (4.32)

ou i, j dénotent les coordonnéesy etz du K€M défaut ponctuel, I'expression peut s'écrire

sous la forme :
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S2=%R1, 38)

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

composantes dé. Ceci mene a la relation :
RiU=a%1, 4.34)

qui montre quéi est un vecteur propre de la matrk@ssocié a la valeur propeé (ou S?2).
De facon analogue, les vectedrset w (qui définissent aved un triedre orthogonal) sont
aussi des vecteurs propresRiassociés aux valeurs propgssety2.

Les trois valeurs propres et les vecteurs proptedeqgir sont associés sont utilisés
pour décrire la configuration spatiale de la dmttion des défauts ponctuels. Un ellipsoide
dont les directions des axes principaux sont dep&el, v etw et les longueurs de ses
demi-axes sont, ety est défini. Le volume de l'ellipsoide, et donc ldecascade, est
calculé aisément a partir des longueurs de ses-abegsi et I'anisotropie est évaluée a partir

des rapporte /y, 8/y eta/B. La densité de la cascade est donnée par :

p= M, )3

3n’

ou n' est le nombre de défauts a l'intérieur de I'elijgle. L'application de I'analyse en
composantes principales sur chaque cascade perenatomstruire une distribution des
volumes et d’en tirer des conclusions concernatetidue des dégats dans les matériaux

irradiés.

4.11 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons décrit le code Marlatlisé pour simuler les cascades
de déplacements dans les matériaux étudiés. asset sur le modéle de I'approximation des
collisions binaires. Nous avons présenté sa streigttiles différents modeles de potentiels et
de calcul de la perte d’énergie électronique gqédele dans son package. Nous avons décrit
la méthode utilisée par le programme pour estim@olmbre de paires de Frenkel ainsi que la
méthode statistique de I'analyse en composantexipales, employée pour assimiler la

cascade a un ellipsoide et estimer son volume.
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5.1. Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons les résultatismgations de l'irradiation du tantale
[63, 186], du carbure de tantale [187] et du peydexde tantale en utilisant le code Marlowe.
L’étude des défauts produits par irradiation d’uaténiau passe forcément par le calcul du
nombre d’atomes déplacés car ceux-ci sont a la kada création des défauts. Il est aussi
primordial de connaitre la distribution spatiales dacunes et des interstitiels, puisque le
nombre final de paires de Frenkel dépend des distade séparation entre les deux types de
défauts. Il est également intéressant d’évalugen@ue du dégat dans le matériau en calculant
le volume de la zone endommageée. Enfin, il seratgpred’examiner le nombre des amas et
leur taille en fonction de I'énergie cinétique dingaire.

Dans nos calculs, des échantillonssde0 cascades ont été générés. L'irradiation des
matériaux est interne, c'est-a-dire qu’'une casdaddéplacements est initiée par un atome du
réseau. Cet atome qui constitue le primaire estelaavec une énergie cinétique couvrant la
plage énergétique de 5 a 30 keV. La direction dldtide mouvement du primaire est
sélectionnée de facon isotrope dans tout I'esphes. interactions entre les atomes en
collision ont été modélisées en utilisant les potén de paires de Moliere, Born-Mayer,
AMLJ et ZBL. Les déplacements thermiques des atoneseseau autour de leurs positions
d’équilibre sont décrits par le modele de Debyeut&s les collisions avec un paramétre
d’'impact inférieur ou égal au paramétre d'impackimam pmax SONt évaluées. Pour qu’un
atome du réseau soit ajouté a la cascade, il domanter une énergie de liaison égale a
I'énergie de cohésion du matériau nolge Dans un événement de remplacement, I'énergie
de liaison des atomes cibles est désignéeEpaalors que dans le cas d'un redéplacement,
I'énergie de liaison est dénotée parL’énergie de coupure au-dessous de laquelle ameat

est considéré immobile est notée

5.2. Application au tantale

5.2.1. Paramétres de simulation

Le tantale est un métal de transition de numérmigioeZ = 73 et de masse atomique
W =180.94788. Il appartient a la classe des métawaatgires avec une température de
fusion de 3017 °C qui n'est dépassée que par cedegjuatre éléments : I'osmium, le
tungsténe, le carbone et le rhénium [188]. La stineccristalline du tantale est montrée dans

la figure 5.1. Elle est cubique centrée, avec umstante du réseay = 3.304 A [47,189].
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Figure 5.1. Mailleélémentaire du tantale.

Les potentiels interatomiques utilisés pour la $ation des cascades de déplacen
dans le tantale sont I'approximation de Moliere matentiel deThoma-Fermi (4.6), le
potentiel BornMayer (4.11) et le potentiel AMLJ (4. La variation de ces potentiels
fonction de la distance interatomique est représeat la figure 5.2. A courte distance.
potentiel de BorrMayer est le moins répulsiLes valeurs du parametre d’écran évaluée
utilisant les relations (2.11), 10) et (4.12) sontay = 0.07062A, agy =0.219 A et
aawL = 0.12496 AlLe parameétre d'impact maximum pmax= 0.71a, les énergies de liaisc
sontEy, = 8.09 eV [190]E,=0 eV etE, = 0.2 eValors que I'énergie de coupure E; = Eg.
La température de Debye du tantaleTp = 240 K [86].

30000 —

—— Moliere
Born-Mayer
AMLJ

25000 H

20000 —+

15000

Energie (eV)

10000

5000 -

0 T T T T T T T = T T
0.00 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25 1.50

r, Distance interatomique (A°)

Figure 5.2. Potentiels interatomiquentre deux atomes de tantale.
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5.2.2._ Atomes en mouvement et énergie cinétique

Afin d’étudier I'’évolution temporelle de la cascadeus nous sommes intéressés a la
variation du nombre d’atomes en mouvememl,,> et de I'énergie cinétique totale des
atomes de la cascadegz, en fonction du temps. Les résultats de ces étadet présentés
sur les figures 5.3 et 5.4. La cascade dans laleamtst initi€e par un primaire d’énergie
cinétique de 20 keV. Cette énergie est dissipéandue développement de la cascade de
différentes manieres. Une partie est utilisée padéioger des atomes du réseau de leur
position et pour redéplacer des atomes arrétés dasicade. Une deuxiéme partie est dissipée
inélastiquement en excitant les électrons atomiquewmilieu et une derniere partie est perdue
dans des collisions ou I'énergie transférée esgtidire a I'énergie de liaison de déplacement.
On enregistre ainsi une décroissance de I'éneigéigue totale des atomes dans la cascade
avec le temps. Cette perte d’énergie, qui estfaddement affectée par la température du

cristal, est plus importante pour le potentiel AMjLEe pour les autres potentiels.

22500
1 Energie du primaire: 20 keV
20000 — —&— Moliére, T=300 K
] —O— Moliére, T=1000 K
~ 175004 ¥ —a&— Born-Mayer, T=300 K
1 —/— Born-Mayer, T=1000 K
o 150004 AMLJ, T=300 K
1 AMLJ, T=1000 K

Temps (ps)

Figure 5.3. Energie cinétique de la cascade ectifomdu temps dans le tantale.

Dans Marlowe, les atomes de la cascade sont sjisgu'a ce que leur énergie

cinétique soit inférieure a I'énergie de coupute Durant les premiers instants du
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développement de la cascade, les atomes éjectédsdau entrent en collision avec leurs
voisins, provoquant leur déplacement. Avec I'éviolutde la cascade, les atomes arrétés sont
aussi heurtés et mis en mouvement. On enregistr& ane augmentation du nombre
d’atomes en mouvement avec le temps. Cette tendpacsstera jusqu’a atteindre un
maximum a environ 120 fs pour le potentiel AMLJILE0 fs pour les potentiels de Moliere et
Born-Mayer. Du fait que I'énergie cinétique destae en mouvement diminue par transfert
dans les collisions élastiques et par excitatioa éectrons atomiques, les atomes de la
cascade ralentissent dans le matériau. Et comnteatome avec une énergie cinétique
inférieure aE; est considéré comme arrété, alors on enregistieng terme, une baisse
importante du nombre d'atomes en mouvement. Utbtaportement deN;,,> en fonction du
temps est observé dans d’autres matériaux commeet’de cuivre qui ont une structure
cristalline difféerente de celle du tantale [133h Gonstate dans les figures 5.3 et 5.4 que le
développement temporel d’'une cascade dans le ¢asuie a son irradiation est peu sensible
a la température du cristal. Par contre, sa démeredau potentiel d’interaction atomique est
forte. Le développement d’'une cascade dure quelduxésmes de picoseconde. Un modele
de simulation avec le potentiel AMLJ prédit un tengexpansion des cascades plus court

gue ceux avec les deux autres potentiels.

350

Energie du PKA: 20 keV
—@— Moliére, T=300 K
—O— Moliere, T=1000 K
—A— Born-Mayer, T=300 K
—A— Born-Mayer, T=1000 K
AMLJ, T=300 K
AMLJ, T=1000 K

300

250 H

200

150

100

50

m °

<N >, Nombre moyen d'atomes en mouvement

Temps (ps)

Figure 5.4. Nombre moyen d’atomes en mouvement pogprimaire de 20 keV dans le tantale.
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5.2.3. Atomes déplacés

Le calcul du nombre d’atomes déplacés dans unadasst une tache incontournable
dans I'étude des dommages induits par irradiattati vient du fait que les interstitiels et les
lacunes qui subsistent a la fin de la cascade soet conséquence directe de ces
déplacements. La figure 5.5 illustre le nombre mogatomes déplacés,Ng>, dans le
tantale en fonction du temps. Les collisions qu# fe primaire et les premiers atomes de
recul sont essentiellement avec les atomes duuasgdes atomes arrétés de la cascade ne
sont pas encore nombreux. Ceci se traduit par ug@entation de Ng> avec le temps. Cette
croissance se maintiendra tant que I'énergie cjoétitransférée aux atomes du réseau est
supérieure a I'énergie de liaisdfy,. La dissipation de I'énergie cinétique des atorers
mouvement dans les chocs élastiques et inélastitpiesqu’avec le temps, il y aura
affaiblissement de I'énergie transférée aux atonitdes. On constate qu’a partir de ~ 0.25 ps
'augmentation de Mg> devient lente. Lorsqu’'un atome du réseau recoi @nergie
inférieure aky, il oscillera autour de sa position d’équilibrans quitter son site, et dissipera
I'énergie acquise sous forme de chaleur. Cettatsitn qui devient prépondérante a long
terme fait que les atomes délogés de leurs sitemnsee plus en plus rares eéllg> finira par

devenir constant dans le temps.

Energie du PKA: 20 keV
1 |—@— Moliére, T=300 K
700 4 [—O— Moliére, T=1000 K
| |—&— Born-Mayer, T=300 K
—~A— Born-Mayer, T=1000 K
600 AMLIJ, T=300 K

1 AMLJ, T=1000 K

500

400

300

200

100

<N >, Nombre moyen d'atomes déplacés

o ———F——T——T T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8

Temps (ps)

Figure 5.5. Nombre moyen d’atomes déplacés pourinmaire de 20 keV dans le tantale.
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Les résultats de la simulation montrent que la dégaece du nombre d’atomes
déplacés au potentiel est forte. En effet, a laléina cascadet a la température 300 KNg>
pour le potentiel AMLJ est ~34 % plus faible quaupte potentiel de Moliére. Il apparait
aussi de ces résultats qudg= est peu affecté par la température du cristale@ggistre une
diminution de ¥Ng> de 2.5 % lorsque la température du cristal egimmmtée de 300 K a

1000 K, et ce, pour tous les potentiels.

5.2.4. Paires de Frenkel
Il est bien établi dans les études des dommagessaqar irradiation des matériaux

que les défauts ponctuels générés pendant la plaéstque de la cascade ne constituent pas
tous des défauts permanents. En réalité, le nofiriakede paires de Frenkel stables dépend
des positions relatives des lacunes et des irttelstiLes atomes déplacés qui terminent leurs
trajectoires a proximité des lacunes se recombiaeat celles-ci. Ce processus de guérison
conduit a des défauts permanents beaucoup moinbreamque les déplacements initiaux.
Pour tenir compte de ce processus, on utilise Narowe une technique basée sur le rayon
de recombinaisom,. Dans cette technique largement utilisée dansétedes des dégats
d’irradiation par la BCA [76, 145], il est consigégu’une paire de Frenkel reste stable si la
distance de séparation interstitiel-lacun@, est plus grande que,. Autrement, il y a
recombinaison entre les membres de la paire etnellsera pas comptée parmi les défauts
permanents.

A partir des positions calculées des lacunes etirdesstitiels, on peut construire la
fonction de distribution spatiale des paires denkee en fonction de la distancgg,. Elle
donne, pour une valeuy,;, le nombre de paires de distance de séparati@risupe ay,. Sur
la figure 5.6 est rapportée la fonction de distiitru de paires de Frenkel corrélées, la figure
5.7 concerne les paires non corrélées tandis giigule 5.8 donne la fonction de distribution
du nombre total de paires de Frenkel (corréléesricorrélées). Il ressort des deux premiéres
figures que la plupart des paires de Frenkel ptediont composées de paires non corrélées.
Ceci signifie que la majorité des atomes déplamassent leurs parcours loin de leurs sites
d’originaire. On observe une décroissance rapidenambre total de paires de Frenkel en
fonction dery,. Pour des valeurs faibles dg, un grand nombre de défauts sont éliminés. Ce
résultat indique qu’'un nombre conséquent d’inteetsi sont immobilisés au voisinage
immédiat des lacunes. Il apparait, également, gumotentiel de Moliere favorise la création

de défauts plus que les autres potentiels utilisés.
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Figure 5.6. Nombre de paires de Frenkel corrélées pn PKA de 20 keV dans le tantale.
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Figure 5.7. Nombre de paires de Frenkel non-casai®dur un PKA de 20 keV dans le tantale.
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Figure 5.8. Nombre total de paires de Frenkel pouPKA de 20 keV dans le tantale.

Pour une détermination précise du rayon de recaaigmn, nous avons tout d’abord
calculé le nombre de paires de Frenkel pour desgi@&sedu primaire de 5 a 30 keV en
utilisant la relation (3.100) avec la valeur du foent defficacité de déplacement
<n>=0.73 obtenue expérimentalement de la mesurka désistivité, et I'énergie seuil de
déplacementEy = 90 eV [62]. Nous avons ensuite essayé de repmths mémes résultats
en changeant le rayon de recombinaison dans le dadewe. Ce travail est répété pour les
trois potentiels. Le tableau 5.1 regroupe le nondarpaires de Frenkel prédit par les modéles
Kinchin-Pease et NRT modifié et calculé par Marlgwer des primaires d’énergie variant de
5 a 30 keV. Comme il est montré sur les figurea 589b et 5.9c, les résultats concordent
pour les rayons de recombinaisonad,3.7%5, et 2.5y respectivement pour les potentiels de
Moliére, Born-Mayer et AMLJ. Les résultats indiquigie la majorité des défauts créés dans
la phase balistique ne survivent pas a la recondmnala fraction d’atomes déplacés qui
constituent des défauts permanents dans une cadeazie keV est 10.4 % pour le potentiel
de Moliere et 15.4 % pour le potentiel AMLJ.

91



Chapitre 5 : Résultats et discussion

1 08 T | T T T T T T T T T T T
| |—M— NRT modifié i
AMLIt, 20, | &)
81 1 AMLJ r,=2.5a, & i
| —%— AMLI 1, =3a, - '

54 1 . -

88 1 | A | A | 1 | 1 |
—M— NRT modifié

L
[|—®— Born-Mayer r,=3.5a, b) %l .
06 H—A— Born-Mayer r,=3.75a, ///: /* -
*
-—%— Born-Mayer r,=4a_ /i / |
/

44 b

» | / ]

L | —B— NRT modifié
79 _—0— Moliére rV=4a0
—A— Moliére r,=4.5a,

c)
i [ —*—Molierer,=Sa, |
24 ; '22222‘;2222‘ ;

O 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1

0 5 10 15 20 25 30 35

Nombre moyen de paires de Frenkel

Energie du primaire (keV)

Figure 5.9. Nombre de paires de Frenkel pour diffées valeurs du rayon de recombinaison.
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Tableau 5.1. Nombre de paires de Frenkel dansitaltapour différentes énergies du primaire.

Energie du primaire (keV) 5010 | 15 |20 | 25 | 30

Modéle KP 28| 56 | 83 |111 139 | 167

Modéle NRT modifié 131 26 | 38 |51 | 63 | 75

Nombre de paires de FrenKel Moliére (1, = 4.5a,) 16 | 29 | 41 |53 |64 | 76
Marlowe |[Born-Mayer(, = 3.75a,) 15 | 28 | 40 |52 | 63 | 74

AMLJ (1, = 2.5a,) 15 |28 [ 40 [ 52 [64 | 76

5.2.5. Séquences de remplacements

Dans les matériaux a structure cristalline ordontes séquences de remplacements
peuvent constituer, un mécanisme efficace pourréation de défauts permanents et le
développement de cascades volumineuses. Ces ségquant favorisées, a basse énergie, le
long des directions cristallographiques de bascexliLorsqu’une séquence est longue, elle se

termine par un interstitiel dans une position lainé du site vacant qui se trouve au début de

la séquence. Ainsi, elle défavorise la recombimaeutre l'interstitiel et la lacune.

Nous avons examiné la sensibilité du nombre eadlskribution en longueur de telles
séquences au potentiel d’'interaction atomiquelattampérature du cristal. Les résultats des
simulations qui sont portés sur les figures 5.16.&1 et 5.12 montrent que le nombre des

RCS augmente proportionnellement a I'énergie dongire.
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Figure 5.10. Nombre des RCS dans le tantale eriéonde I'énergie du primaire pour différents pdiels.
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Les RCS sont également influencées par le poterfidds sont nettement plus
nombreuses pour le potentiel de Moliére. Pour waseade de 20 keV, le nombre de RCS
pour le potentiel de Moliere est approximativemeeux fois plus grand que celui du
potentiel AMLJ. On constate que le nombre et layleeur des RCS sont peu affectés par la

température du cristal.

500 4 Potentiel de Moliére

450 B =300 K

T=1000 K
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250;
200;
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50—-
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Energie du primaire (keV)

Nombre moyen des RCS

Figure 5.11. Nombre des RCS dans le tantale enifonde I'énergie du primaire pour différentes témgtures.

La figure 5.12 montre clairement que les RCS souttes. Par exemple dans le cas du
potentiel de Moliére, les séquences de longueues 8 ne constituent que 7 % et 4 % du
nombre total des RCS produites, respectivementa Auiniére de ces résultats, on peut
conclure de les RCS ne contribuent pas de marigmdisative dans la production de défauts

dans le tantale.
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Figure 5.12. Distribution des RCS en fonction difayueur dans le tantale.
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5.2.6. Distribution spatiale des défauts
Il est possible avec Marlowe d’examiner la confagion spatiale finale d’'une cascade.

Ceci est fait en enregistrant les coordonnées ddauts ponctuels qui survivent a la
recombinaison. Rappelons que la question de lailisbn spatiale des lacunes et des
interstitiels dans une cascade a été traitée amadyhent par Brinkman [191] avec le résultat
gue les lacunes occupent majoritairement une réggatrale et sont entourées d'une couronne
d'interstitiels. La figure 5.13 donne une repréaton visuelle de la répartition spatiale des
défauts obtenus d’'une cascade de déplacements kiBv/2@ans le tantale. La configuration
spatiale confirme I'image de Brinkman. Il y a sé&en entre les deux types de défauts
ponctuels, les lacunes sont rassemblées dans éacemtrale de la cascade et les interstitiels

sont condensés dans un halo entourant cette zone.

| Energie du primaire: 20 keV
| Potentiel de Moli¢re
| T=300K

|

| @ Lacune
| @ Interstiticl e O |
‘ P ° |
0,° god |
9
(*] 0 o0 \

Figure 5.13. Distribution spatiale des interstitiet des lacunes dans une cascade de 20 keV dansle.

5.2.7. Volume de la cascade
Pour évaluer I'étendue des dégats dans le tantal@ié, nous avons appliqué la

technique de l'analyse en composantes principaledesnuage des points formé par les
défauts ponctuels produits. Rappelons que cetthadétpermet d'associer a chaque cascade
de déplacements un ellipsoide dont la longueuraetidection des axes principaux sont
calculées a partir des positions des défauts pelsctle volume de la cascade est approché
par le volume de I'ellipsoide. Ce travail répété S000 cascades permet de construire une
distribution de volumes.
La figure 5.14 montre les distributions de volunoddgenues pour des primaires de

20 keV dans le tantale. On constate que l'asymésieun aspect commun entre les trois
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distributions. Le coefficient d’asymétrisk et le coefficient d’aplatissemenf, sont des
grandeurs statistiques qui donnent des informatiguogntitatives sur la forme des
distributions [192]. Nos calculs montrent que paarmodeéle avec le potentiel de Moliere,
sk=7.60 etK =108.96, alors qu'avec le potentiel AMLSk=3.20 etK =16.84. Le
coefficient de variation qui mesure la dispersienaldistribution a pour valeur 58 % pour le
potentiel de Moliére et 44 % pour le potentiel AMBbur la distribution de volume de Born-
Mayer, nous avons trouwsk= 3.17,K = 16.31 et 38 % pour le coefficient de variatiQes
valeurs élevées indiquent clairement que les Hidions s'écartent d'une distribution
gaussienne. Leurs queues sont tres étirées vevsllenes les plus élevés et les écarts entre
les volumes moyens et les volumes les plus probaddat significatifs. Les volumes sont
répartis sur une large plage de valeurs montraatfoe dispersion. Ces résultats indiquent
que des cascades développées a partir des ménsormninitiales (énergie du primaire et
potentiel d’interaction atomique) peuvent avoir desfigurations finales tres différentes. La
perte de corrélation entre les conditions initi@e$a configuration finale de la cascade a été
observée aussi dans le fer et a été attribuée ibuations thermiques des atomes du réseau
[175]. Nos résultats montrent également que I'@étergpatiale des dégats dépend fortement
du potentiel. En effet, un modéle avec le poterdeMoliére favorise le développement de
cascades plus volumineuses que celles obtenuesdasanodeles utilisant les potentiels de
Born-Mayer et AMLJ.
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Figure 5.14. Distributions de volumes dans l'ireditin du tantale par un primaire de 20 keV.
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5.2.8._.Amas

Comme nous l'avons décrit précédemment, une castad#éplacements dans un
matériau finit par produire une zone fortement désionée peuplée de défauts ponctuels. Les
interstitiels et les lacunes proches les uns dégsage recombinent. Les défauts ponctuels
voisins de méme type s'‘agglomérent donnant naissades amas. Les amas d'interstitiels se
transforment toujours en boucles de dislocationss lacunes qui sont, en particulier,
concentrées au cceur de la cascade ont tendancesseebler pour former des cavités qui
peuvent évoluer et provoquer un gonflement du naatg¢t06, 193].

Les amas peuvent migrer a I'extérieur de la caspaipl’a atteindre des dislocations
ou des joints de grains. Les amas de lacunes soinsratables et eégalement moins mobiles
que les amas d'’interstitiels [106]. La fraction diggauts dans 'amas semble dépendre de la
structure cristalline. Elle est la plus élevée gaustructure cubique a faces centrées et la plus
faible pour la structure cubique centrée [106, 194} la base des mesures de la taille et de la
densité des amas de lacunes dans les métaux sréadféaction des lacunes dans les amas est
estimée a moins de 15 %. Ce pourcentage peutd@ttea la hausse si on tient compte de
l'invisibilité des petits amas lacunaires et dedenstabilités [106].

Dans nos simulations, nous avons considéré quammé appartient a un amas si elle
a au moins une lacune a une distance inférieukegale a la distance des deuxiémes proches
voisins. La taille de I'amas est définie par le hoen de lacunes formant I'amas. La
figure 5.15 illustre la variation du nombre d’antasunaires et de leurs tailles dans le tantale
en fonction de I'énergie du primaire. Le nombrentbés manifeste une nette dépendance a
I'énergie du primaire. Il augmente avec celle-ai.taille des amas présente un comportement
similaire. La dépendance au potentiel interatomigsietres faible. On constate la formation
d’amas lacunaires de petites tailles dans le wmmtadié. L’amas lacunaire le plus grand est
trouvé pour une énergie du primaire de 20 keVstlfermé de 5 lacunes. La fraction des
lacunes, considérées comme des défauts ponctodds idans une cascade de 20 keV, est
égale a 41 % pour le potentiel de Moliere et 43c4rpe potentiel AMLJ. Ces résultats sont
en trés bon accord avec ceux de simulations effestaur le fer [174] qui a la méme structure
cristalline que le tantale. Le pourcentage desnesuisolées était de 45 % et la taille
maximale des amas était aussi égale a cing. Deslgaltilisant la dynamique moléculaire
montrent que la faible agglomération des lacuneaneas est un comportement présent dans

d’autres métaux a structure cubique centrée teddegtungsténe [169] et le vanadium [195].
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Figure 5.15Nombre d’amas et leurs tailles dans le tantaleoantion de I'énergie du primail

5.3. Appliction au carbure de tantale

5.3.1.Parametres de simulatic

Le carbure de tantale staechiométrique TaC est uériaa céramique réfractaire tr
dur et cassant. Sa température de fusion de °C [188] est parmi les plus élevées
composés binaires connus. Il cristallise dansriecgtredu chlorure de sodium (NaCl) dans

groupe spatiaFm3m. Les atomes de tantale forment une structure aebégfaces centré

avec un parameétre de maitlg = 4.453A alors que tous les sites interstitiels octaédricposd
occupés par les atomes de carboioir figure 5.16) [196, 197].

°Ta ®c

Figure 5.16. Maille cristalline du carbure de témtgtaechiomeétriqu

Les potentiels de paires utilisés pour rendre cengds interactions entre les atomes
collision sont le potentiel de Moliere (2.23), letgntiel ¢ BornMayer (2.1) et le potenti
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universel ZBL (2.28). Le parameétre d’écran du ptietrde Born-Mayer estig,, = 0.219A
pour toutes les interactions. Le paraméigg de ce potentiel est évalué en utilisant la rehatio
(2.4). Le parameétre d’écran pour les potentieldviidiere et ZBL est calculé a partir des

relations (2.11) et (2.27), respectivement. Lesltéts sont donnés dans le tableau 5.2.

Tableau 5.2. Paramétres des potentiels interat@silyloliere, Born-Mayer et ZBL.

Potentiel de Moliére Potentiel ZBL Potentiel de Born-Mayer
Paramétre d’écramj Parametre d’écramj Paramétredgy, (eV)
Ta-Ta Ta-C Cc-C Ta-Ta Ta-C C-C Ta-Ta Ta-C Cc-C

0.07062 | 0.09476 | 0.16242 | 0.08732 | 0.11174 | 0.15513 |32433.038| 4978.619 | 764.241

L'énergie de liaison d’'un atome pour un déplacenmsshiprise égale a I'énergie de cohésion
E., = 8.56eV [198, 199]. Pour des événements de remplacemertéplacement, I'énergie
de liaison esk, = 0.2eV et E, = 0.0eV, respectivement. Une valeur maximaleod&a, du
parametre d'impact a été fixée. Les vibrationsntigues des atomes du réseau sont décrites
par le modele de Debye avec les températures dge3¥tb K pour le tantale et 1550 K pour
le carbone, respectivement [200]. Les simulatiamisébé faites pour la température de cristal
300 K. La théorie LSS a été utilisée pour tenir ptarde la perte d’énergie inélastique. Pour
la formation des paires de Frenkel, vu que le rreatéest diatomique, nous avons imposeé
dans le processus d'appariement que linterssbél du méme type que le site vacant avec

lequel est apparié.

5.3.2. Atomes déplacés

La figure 5.17 représente le nombre d'atomes dbooar et de tantale déplacés
pendant des intervalles de temps réguliers de.l(fscascades sont initiées par un primaire
d’énergie 20 keV. On constate qu’il y a deux phakess la génération d’atomes déplacés. La
premiére phase est caractérisée par une augmendgalic’acheve par un maximum entre les
instants 0.07 et 0.08 ps pour le carbone et en@@ & 0.09 ps pour le tantale. Puis, il y a
entame de la deuxiéeme phase dans laquelle il ymandiion avec le temps du nombre
d’atomes déplacés. Pendant toute la durée de detteere phase, qui s’acheve a environ
0.25 ps, il y a toujours plus d’atomes de tant@etés de leurs sites que d’atomes de carbone
et ce, pour tous les potentiels.
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Figure 5.17. Histogramme du nombre d’atomes dépldaés TaC pour un primaire de 20 keV.

Une deuxiéme maniere d’analyser I'évolution temperelu nombre d’atomes
déplacés est illustrée sur la figure 5.18. Ellerésente le nombre cumulé, c'est-a-dire le
nombre total d’atomes, de chaque type, évincés ales | positions d’équilibre. Le
commentaire du phénomeéne de saturation reste duendi celui de la figure 5.5. A la fin de la
phase balistique, nous remarquons un exces natatenes de tantale parmi le nombre total
d'atomes déplacés du réseau pour tous les potentibsés. En effet, les calculs indiquent
gue le nombre moyen d'atomes Ta délogés de lgassesit plus élevé que celui des atomes C
d’environ 21 %, 30 % et 42 % pour les potentiels Meliere, ZBL et Born-Mayer,
respectivement. L’excés d'atomes de tantale déplast probablement di a leur taille qui
favorise la collision plus que les atomes d’oxygene

Le choix du potentiel interatomique influence leésuitats. On trouve une
augmentation de 10 % d’atomes Ta déplacés danaslede potentiel de Born-Mayer par

rapport au potentiel de Moliére, alors que pourkesnes C, il y a une diminution de 19 %.
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Figure 5.18. Nombre moyen d’atomes déplacés paadasdans TaC pour un primaire de 20 keV.

5.3.3._Paires de Frenkel
La figure 5.19 représente la fonction de distriboitiles paires de Frenkel du tantale et

du carbone en fonction de la distance de séparatiterstitiel-lacune. Trois résultats
importants doivent étre signalés. Tout d'abordjifainution rapide du nombre de paires de
Frenkel avec l'augmentation de la distance de aBpardes paires. Pour tous les potentiels
utilisés, lorsque la distanag, est doublée de, a 2a,, le nombre de paires de Frenkel
diminue de presque 50 %. Ceci refléte le fait gurand nombre d'atomes déplacés sont a
proximité des sites vacants du méme type. Deuxieangnle modele avec le potentiel de
Born-Mayer prédit plus de paires de Frenkel quealdses modeles. En prenant un rayon de
recombinaison égal a la distance des deuxieme$figsomisins, nous avons trouvé que 33 %
et 39 % des atomes déplacés de Ta constituentales mle Frenkel permanentes pour les
potentiels ZBL et Moliére, respectivement. Pour &smes de carbone, les rapports sont
26 % et 22 %. Pour le potentiel de Born-Mayer,téas< sont 40 % pour Ta et 38 % pour C.

Enfin, il y a un exces significatif du nombre derpa de Frenkel du tantale parmi les défauts
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créés. Le nombre de paires de Frenkel stablesTmet C est donné dans le tableau 5.3. Le
nombre de paires survivantes du tantale est pedeqiouble de celui du carbone.

80 PKA energy : 20 keV
i —&A— Ta (Moli¢re)
70 —e— C (Moliére)
1 —/— Ta (Born-Mayer)
60 —O— C (Born-Mayer)
i Ta (ZBL)
50 C (ZBL)

Nombre moyen de paires de Frenkel

H’“"—«r—h

' | ! I ! | ! | ! I ! | ! I ! I ! | ! |
1.0 15 20 25 30 35 40 45 50 55 6.0
Distance de séparation lacune-Interstitiel (a,)

Figure 5.19. Nombre moyen de paires de Frenkel @afisen fonction de la distance de séparationgtitied-

lacune.

Tableau 5.3. Nombre de paires de Frenkel stables TaC pour un primaire de 20 keV.

Potentiel interatomique

Moliere | Born-Mayer | ZBL

Ta 70 79 57
Nombre de paires de Frenkel stables
C 31 43 31

5.3.4. Séquences de remplacements

Les distributions en longueur des séquences de laesmpents dans TaC pour
différents potentiels sont données sur la figuB®5Comme on peut le voir sur la figure, les
longueurs des séquences sont faiblement affect¥ds potentiel. Les RCS pour le potentiel
de Born-Mayer sont, relativement, les plus nomleset les plus longues. Pour ce potentiel,
les RCS de longueur trois ne représentent que 3dd ¥tombre total des RCS générées. Ce
qui signifie que la plupart des RCS ne se propagestsur de longues distances dans le

cristal. Comme nous l'avons rapporté précédemnt@nadiation du tantale sous les mémes
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conditions (méme énergie du primaire, méme tempkratt méme potentiel) a donné un
nombre de RCS approximativement deux fois plus dyrqme dans le cas de TaC. Cette
différence est probablement due a la structureadiiree différente des deux cristaux.

Le développement des RCS n’est pas favorisé darmolaposés. En effet, la présence
d’atomes de masses différentes dans les rangéesqats cause une dissipation d’énergie
dans la chaine de collisions. Lorsqu’un atome |ggitionné entre deux atomes lourds est
heurté, il va rebondir sur I'atome lourd en avalpcevenir a 'atome en amont duquel il a
recu I'impact initial. Ces collisions multiples déisent le caractere unidirectionnel de la

séquence de remplacements et entrainent une pémergie substantielle.
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Figure 5.20. Distribution en longueur des séquedeegmplacements dans TaC.

5.3.5. Volume de la cascade

L'application de l'analyse en composantes prinegpal chacune des 5000 cascades a
permis de construire les distributions des volumestrées a la figure 5.21. Ces distributions
présentent des caractéristiques similaires a calléantale. Elles sont asymeétriques, avec des
queues étirées vers les volumes les plus élevies Elontrent une haute variabilité avec un
grand écart entre la valeur moyenne et la valeptua probable. Le potentiel ne semble pas
avoir une influence aussi marquée sur les disiohatque dans le cas du tantale. Le volume
des cascades le plus probable dans TaC est ap@mtivement200a3. Les cascades dans TaC

sont nettement moins volumineuses que les casdatede tantale.
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Figure 5.21Distributions des volumes dans TaC.

5.3.6._Amas

La figure 5.22 illustre la distribution du nombrede la taille des amas de lacs en
fonction de I'énergie du primaire dans le carbuee tdntale. Seuls les résultats pou
potentiel de Moliere sont dags. Les résultats pour les autres potentielssangiblement le
mémes. Le nombre d’amas et leur taille augmenteet dénergie des primair De petits
amas de lacunes sont observés dans TaC irradiélalgtsge énergétique étudiée. Le |
grand armas est trouvé pour I'énergie du primaire d keV et il est composé de sept lacur

La fraction de lacunes considérées comme des défauctuels isolés dans une cascad
20 keV est d'environ 33 %.

fad
=
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Figure 5.22. Nombre d’amas lacunaires et leulles dans TaC en fonction de I'énergie du prim
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5.4. Application au pentoxyde de tantale

5.4.1. Paramétres de simulation

Le pentoxyde de tantale est un oxyde de métalaesition présentant une constante
diélectrique et un indice de réfraction élevéssl frequemment utilisé dans la fabrication de
condensateurs. Il a une excellente résistancecartasion, une bonne biocompatibilité et un
comportement piézoélectrique [17, 20, 201-203].straucture cristalline du pentoxyde de
tantale fait I'objet de débats depuis longtempst{207]. Deux phases cristallines ont été
observées pour ce matériau : une phase orthorhomlgtjune phase hexagonale. La phase
orthorhombique peut étre divisée, selon la tempégaten deux formes : une forme a basse
température, connue sous le nompd€a0s, et une forme a haute température natée
TaOs. La transition entre ces deux formes est lentejerstble et se déroule de
1000 a1 360°C [17, 208]. Entre les deux tempéeat les deux formes coexistent. A
température ambiante les parametres de maille dedature orthorhombiqu@Ta,0s sont
ay = 6.425A, by =3.776A et ¢, = 7.706A [209]. Les positions des atomes de tantale et
d'oxygene sont données par Hollerwegieal. [209]. Les primaires qui ont été choisis parmi
les atomes de tantale ont été lanceés isotropiquededieurs sites avec des énergies cinétiques
allant jusqu’a 20 keV. Les potentiels interatomigjuélisés pour décrire l'interaction entre les
atomes en collision sont les potentiels de ZBL, ibtel et AMLJ. Les valeurs du parametre
d’écran pour les différentes interactions sont éasrdans le tableau 5.4.

Tableau 5.4. Paramétres des potentiels interat@sida Moliére, ZBL et AMLJ.

Potentiel de Moliere Potentiel ZBL Potentiel AMLJ
Paramétre d’écran (A) Paramétre d’écran (A) Parametre d’écran (A)
Ta-Ta Ta-O 0O-0 Ta-Ta Ta-O 0O-0 Ta-Ta Ta-O 0O-0

0.070617| 0.092641 | 0.147566 | 0.087319 | 0.109055 | 0.145199 | 0.122603 | 0.148047 | 0.192764

L'énergie de liaison des atomes a leurs sites skavéest prise égale a I'énergie de
cohésion du matériaky = 7.41 eV [210]. Les énergies de liaison pourdgénements de
remplacement et redéplacement ont été fixées a\0.€t 0 eV, respectivement [133, 173,
175]. Pour l'énergie de coupure nous av@ls Ey. Les collisions avec un parametre
d'impact maximal d®.45a, ont été évaluées. Les calculs sont faits pourtemgpérature du
cristal de 300 K. Les vibrations thermiques desna® du réseau sont décrites par le modele

de Debye [176] avec les températures de Debye 2286300 K pour le tantale et I'oxygéne
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respectivement [200]Nous avons utilisé le modéle LSS pour calculer éatep d’énergie

inélastiqueLes collisions avec un parameétre d'impact maxing0.45a, sont évaluée

Figure 5.23. Structure cristalline du pentoxydeateale

5.4.2. Atomes en mouvement

La figure 5.24 montre la variation du nombre moyBatomes en mouvement
tantale et @ixygéne en fonction du temps dans une cascade keV dans le pentoxyde (
tantale. Comme nous l'avons expliqué dans le coneirende la figure 5.4, le primai
déplace des atomes du réseau qui heurtent a leudtutres atomes et ainsi de suite. i
entraine une avalanche de collisions atomiques ogumant I'augmentation du nomt
d’atomes mobiles avec le temps jusqu’a atteindremaimum a environ 0..ps pour les
atomes d'oxygene et 0.p4 pour les atomes de tantale. L’accroissemenbdibre catomes
d'oxygene se fait plusapidement que celui du tanti Le nombre maximal d’atomes O ¢«
approximativement le double du nombre d’atomes Taci est essentiellement di
'abondance des atomes d'oxygéne dans le maté&iadur et a mesure que la cascade
développe, I'énergie cinétique des atomes mobéedissipe dans les collisions élastique
inélastiques jusqu’a atteindre I'énergie de coup®ar conséquent, le nombre d'atome:
mouvement diminue avec le temps. L'abondance etdhilité des atomes d'oxygene l¢
permettent de subir un plus grand ibre de collisions et de perdre beaucoup plus djén
inélastique que ceux du tantale. En effet, nos lsitimns montrent que pr tous les modeles
de potentielitilisés, les atomes d'oxygéne sont impliqués @aviron 7¢% du nombre total
de collisionsdans la cascade. On constate que l'écart entreéksdtats trouvés pour

potentiel ZBL et le potentiel AMLJ est trés faiblén modéle avec le potentiel de Moli
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prédit des cascades avec un temps d’expansionguigsnais avec des atomes d’oxygéne qui

s'immobilisent rapidement.

Energie du primaire: 20 keV
—e— Ta (Molicre)
—A— O (Moli¢re)

120 - —o—Ta (ZBL)
—A—0 (ZBL)
100 - Ta (AMLJ)
O (AMLYJ)

80

60

40 -

20

Nombre moyen d'atomes en mouvement

0 I T L) T L} I T
0.00 005 0.10 0.15 020 025 030 035 040 045 0.50

Temps (ps)

Figure 5.24. Atomes de tantale et d’oxygéne en rao@nt dans une cascade dangJFae 20 keV.

5.4.3. Atomes déplacés

La figure 5.25 représente le nombre moyen d'ataiedantale et d'oxygene déplacés,
(Ny), dans une cascade 20 keV dans le pentoxyde ddetahbrsque les atomes mobiles ne
seront plus en mesure de transmettre aux atomessdau une énergie supeérieure a l'énergie
de liaison de déplacement, aucun atome ne sergajda cascade @t,;) n'augmentera plus.
A la fin de la cascade, nous observons un défigitificatif des atomes de tantale parmi le
nombre total d'atomes déplacés. Le nombre d'atofogggene déplacés est environ 2.5 fois
plus élevé que celui du tantale pour le potentl Alors qu'il est environ 3 fois plus élevé
pour un modéle avec le potentiel de Moliere. Letemkiels ZBL et AMLJ donnent des

résultats trés proches.
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500 - [PKA energy : 20 keV
{|—®— Ta (Moliére)

450 4|—A— O (Moliére)

—O0—Ta (ZBL)

|——0(ZBL)

350 — Ta (AMLJ)

O (AML)J)

400 -

300—-
250—-
200-
150—-

100 -

<N_>, Nombre moyen d'atomes déplacés

50 H

0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

Temps (ps)

Figure 5.25. Atomes de tantale et d’oxygéne dépldefis une cascade dansUsade 20 keV.

5.4.4. Paires de Frenkel
La figure 5.26 donne la fonction detmlsition des paires de Frenkel en fonction de la

distance de séparation interstitiel-lacune dangJ @rradié avec des primaires de 20 keV.
Comme c’est le cas dans tous les matériaux irradiregrand nombre de défauts générés dans
les cascades de déplacements sont éliminés pambewson. Pour une distance de
séparation interstitiel-lacune donnée, il y a taugomoins de paires de Frenkel de tantale que
d'oxygéene. Le rapport du nombre de paires de Flestebles au nombre total d'atomes
déplacés est nettement différent pour les deuxstygpiatomes. Nos simulations avec le
potentiel ZBL montrent que 34 % des atomes de lmtéplacés constituent des paires de
Frenkel stables alors que ce taux est d'envirofo4dbur les atomes d'oxygéne. Dans un
modele avec le potentiel de Moliére, les rapparte 40 % et 36 % pour les atomes Ta et O,
respectivement. Pour tous les potentiels utiliséspnombre moyen de paires de Frenkel
d'oxygene est environ 3 fois plus grand que celuitahtale. Il est a noter que les trois

potentiels prédisent quasiment le méme nombre idespde Frenkel de tantale stables qui est
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d’environ 35 pairesLe tableau 5.5 résume les résultats trouvés jgonombe de paires de
Frenkel stables dans le pentoxyde de tantale poprimaire de 2 keV.

Tableau 5.5.Nombre de paires de Frenkel stables dar,Os pour un primaire de : keV.

Potentiel interatomiqt

Moliére ZBL AMLJ
Ta 35 35 36
Nombre de paires de Frenlstables
@] 109 117 129

140 S

Energie du primaire: 20 keV
—e— Ta (Moliére)

—a&— O (Moliére)

——Ta (ZBL)

120

100 - —~— 0 (ZBL)
Ta (AMLJ)
80 - O (AMLJ)

Nombre moyen de paires de Frenkel

Distance de séparation (a,)

Figure 5.26Nombre de paires de Frenkel produites dans unadastar Ta,Os de 20 keV.

5.4.5. Volume de la cascade

La figure 5.27 montre les distributions des volundes cascades de déplacem
obtenues avec des primes d’énergi 20 keV dans T#s. Ces distributions sont obtenues
I'application de I'analyse en composantes prin@paux 5000 cascades. Outre 'asymétr
la haute dispersion qui ont été observées égaleda ® les cas du tantale etcarbure de

tantale, les distributions sont moins sensibles@itentiels que dans Ta et 1. L'intervalle
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de la classe modale pour les trois distributioris1&® a200a3. On observe qu’il y une
tendance pour que les cascades pour AMLJ soiemtlle développées et celles de Moli

soient les plus petites.

0.35 5
Energie du primaire: 20 keV
0.30 4 Moliére
—ZBL
AMLJ

0.25 5
Q
2 ’)0
5 00 -
-}
=
2
e, 0.15 5

0.10 1

0.05 5

0.00 .|,:.,.,.,.,‘f'?.—,

0 100 200 300 400 500 600 700
3
Volume (a,)
Figure 5.27. Distributions de volumes des cascddas T,Os pour des primaires de keV.
5.4.6._Amas

La figure 5.28 illustre la distribution du nibre et de la taille des amas lacunes
dans le pentoxyde de tantale en fonction de I'éaedg primaire. Il ressort de nos calc
qu'il n'y a pas de différences appréciables emfgedsultats trouvés pour les trois poten
utilisés. De petits amas de lacunes sont formémngsement ans le coeur des cascades
déplacements dans le pentoxyde de tantale pouérnkrgies qui ne dépassent pa keV.
L’amas le plus important est trouvé pour I'énemdieprimaire de 2 keV, et il est composé ¢
six lacunes. Les lacunes qui constituent défauts ponctuels isolés représenter % du

nombre total de lacunes produites dans la case@démacemeni
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(%]
[

[\
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amas par cascade

15

10

Nombre moyen d'

Figure 5.28. Nombre d’amas et leur taille en fancile I'énergie du primaire dans,Ds.

5.5 Conclusion

Ce chapitre est destiné aux résultats obtenus paulagion des cascades de
déplacements dans le tantale, le carbure de taetdk pentoxyde de tantale. Nous avons
constaté pour les trois matériaux irradiés, quiedetion des atomes déplacés qui constituent
des défauts permanents est petite. La contribulies séquences de remplacements a la
production des dommages est faible. Les distripstiaes volumes de cascades sont

asymetriques et présentent une forte dispersianah®as de lacunes formés a des énergies de
primaires qui ne dépassent pas 20 keV sont deepetiiiles.
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Le tantale, le carbure de tantale et le pentoxyel¢adtale possédent des propriétés
physigues, chimiques et mécaniques attrayantestrquvent des applications dans de
domaines tres variés, notamment la microélectraidiaérospatiale et le nucléaire. Pour
assurer le bon fonctionnement des dispositifs daléis a base de ces matériaux et améliorer
leurs performances dans des milieux de rayonnenmgetsses, il est primordial de connaitre
I'étendue des dommages induits par irradiation @da@ssmatériaux.

Nous avons simulé l'irradiation du tantale, du caebde tantale et du pentoxyde de
tantale en générant des cascades de déplaceméiitaleldes dégats créés par irradiation
passe par la détermination du nombre de défautstyels produits, leur configuration
spatiale, le volume de la zone endommagée et lle @e¢s amas. Nous avons utilisé le
programme de simulation Marlowe basé sur le modeld’approximation des collisions
binaires. Ce modele nous assure I'accumulationadttes grande quantité de statistiques dans
un temps de calcul relativement faible. Les priesipar lesquels les cascades sont initiées,
sont lancés avec des énergies variant de 5 a 30UesMVinteractions entre les atomes dans la
cascade sont modélisées par le potentiel de Mpléneotentiel de Born-Mayer, le potentiel
de Ziegler-Biersack-Littmarket le potentiel moyen modifié de Lenz-Jensen. \libgations
thermiques des atomes du réseau sont prises ertecempuitilisant le modele de Debye. Les
pertes d’énergie électroniques sont évaluées sbada de la théorie de Lindhard-Schiott-
Scharff.

Les résultats des simulations montrent qu’il y daiees similitudes entre les cascades
de déplacements développées dans les trois matédiau plupart des atomes déplacés
pendant la phase balistigue s’immobilisent au waige des sites vacants, favorisant ainsi la
recombinaison. Les séquences de remplacementsceartes. Elles sont d’autant moins
nombreuses et plus courtes lorsque la structurgtalime est moins symétrique. Les
distributions de volumes s’écartent d’'une distiitbutgaussienne. Elles sont asymétriques,
avec des queues étirées vers les volumes les pdwesé Elles montrent une grande
variabilité. Le nombre et la taille des amas deites augmentent avec I'énergie du primaire.
Pour des énergies du primaire qui ne dépasser@kaV, les amas restent de petites tailles.

Dans le tantale, la configuration finale des cdesaconfirme I'image de Brinkman.

En effet, les cascades sont constituées d'un cahg en lacunes et entouré d’'une couronne
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peuplée d'interstitiels. La fraction des atomesla&gs qui survivent a la recombinaison dans
une cascade de 20 keV reste inférieure a 16 %.ségaences de remplacements sont peu
sensibles a la variation de la température duatyistais leur dépendance a I'énergie cinétique
du primaire et au potentiel est forte. Leur nomdtréeur longueur augmentent avec I'énergie
cinétique du primaire et diminuent |égerement dagempérature. Elles se propagent sur de
courtes distances puisque celles de longueur £prégentent que 4 % du nombre total des
séquences produites. Un modele de simulation agepotentiel de Moliere prédit plus
d’atomes déplacés et des cascades plus volumineusss caractéristiques des amas
lacunaires formés sont en tres bon accord aveeridahce observée dans les métaux
cristallisant dans la structure cubique centréedak le fer, le tungsténe et le vanadium. Pour
un primaire d’énergie 20 keV, le plus grand amadamé seulement de 5 lacunes. Environ
41 % des lacunes produites suite a l'irradiatioriaditale sont considérées comme des défauts
ponctuels isolés.

Dans le carbure de tantale, nous avons constditénteation de paires de Frenkel du
tantale dans une proportion pres de deux fois piymrtante que les paires de Frenkel du
carbone. Les séquences de remplacements restetdscetileur contribution a la production
des défauts permanents n’est pas significativeddpmendance de la distribution des volumes
des cascades au potentiel est faible. Les cassadesoins volumineuses que dans le cas du
tantale. Le plus grand amas trouvé pour I'énergi@rimaire de 20 keV est composé de 7
lacunes. La fraction de lacunes qui constituent diEfauts ponctuels isolés est d’environ
33 %.

Dans le pentoxyde de tantale, nous avons enregistd&ficit du nombre d’atomes de
tantale déplacés par rapport a celui de I'oxygérmes paires de Frenkel du tantale sont
approximativement trois fois moins nombreuses elies de I'oxygene. Les distributions des
volumes des cascades obtenues pour les difféeretdstjels sont similaires et ont la méme
classe modale. De petits amas de lacunes sont $oesgentiellement dans le cceur de la
cascade de déplacements. Pour un primaire d’éng2fgieV, 'amas le plus important est
formé de 6 lacunes. Nous constatons pour ce matgue la dépendance des caractéristiques
étudiées des cascades au potentiel n’est pasraasgiée que dans le cas du tantale.

Au terme de cette thése, nous espérons avoir @&pog contribution significative a
I'étude des défauts induits par irradiation dantatgale, le carbure de tantale et le pentoxyde
de tantale. Nous avons déterminé, pour chaque iaatdée nombre de défauts permanents
produits, leur distribution spatiale, le nombrerd&s lacunaires et leur taille et nous avons

estimé le volume de la zone endommagée. L'étuddapaséthode de Monte-Carlo cinétique
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de I'évolution temporelle des amas formés et desletfets sur les propriétés physiques et
mécaniques pourra faire I'objet de développemeutsrs pour améliorer davantage notre
compréhension du vieillissement de ces matériawsqidils sont utilisés dans un

environnement de rayonnements intenses.
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Study of damage production in tantalum (Ta) and thecompounds TaC and
Ta,Os by the binary collision approximation (BCA) model

Abstract

We used the binary collision approximation with tNarlowe code to simulate
displacement cascades in tantalum, tantalum mobioear and tantalum pentoxide. We
investigated the damage production, the spatidigaration of the resulting defects, and the
vacancy clustering. Statistics over 5000 cascadese vaccumulated and primaries with
kinetic energies up to 30 keV were launched frotticka sites. Elastic collisions between
atoms were modelled by the universal Ziegler-Bigkdattmark, Moliere, Born-Mayer, and
average modified Lenz-Jensen potentials. The LircdBaharff-Schiott theory was used to
account for the inelastic energy losses. Prinapabponents analysis was utilized to evaluate
the volume of the damaged zone. The obtained seslibw that with an appropriate
recombination radius, less than 16 % of the credédects constitute permanent Frenkel pairs
in tantalum. In tantalum carbide, the number ofvstimg tantalum Frenkel pairs is about
twice the carbon one. In tantalum pentoxide, thealmer of oxygen Frenkel pairs is nearly 3
times higher than the tantalum one. The cascadanmMistributions deviate clearly from a
Gaussian distribution. They are large and stretctoseard higher volumes for all used
potentials. They display high variability. Only sineacancy clusters are observed in the
three materials within the investigated range efghimary energies. A substantial part of the

vacancies are produced as single defects.

Keywords
Binary collision approximation - tantalum - tantadicarbide - tantalum pentoxide - defects -

Frenkel pair
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Etude des dommages créés dans le tantale (Ta) et tmmposés TaC et
Ta,Os par I'approximation des collisions binaires (BCA)

Résumeé

Nous avons utilisé le code Marlowe basé sur I'appration des collisions binaires
pour simuler des cascades de déplacements darentkdet le carbure de tantale et le
pentoxyde de tantale. Nous avons étudié la proolucte défauts, leur configuration spatiale
et la formation des amas de lacunes. Des statstige 5000 cascades ont été accumulées.
Les cascades ont été initiées par des primaireedjé& cinétique allant jusqu'a 30 keV. Les
collisions élastiques entre les atomes ont été hsaéa@s par le potentiel de Ziegler-Biersack-
Littmark, le potentiel de Moliére, le potentiel Bern-Mayer et le potentiel moyen modifié de
Lenz-Jensen. La théorie de Lindhard-Scharff-Schaotté utilisée pour tenir compte des
pertes d'énergie inélastiques. L'analyse en compesarincipales a été utilisée pour évaluer
le volume de la zone endommagée. Les résultatsabteontrent qu'avec un rayon de
recombinaison approprié, moins de 16 % de défagrigmgs constituent des paires de Frenkel
stables dans le tantale. Dans le carbure de tahtat®mbre de paires de Frenkel du tantale
est environ le double de celui du carbone. Danpetgoxyde de tantale, le nombre de paires
de Frenkel d'oxygene est presque 3 fois plus é@eeécelui du tantale. Les distributions de
volumes des cascades s'écartent clairement d'strébdiion gaussienne. Elles sont larges,
asymétriques avec des queues étirées vers les eplélevés. Seuls de petits amas lacunaires
sont observés, dans les trois matériaux, dans dgepEnergétique exploitée. Une partie

substantielle de lacunes sont des défauts ponctodds.
Mots clés

Approximation des collisions binaires - tantalearbure de tantale - pentoxyde de tantale -

défauts - paire de Frenkel
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