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L es matériaux
sous Irradiation

Interaction ion/matiere — création de défauts

Simuler les irradiations sur des accéléerateurs

Spécificité des ions du GANIL (excitation électronique intense)
Quelques exemples



Profs GANIL

Pourquoi s’intéresser aux matériaux sous irradfition ? g

- Comprendre et modéliser le devenir des matériaux dans les réacteurs nucléaires + dans le

stockage des déchet radioactifs

-Tester les composants/les matériaux soumis a des irradiations dans I'espace

i i 1silicumintial g ﬂ_ | 8keV [g]
- Industrie des semi-conducteurs - - A—— TG o
ce*’ 3 |. lxytat'mn' i
-Dopage/dopage localisé :7
s 5 % R oo [ R 0oy | R
- Procédé de smart-cut €= TR U ;
- Traitement de surface S R f{"f"f.ft;v‘.:,.g’*"'.'?'*m;
fent une 230 255 32 ARSI K G L Ken

| devientune nouvelle plaque A Plague de SOI

Durcissement, ameélioration des propriétes trlbologlques limitation de la corrosion,
- Fabriquer de nouveaux matériaux (hors condition d’équilibre thermodynamique)

- Nanostructuration




Composants soumis a des effet d’irradiation ggpgles

Vd V4 " - || .I
réacteurs nucléaires/cycle du combustible 5y GANIL

Schéma de principe d’un réacteur a eau sous pression Cycle simplifié actuel >
du combustible nucléaire NG Eiiitedion
Générateur de vapeur N

5 = du combustibi
(échangeur de chaleur) en France O P ~ u combustible

Turbine Alternateur

Barres de commande Pressuriseur Vapeur d'eau

Eau en ébullition

Caloporteur
chaud (320 °C)
Coeur du réacteur

rlviéreoun?er
Réacteur nucléaire o whmetinosart Stockega definiit. .
Pompe  Caloporteur froid (280 °C) Pompe 0,5 % de F'uranium naturel extrait
- Le combustible - Déchets contaminés alpha
- Les materiaux de gainage - Aval du cycle: Verre de stockage, matrice
- Le caloporteur de transmutation, colis déchets....

- Les composants a fonctionnalité nucléaire:
le modérateur, les absorbants, les poisons consommables

- Les éléments de structure



Les particules
Neutrons

lons
* Fragments de fission
 Alphas et noyaux de recul

Electrons

Photons

« Gammas

g
.\
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/)7‘?1‘@'/..
/Q(/
Pa

, rtiCu
Dépend de \I“?>
nombreux
parametres energie .

transfert direct

noyaux =——> g’énergie cinétique
Projectile o
modification “momentanée

electrons —> (es liaisons chimiques

Projectile | interaction avec | interaction avec les
les électrons noyaux
X oui négligeable
oui négligeable
indirect : production
d'électrons Compton de
grande énergies.
réactions nucléaires
neutron négligeable oui
électron oui oui
ion oui oui




Dissipation de I’énergie dans la cible Profs

Le projectile interagit avec les particules de vitesse similaire au

* A haute vitesse interaction avec des électrons (sauf neutron) = perte d’énergie par
interaction électronique

L'énergie transmise a chaque choc est faible, le projectile est ralenti comme par
frottement, sa trajectoire reste quasiment rectiligne

A trés haute vitesse (v>> Z,%3v,)le projectile est totalement épluché (charge
Z,), en ralentissant il « se rhabille » et a une charge effective Z,;* a plus
basse vitesse il « voit » les électrons de valence (c’est dans cette gamme de
vitesse qu’on produit le plus de défauts)

Cours E. Vient

» A basse vitesse collision avec les noyaux = perte d’énergie par interaction
nucléaire

Transfert direct d’énergie qui peux étre de l'ordre de E;. Déviation tres forte du
projectile de sa trajectoire initiale.

Implantation (pour les irradiations aux ions et transmutation)

Modification de la composition chimique — Dopage
Désordre chimique
Changement de phase



A retenir

A basse énergie:
les collisions élastiques avec les noyaux dominent

A haute énergie
les excitations électroniques dominent
—

excitations Rp
Zeff < Z1 électroniques

dE A
dx

Lindhard
Firsov
~V

Bethe
ion totalement épluché
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N
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e

collisions relativiste

élastique

> depth (um)

énergie
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Cas d’un réacteur : les neutrons ont différentes énergies, influant sur les sections
efficaces donc en général on sépare les neutrons rapides (>1MeV) des neutrons lent
(>0.1 MeV) et des neutrons thermiques.

Cas des produits de fission: différentes natures et énergie des particules

Parfois exprimée en Ampere par unité de surface

Pas comparable entre deux projectiles differents

D=dE/dm = k dE/dx ¢t (souvent
utilisé pour X, v, ....)

équivalent d’'un flux

Il peut y avoir des effets de flux ou de débit de dose !!!



Création de defauts par collisions élastiques

Collisions élastiques : transfert direct d’énergie au noyau

T.=E, : sortir un atome de son site et le mettre hors du
volume de recombinaison spontanée.

T>T,,,; = déplacement

eull —

T>>T,,; = cascade déplacement

euil —

T

seui

, énergie seuil de déplacement

Cascade de déplacement

lacune

Paire de Frenkel

Interstitiel



Création de défauts par collision élastique Profs

Cascades de déplacements Nd au

Kinchin et Pease :

T <Tgeyil :

Tseuil <T <2Tggii: N1y =1

_I
—

seuil

2Tseui| <T: n

Dpa= déplacement par atome = nombre moyen que chaque atome a été déeplacé de son site.



Création de défauts par collision élastique Profs

AU CANIL
Cascades de déplacements Nd
Norgett, Robinson et Torrens :

_ T — Ein s
Nmy =&~

2Tseuil
E=T-Ep, T T,

Tseuil
T <Tseuil : ﬁ(T) ~0 Lindhard
. T
Tseuil <T <2.9Tggyjt Nty =1 S ko)
0.8E g(g) = 3,400850 +0,402445%/% + ¢
2.9Tgeuil =T ﬁ(T) = 2_|_ _ oo M I
seuil My +My 7,762

K =0,16672}/6 |41

My
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Déplacement # défaut

La section efficace totale de déplacement n’est pas suffisante pour
caracteriser l'irradiation.

Il existe de nombreuses recombinaisons au sein des cascades de
déeplacement.

Le spectre de primaires joue un role important.

En température, la migration des défauts modifie la concentration et le
type de défauts



cascade de déplacements atomiques due a un PKA de 10 keV dans un alliage
fer-1%cuivre, en fonction du temps en picosecondes.
Jaune= lacune, rouge= interstitiel, bleu= remplacement



Le spectre de primaires représente la distribution en énergie des PKA, les atomes de la
cible avec lesquels le projectile (électron, ion ou neutron) est entré en collision éIastiquErOfS

CANIL
Le pourcentage de primaires créés par le projectile d'éneIrEgie E ayant une énergie au
inférieure a T est : P(E,T) = 1 JT do( ’ng
N df

« Dans le cas d'une interaction de type coulombien (irradiation aux électrons)
do(E,T) 47 _ mm, (Z,Z,e%)* dT T
dT m,E T? 1

— Ed
PET) =+

« Dans le cas d'une interaction de type spheres dures (irradiation aux neutrons)

do(E,T) JT - Ad_T
dT E

T_Ed et
Tmax _Ed

P(E,T) =



Pour les ions ni spheres dures ni interaction coulombienne ne Profs
reproduisent le spectre de primaires car il y a excitations électroniques GANIL
non négligeables: utilisation de logiciel de simulation DIANE ou SRIM par dU

exemple nombre d'atome par cascade
1 16 160 1600
1 |
Electr+s 1 Me
0.8
P(E,T)
0.6 — rypton 1,2 MeV
0.4 — ANi
Hélium [l MeV Phenix
0.2 —
0 [ [ [ [
10 100 1000 10* 10°

Energie des primaires (eV)



1
9d(E)

1
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W(T)=

T |
Jo Nryo(ETHAT

Nombre d'atomes déplacés dans une cascade
0 1 16 160 1600 16000

krypton 1,2 MeV

Electronfs 1 MeV

0.8 -
W(E,T)
0.6 -

12
0.4 —

0.2 -

10 100 1000 10* 10° 10° 10’




Quels sont les matériaux sensibles aux excitﬁ%@sns

électroniques/ionisation ? U CGANiIL
L'excitation électronique doit étre localisée sur un ou quelques sites. |

Le temps de vie de I'excitation localisée doit permettre la relaxation du
réseaul.

L'énergie de I'état excité doit étre suffisant pour induire un déplacement
d'atome.

Les transitions radiatives (luminescences) doivent étre moins probables.

e Métaux : ne remplissent pas les conditions 1, 2 et 3.

e Semiconducteurs : I'’énergie stockée (~“bande interdite) est trop faible et les
excitations collectives (plasmons) ne sont pas assez localisées.

e |solants : possible

e Matieres organiques : toujours



Création de defauts par irradiation: Exmtatloprabectromque

COLOR CENTERS IN ALKALI HALIDE CRYSTALS

INTERS]IT!AL ON VACANCY SELF-TRAPPED ELECTRON VACANCIES INTERSTITIAL 1ONS
+ -+ -+ - +—=[l+- + - +/-+ i o= o = + |- + |- +
Excitation électronique cas des faibles pouvoirs d’arrét e el ;@/I e ;/_-I %b [;l MR
—4+-+=- +-t2-4+ - ¥% - _’-’__,’-*__*__,*_
* Modification « momentanée » de la liaison chimique " E S Gl X e i .

(cn (&) Q@

FiG. 14. Three ways of obtaining a Coulomb field within FIG. 15. Three mechanisms of formation of lattice defects

- Conséquences depends des materiaux: 2 ysal, (8) Itecsticial positive lon. (b) Negativelon (u) Vacancies, (b) Interstitial miuma st Sedui

(c) Interstitial atoms alone.

+ Métaux: liaison métallique=mer d’électron. Tout trou d’'un niveau profond est immédiatement rempli par un électron=> pas de
défauts — échauffement g

+ Isolants: covalent = brisure de liaison - ionique= création de défauts ponctuels

+ Semi-conducteurs: sauf exception pas de création de défauts mais modification des propriétés de transports

Excitation électronique cas des forts pouvoir d’arrét (spécificité GANIL)
- Effet collectif (modele pointe thermique — modeéle explosion coulombienne)

+ Formation de trace possible

Traces de fission dans du mica
(microscopie électronique)

Silk & Barnes, Phil. Mag. 4 (1959) 970
Harwell (UK)
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Processus indirect, plus complexe que celui lié aux collisions élastiques

Impossible de calculer théoriquement, méme approximativement le nombre d’atomes déplaceés.
Le concept de dpa n’est plus utilisé : concentration de défauts

La concentration de défauts dépend directement de la quantité d’énergie absorbée par la matiere sous forme
d’excitation électronique

Matériaux radiolysables: Y. Ngono, TP infrarouge
- Excitons, rupture de liaison, libération de radicaux, defauts ponctuels

- Concentration défauts proportionnelle a 'énergie déposée

Matériaux non radiolysables: formation de trace pour Se>Se seuil



Les gammes d’énergies au GANIL )
n &ESANL

Perte d’énergie nucléaire
JANDDS
Implamﬁ%SUD energy high energy

10000 < um Jannus Rayons

Pb .
e cosmiques
Kr

i £
3
S 1000 |
< ARIBE
Paires de Frenkel, cascades de déplacements m > Ar
= 100 5 BHm 4
>> Cavités, bulles, boucles dislocation, Vent solaire \ 100 pm Ne
segregation, precipitation, P 153 mYc
.. ot r H
amorphisation, transitions de phase PKA - O'd ! 4
am 0,000 0,01 0.1 fissi o[10 100
energy (MeV/A)

Perte d’énergie électronique

Energie potentielle

Capture, emission, pulvérisation

>> formation de nanostructure
SrTiO; Effet collectif: mouvement atomique

Xe>!"E =110 keV par excitation électronique intense
-> défauts étendus

Formation de défauts par radiolyse

7.6 nm

>> Formation de trace, amorphisation,
transition de phase, nanostructure en

surface

Sattonnay et al, Acta Mat 60-22 (2012)

El Said et al, NIMB 269-1234(2011)
Aumayr et al, JPCPM 23-393001(2011)




Le GANIL pour simuler

Collisions élastiques : dpa

dpa/(ion/cm?2)

es alpha Profs
CAN
au
1E-16 +
: Sio,
He 5.6 MeV
1E-17 +
He 70 MeV

1E-18 + MM/J
1E-19 -/\/\’\Nw V/
1E-20 - ,/\/“W
1E-21

1E+00 1E+01 1E+02 1E+03 1E+04 1E+05

parcours (um)



Le GANIL pour simuler les alpha Profs
Collisions élasti - GANiIL
onisions elastiques . adpa au =
1E-16
He 5.6 MeV C 175 MeV SI0;
1E-17
; He 70 MeV
&glE 16 | Mw/} er C 1.2 GeV
El 1E-19 ;—/\v;:; LA
W
1E-20 + e
1E-21
1E+00 1E+01 1E+02 1E+03 1E+04 1E+05

parcours (um)



Le GANIL pour simuler les alpha
Excitation électronique

10000 T

eV/nm

1000

100 +

10

parcours (um)

Profs .
CANIL

au —_
Sio,

K He 5.6 MeV

I //4 He 70 MeV

 —

//
10 100 1000 10000 100000



Le GANIL pour simuler les alpha
Excitation électronique

10000 T

eV/nm

1000

100 +

10

parcours (um)

Profs ]
CANIL
au —_
SiO,
C 175 MeV
] He 5.6 MeV C 12 GeV
I He 70 MeV
— |
//
__——-’_/
10 100 1000 10000 100000



Les gammes d’énergies au GANIL

Perte d’énergie nucléaire

Paires de Frenkel, cascades de déplacements

>> Cavités, bulles, boucles dislocation,
segregation, precipitation,
amorphisation, transitions de phase

Energie potentielle

Capture, emission, pulvérisation

>> formation de nanostructure

SITiO,
Xe3E =110 ke

7.6 nm

El Said et al, NIMB 269-1234(2011)
Aumayr et al, JPCPM 23-393001(2011)

TEL (keV/um)

Profs

au

10000

1000 |

100

Implanteur medium
<um J@NNUs |RRSYD  €nergy high energy
Pb
Xe
Kr
Ar
5um

100 Iilm Ne

—
1500 pm™| c
10 100

aergy (MeV/A)

Perte d’énergie électronique

Formation de défauts par radiolyse

Effet collectif: mouvement atomique
par excitation électronique intense
-> défauts étendus

>> Formation de trace, amorphisation,
transition de phase, nanostructure en

urface

attonnay et al, Acta Mat 60-22 (201

Gd,Ti,L, *19MeV U

CANIL



Spécificité des ions lourds rapides Profs

Matériau non radiolysable ex:Gd,Ti, 0,

10-150 pm

Existence d’un seuil en pouvoir d’arrét

Effet de vitesse

Polymére: Matériau radiauable




Spécificité des ions lourds rapides Profs

Matériau non radiolysable ex:Gd,Ti,O
| y 2 Polymere: Matériau radioasla'ole

10-150 pm

Rapport d’aspect

Effet accumulation de particules Effet d’'un ion unique
Profondeur R/largeur d

light particles: | 100000
visible light, uv, | e 10000
X rays, electrons one heavy ion
( dl 1000
| . 7 100 I
o
H .

!
2N
A ’]

L l
|

Y 10
/\ ) .

L.: R ®)
N o

4' i
R -
V.

ions lourds Rayons X Electron Photon

)
’

¥ N




Spécificité des ions lourds rapides

Fluence ajustable,
du mono-trou au recouvrement de traces

Profs
au

CA\‘



Spécificité des ions lourds rapides
P P Profs  cANiL

Fluence ajustable, Angle d’incide®& ajustable

—
/(
N
4 V.
?“ N3 N\
P

du mono-trou au recouvrement de traces

a) single-track regime
' b) non-overlappeng tracks
] ¢) overlapping tracks

Membranes avec surfaces interconnectées par des
nanotubes de polypyrrole a partir d'une membrane de
polycarbonate irradiée et attaquée chimiguement

T. Berthelot et al NIMB 65 (2007) 320-324



Quelques applications des ions lourds rapidesProfs

CANIL
- dau —
* |on Track technology (ITT) @
* Utilisation des traces révélées N
* Filtration ___ Materiau
organique

* Matrice
e Utilisation de la possibilité de faire un monotrou
* Application dans des composite graphene/polymére

_/

T

Modification de la rugosité de surface

Ingénierie de défauts
Matériau
~—  inorganique

Mise en forme par faisceau d’ion / Nanostructuration

Transition de phases




lon Track Technology . GAN;GL

Recherches fondamentales

' i
LR

Nanopore sensor Au nanowires Cu nanowire after failure

Multi- and single nanopore

www.gsi.de

Raw Film ‘Beamed Film

— o £ e
‘ g . { . _ ] Etching baths . ) D*

AN — A P - membrane
— LIy by ward with pores of 7.0 ym
B e ~_~ membrane
D an ) ::
tr

Porous with pores of 0.040 ym
membrane

Applications
industrielles . .
|t 4 |

ION TRACK TECHNOLOGY

proteins bacteria animal & human cells human hair



lon Track Technology Profs < \\iL
Utilisation comme Filtre 3N au —
7 a O @

|t4|p

template | : ‘

Ty “ -r-*

etched track membrane

wires deposited

Jdill =

template removed

free-standing needles

[ R. Spohr, Radiat. Meas. 40, 191 (2005)]



Autres exemples aPLOfS CANGL

Fabrication de membranes nanoporeuses composites graphene/polymere %

feuille de graphéne
(une monocouche de graphite)
déposée sur une couche de polymeére

Application:
Collaboration: Désalement de I'eau de mer

Universities of

Helsinki and Aalto, Finland

Nottingham, UK

Duisburg-Essen, Germany

Wien, Austria

Science and Technology MISIS, Russian Federation

CIMAP, France
Ruder Boskovic Inst., Croatia
Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf, Germany

Tech =50min. 3M@50°C 2




Autres exemples Profs < \\iL
Fabrication de membranes nanoporeuses composites g@¥hene/polymere—

Collaboration:

Universities of

g 2 pore diameter [nm] o .
Expérience 3 2 800 ] - - Helsinki and Aalto, Finland
3 5 Srapete Simulation Nottingham, UK
° s 700 covered pores (O o ) ’
= o Diametre des Duisburg-Essen, Germany
500 : ] pores en fonction Wien, Austria
uncovered . . . .
400 pores 1 pouvoir d’arrét Science and Technology MISIS,
. . . Russian Federation

8 i = 14 59 Stopping cross-section [¢V nm’/atom] CIMAP. F
etching time [min] ) - ) LA , France
o Ruder Boskovic Inst., Croatia
Helmholtz-Zentrum Dresden-
Rossendorf, Germany

rgrap’hene pore

Application:

Désalement de I'eau de mer
Projet NU TEGRAM

flagship Graphene

Diameter of the damaged arca [nm]

100 nm

otch = 10 min

X Ta $4MeV

H. Vazquez et al.
Carbon 114 (2017) 511

L. MadauB} et al.
Nanoscale 9 (2017) 10487

Diamétre des pores en
fonction du temps




Autres exemples

intensity
heam

75 nm

Profs
au

CGAN

|
Stopper

Biomimetic nanopore

lon detection

one
track

PET film (um) IE g
— >3
(a) IH
|. E i

\\\ PET na nopu;/
e
Tunnel 0
/"/ 200
E
3 100
a
E
=3
L}
2
(b)

8.8 8 8. 5BEL

o 8B E

Poly(A)

1s

] al
Poly(C)

e

0.8

Cabello-Aguilar et al. Nanoscale, 2013,5, 9582-9586



Les semi-conducteurs IlI-V: Formation de centrgsqglores
CASIMIR

Cryogenic rotative head : from
irradiation to analysis position

_ Sample chamber

- Light from spectrometer

Heavy ion beam

15K-300K

Cryogenic head

Absorbance

GaN

ions/cm?

InN

ions/cm? [pristing

[ Y N |
30
192 MeV '*’Xe irradiated AIN/Sapphire 15K /]
254 ," ]
fi:
f B
20 g
./ :
f/ :
1.5+ / :
4x10" ions/cm? / i
1.0 4

0.5+

Non irradiated

00- T T

W -

N~

1813 513 1¢14
4212 512 812 1E48

CANIL

25

n
o

Absorbance
o

-
o
L

F

saphir

2x10" ionsfem’
\

Absorbance
=
(%] N
Il

[y

2 3 4 5
E (eV)

AIN/Sapphir irradié au 2°Pb 116 MeV, 7x10'2 ions/cm?

——AIN + Saphir
—Saphir
—AIN

5.5




Les semi-conducteurs IllI-V Formation de Centreﬁ,q,qgores
CANiIL

GaN ) —
1 3 . . 0 .
2.5 Evolution for different ions
Eu 300 keV : from LATR, Savacem, Portug% % %%
Kr 74MeV 15K

~ 0.1

E- .
Y <
: > A 22U 106 MeV

0 205ph 116 MeV
© — % 12y 300keV
ol 0.01- i ® Xe 92 MeV
ru < % 12Xe 58 MeV
8 t % {‘ 2 :"Xe 30 MeV
o X A 38 Mev
< | ~ PAr25Mev

pristine GaN : ﬂgeezh(d)eltllev
0.001 : “He 4.5 MeV
:"""I LI | L | L | L | L
15 > o5 3 35 0.001 0.01 0.1 1 10
Energy (eV) 0a X @ (dpa)
- Bande d’absorption a 2.8 eV: lacunes de Ga — centres colorés créés par collision balistique

—> Effet du pouvoir d’arrét nucléaire uniquement



Les semi-conducteurs -V Formation de centres calorés

14 MeV Xe 5.4 keV/nm
22 MeV U 6.0 keV/nm

74 MeV Kr 12.9 keV/nm
72 MeV Xe 15.8 keV/nm
92 MeV Xe 17.4 keV/nm
106 MeV U 18.9 keV/nm
116 MeV Pb 20.0 keV/nm
280 MeV Xe 22.8 keV/nm
250 MeV Pb 27.9 keV/nm
880 MeV Pb 33.2 keV/nm
850 MeV Pb 33.2 keV/nm
900 MeV U 39.5 keV/nm

XAV

"o

n*

In-situ a 15K
Non proportionnel aux déplacements
balistique

Synergie entre pouvoirs d’arréts nucléaire et
électronique

Plusieurs ordre de grandeur: Défaut complexe lacune N
Sall, EPL 102, 26002 (2013)

0.8

0.7

| A= Ax (1 -exp (-k.p.odg))

B : Synergy coefficient

AIN/sapphire

+0

T | |
0.001 0.002 0.003

| T
0.004 0.005

0.006

o.® (dpa)



Les semi-conducteurs -V Traces
Profs  cANiL

alU -
GaN irradié avec 238U 1,4 GeV Se= 60 KeV/nm

Contraste en STEM=
fluctuation de composition ?

Champ de déformation
Trace d’ion autour des traces en MET

h-GaN

410 420 430 440
eV
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Les semi-conducteurs lllI-V Traces

BRAS A8 T ATWLS N, 2

h L
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Effet feuille de lotus Profs GANiL

au —

lon beam
Si0. E J i t = 0 min t=10min t=18 min
W W W 180 I I |

_ 150: fii_
b1

CLid ot

e 1
i 0 5I 1|o 1|5
t (min)
Obtention d’une surface superhydrophobe ! Cassie-Baxter state

Nanodesign of superhydrophobic surfaces
S. M. M. Ramos, B. Canut and A. Benyagoub

S.M.M. Ramos,
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research B 266 (2008) 3143-3147 J- Appl. Phys. 106, 024305 (2009)

Vertical vibration of liquid drops on nano-structured surfaces



Irradiation en incidence rasante Profs < \\iL

Origami avec le graphene au

6.18 6.50 @
[ ¥

(T A

Formation de protusion Découpe et pliage le long du Ouverture « en origami »
dans le SrTiO, sans passage de l'ion Pliage du graphéne selon
dommage dans le : orientation graphene
graphene 100% ion sur monocouche

<100% sur multi-épaisseur

Ref: Akcoltekin et al Appl. Phys. Lett. 98 (10)(2011)
Ochedowski et al Nature communications (2014) 4913



Mise en forme par faisceau d’ions
longation de nanoparticules metalliques

SpheresAu _, Nano-batonnet __ Nano-fils
¢=15nm 54 MeV Ag

2e14 cm2

Fluence

v

5 GeV Pb

Dawi et al, JAP 105 (2009) 074375



Amorphisation ou transtion de phase Profs

Matrice de transmutation: Pyrochlores A B O au

|||||||||||||||

Collaboration LEMHE- ICMMO et CSNSM, Gaél Sattonay Xe 92 MeV 4.10%3 cm2

INTENSITY (u.a.)

|| ool

L] Gd zr 0|
L

\___.\ Gd,Ti,O, eAmorphe

-> Fluorine + Amorphe

- Fluorine

A ll

l l Nd,Zr,0, |
)

\-\_/\___._M Nd,Zr,0,
- Amorphe

N '

I ‘ Sm22r207 1

-\\A\L‘ Sm,Zr,O, -
e -> Fluorine + Amorphe

i .

l l EuZr,O, 1

\J\A\__ILJ‘_‘ Eu,Zr,0, .
o -» Fluorine + Amorphe

11111

L 1 1 " 1 1 1 1
20 30 40 50 60 70 80 90 20 30 40 50 60 70 80 20

20 (%)

Perg!‘LIOre (A3+)2(B4+)2060'
& Fd-3m

e AO,
Fm 3m

CAN



Amorphisation ou transtion de phase Profs

Gd,Ti,0, Gd,(2r,Ti),0, Nd,Zr,0, au

CGAN

pyrochlore amorphe pyrochlore fluorine amorphe  pyrochlore Amorphe + fluorine

J. Appl. Phys. 108 (2010) 103512

Modele de recouvrement de traces hétérogenes

Acta Materialia 60 (2012) 22




Amorphisation ou transtion de phase Profs

Gd,Ti,0, Gd,(2r,Ti),0, Nd,Zr,0,

CGAN

pyrochlore amorphe pyrochlore fluorin@morphe pyrochlore Amorphe + fluorine

1.0 T y k"'r—'—"g'ﬂ"'ﬂ' . . . . . . | . |
' | 197 Nd,zr,0,, Xe 92 MeV © ]
08 U 106 MeV Gd,zr,0, | NGErR0;, Re e
w Y o8- . ]
z :
S 0.6 S 6 |
T S e Amorphe
Z 04 c = Fluorite
Q ™ 2 044 v Pyrochlore
0
2 g
@x 02 L 0.2- i
0.0) 0.0—. vy —v—v —v - -

0.1 1 10 100
FLUENCE (10" cm?)

NIMB 272 (2012) 261a Fluence (Xe/cm?)

0.0 5.0x10”  1.0x10® 1.5x10® 2.0x10"
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Merci pour votre attention




Profs
au

CANIL

Difficile de reproduire le spectre de primaire

Choix le plus favorable :

lons lourds a quelques MeV
Débit de dose

Réactions nucléaires

Simulation tres imparfaite mais
permet de découpler irradiation — transmutation

permet de comprendre le rOle des cascades

Simule parfaitement les a et les reculs o



Evolutions microstructurales des matéeriaux metalliques sous
irradiation Profs

l

: Paire de Frenkel V+i Prodwts
Transmutations reculs Z Cascades déplacements Fission Y echauffement
*Ni - n—>"Ni + ™" Fe+,He -
10 ighT°C
B+n—'Li+,He Low \°C
v
Composition chimique : . w)
Transition de phase Production gaz amas recombination Elimination =
(He,H, Xe,..) Au puits S
-
[ \ a
o
o
-
boucles b|a|s Dislocation Joint de )
Helium (e Cavité Black dots Grain s
bulles <—— _ Sursaturation
lacunes

Ségrégation
intergranulaire



Boucle de dislocation

Profs

CGANIL
alU -
0000000000000
0000000000000
0000000000000
0000000000000
0000000000090
0000000000099
090000000¢¢::
000000000004,
000000000004 o
0000000000000
0000000000000

Boucle de

dislocation
lacunaire



Evolution des dislocations Profs
au

- Modification de la microstructure de dislocation initiale : Montée des dislocation
par incorporation de défauts ponctuels -> déplacement dislo = déformation
Augmentation de la taille des segment donc augmentation densité dislo

Forte fluence: Elimination des dislocations initiales
AIN structure

hexagonale

- Création de boucles de dislocations lacunaires ou
interstitielles => durcissement, croissance, fluage

Xe 92 MeV

Croissance des boucles de

dislocations

= Interaction entre boucles

—> Création d’un nouveau réseau
de dislocations




Evolution de la précipitation Profs < \\iL

Point defect

/ \ Modification de la paM)itation initiale —

diffusion accélérée Elimination aux puits
accélération precipitation segregation solute

précipitation induite

Laves phases (Fe,Cr),Zr in Zy-4
Dissolution, amorphisation

4 »
TR s

L -
\AQ .

P precipité dans les alliages de
zirconium riche en Nb

G Phase, acier 316 e
480°C- 70 dpa B -

Dissolution, reprecipitation in Oxide Dispersion
Strengthened ferritic steels DY



Transition de Accumulation

phase

Changements dimentionnels Profs

défauts

Cavités

Diffusion anisotropes des
défauts
Pour matériaux
anisotropes et texturés

uniquement
8004 Embout sup  €ocs

Q .%
"omoa '“
g8 88
ED g

i
- Embout inf * =

i

4 cycles . 5 cycles

CANIL

-

ouvement'des dislocation

due a I'absorption de
défauts (montée,
glissement) liée a la

Co
b

ntrainte

'l! 15



- ‘ | Profs .
Les ions de basses energies Sy GANiL
Principales applications

* Simulation des irradiations par des neutrons et/ou dans I'espace

* Dopage / Dopage localisé
Industrie des semi-conducteurs

* Traitement de surface
durcissement, amélioration des propriétés tribologique, limitation

de Ia corrosion A - 1. Silicium initial B ‘
SOOA C Y 2. Oxydation
| A c—” 3. Implantation ionique
* Procédé de smart-cut (silicium sur isolant) /\/f‘.) 4.Nettoyage et collage
* Nanostructuration de surface s, l_
i P b 5. Clivage
¥ i 4

6. Recuit et polissage

I
|
I
| 7. La plaque Ainitiale ’ 9

| devientune nouvellleplaqueA Plaque de SO



Profs
Les ions de basse énergie au CAN

Sputtering Smoothing Roughening Surface Instability
@ @ Ehrlich-Schwoebel @
x T Q : barrier

llO—P “«

Swelling

/O P
O ( 9 . C : O ﬁHELMHDLTZ
O 4__J A < O/' O O'O ‘égg;EEEODRRFESDEN
O Recombination Diffusion O
o—
Creation of Nucleation of Pattern Void formation

vacancies & interstitials  defects & implanted atoms formation

sponge structure




Les ions de basses énergies: Implantation-PulvBFfStiog aniL
au =
Si 500 eV Ar* 67° GaSb 500 eV Ar* 90° @

Formation de nanobosses,
ondulation de surface dont Ila
période et I'angle dépende de
I'angle d’incidence de I'ion

(g VA
ﬁ HELMHOLTZ

ZENTRUM DRESDEN
ROSSENDORF

Application: alignement de
nanoparticules sur les
ondulations




Les ions de basses énergies: Implantation- PulvBrRSS 0@ aNiL

Evolution de la surface de Ge en fonction de I'énergie des ions @

a 2keV | b 4keV | ¢ 5kev |d 6 keV

5.10%® Bi+ /cm?

e 7kev | f 8keV |8 10keV |h 12 keV

i 15keV | j 20keV |k 25keV | | 30 keV

R. Bottger et al Applied Physics A 113 (2013) 53
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