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Résumé

Study of irradiation-induced damage in titanium

Abstract

To study the formation of defects in irradiated titanium, we simulated
displacement cascades using the Marlowe code, which is based on the binary collision
approximation model. Cascades initiated by primaries with kinetic energies ranging from 5 to
30 keV were generated, with 1000 simulations per energy. Interactions between colliding
titanium atoms were described using the Ziegler-Biersack-Littmark (ZBL) potential, while the
thermal vibrations of lattice atoms were modeled via the Debye model. Inelastic energy losses
related to electronic excitation and ionization were calculated using the Oen-Robinson model.
Principal component analysis was employed to evaluate the damaged zone volume. The
simulations enabled analysis of the temporal evolution of cascades, the spatial distribution of
residual defects and their sensitivity to temperature, the damaged region volume, as well as
the number and size of vacancy clusters.
The results reveal that, with a recombination radius of 2.50a, the majority of displaced atoms
do not survive recombination, and 12% of them form permanent defects. Replacement
collision sequences and temperature play a very limited role in defect formation. The
distribution of cascade volumes exhibits strong variability, significantly deviating from a

normal distribution. Approximately 49% of vacancies are clustered.

Keywords:

Titanium, irradiation, binary collision approximation, defects, vacancy clusters
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Résumé

Etude des dommages induits par irradiation dans le titane

Résumé

Afin d’étudier la formation de défauts dans le titane irradié, nous avons simulé des
cascades de déplacements a 1’aide du code Marlowe qui est basé¢ sur le modele de
I’approximation des collisions binaires. Des cascades initiées par des primaires d’énergie
cinétique variant de 5 a 30 keV (par pas de 5 keV) ont été générées, avec 1000 simulations par
énergie. Les interactions entre atomes de titane en collision ont été décrites par le potentiel de
Ziegler-Biersack-Littmark (ZBL), tandis que les vibrations thermiques des atomes du réseau
ont ¢ét¢ modélisées via le modele de Debye. Les pertes d’énergie inélastiques, liées a
I’excitation électronique et a 1’ionisation, ont été calculées selon le modele d’Oen-Robinson.
L'analyse en composantes principales a été utilisée pour évaluer le volume de la zone
endommagée. Les simulations ont permis d’analyser 1’évolution temporelle des cascades, la
distribution spatiale des défauts résiduels et leur sensibilité a la température, le volume de la
région endommagée, ainsi que le nombre et la taille des amas lacunaires. Les résultats
révelent qu’avec un rayon de recombinaison de 2,50a, la majorit¢ d’atomes déplacés ne
survivant pas a la recombinaison et que 12% d’eux forment des défauts permanents. Les
séquences de remplacements et la température jouent un role trés limité dans la formation des
défauts La répartition des volumes des cascades présente une forte variabilité, s’écartant
significativement d’une distribution normale. Environ 49 % des lacunes sont regroupées en

amas.

Mots cles

Titane, irradiation, approximation des collisions binaires, défauts, amas de lacunes
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Introduction générale

L’irradiation désigne I’exposition d’une mati¢re aux rayonnements qu’il s’agisse de
particules lourdes chargées (proton, alpha,...), électrons, neutrons ou rayonnement
¢lectromagnétique. Le résultat de I’interaction du rayonnement avec la matiere dépend des
propriétés du rayonnement (€nergie, masse, charge,...) et des propriétés du milieu irradié
(densité, numéro atomique, poids atomique,...). En général, le processus d’irradiation est
accompagné d’un transfert d’énergie aux constituants de la mati¢re (les atomes qui sont
composés eux-mémes d’€lectrons et de noyaux). Si les particules irradiantes sont assez
énergétiques, elles causent des déplacements atomiques dans le milieu menant a des défauts
ponctuels (atomes interstitiels et lacunes) qui par diffusion et agglomération se développent
en des défauts étendus (dislocations et cavités). Ces défauts qui sont a 1’échelle atomique
altérent les propriétés physiques, chimiques et mécaniques des matériaux telles que la
conductivité thermique et électrique, la résistance a la corrosion, le durcissement, la

fragilisation, le gonflement, etc.

Les matériaux utilisés dans les domaines spatial et nucléaire sont sujets a des
environnements radiatifs extrémes. Dans 1’espace, les composants électroniques des satellites
et engins spatiaux subissent I’impact de particules énergétiques provenant de vent solaire et de
rayonnement cosmique, engendrant du bruit électronique, des erreurs de calcul ou des
défaillances. Dans les réacteurs nucléaires, les structures internes sont exposées a des flux de
neutrons produits par les réactions nucléaires. Les dommages causés par D’irradiation
compromettent la fiabilité et la durée de vie des dispositifs. Comprendre les mécanismes de
dommages (production, agrégation et évolution des défauts) est donc crucial pour prédire la
longévité des composants, optimiser leurs performances et concevoir des matériaux résistants
aux radiations intenses. Cette recherche revét aussi une importance pour des applications
médicales ou I’implantation ionique, soulignant I’enjeu interdisciplinaire de 1’é¢tude des effets

d’irradiation [1-5].

Le titane est un ¢élément chimique de symbole Ti, de numéro atomique Z=22 et de
masse atomique W=47.867u [6]. Le titane est un métal de transition, léger et résistant,
caractérisé par un aspect blanc métallique. Il appartient au groupe 4 du tableau périodique
appelé groupe du titane avec le zirconium, le hafnium et le rutherfordium. Il peut se présenter
de maniére pure ou sous forme d’alliage. Il a une densité d’environ 4,506 g/cm’ ce qui le rend
presque deux fois moins lourd que l'acier (7,86 g/cm?) [7]. Sa température de fusion est de

1943 K [8 - 10] et d’¢bullition culmine a 3560.15 K [11]. Ce qui permet son utilisation a des
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températures €levées sans déformation. En dessous de 882 C, il cristallise dans un réseau
hexagonale compacte (hcp) avec des constantes de réseau a=b=2.9508A, c=4.6855A,
a=P=90° et y=120°. Au-dessus de cette température Il a une structure cubique centrée avec
paramétre de maille @ = 3.32 A [12]. Ce matériau posséde également une excellente résistance
a la corrosion méme dans les environnements marins ou acides. C’est pour cette raison qu’il

est utilisé dans la fabrication d'équipements résistants aux agents corrosifs.

Le titane est un métal aux propriétés remarquables, qui en font de lui un matériau prisé
dans une multitude d’applications a travers divers domaines [13]. Dans 1’aérospatiale, le titane
joue un role essentiel en raison de ses propriétés uniques (légereté et robustesse) qui
répondent aux exigences strictes des missions spatiales. Son rapport résistance/poids élevé
permet de concevoir des composants légers sans compromettre leur solidit¢ méme a des
températures extrémes, allant de -50°C a 400°C, ce qui est crucial pour la performance, la
durabilité et la sécurité des engins spatiaux soumis a des contraintes extrémes. Il entre dans la
fabrication des coques de moteurs de fusée, les pales de turbine et les structures d’avion, les
réservoirs de gaz de propulsion pour les satellites et les composants critiques tels que les

trains d’atterrissage et les fixations [14-17].

Dans le domaine nucléaire, le titane est employé dans les tuyauteries et pompes pour
transporter des fluides corrosifs (eau salée, acides) dans les circuits de refroidissement, dans
les coques ou composants proches des réacteurs dans les sous-marins et navires nucléaires,
dans les conteneurs de stockage pour le stockage a long terme de déchets ou de combustible

usé [18].

Dans le secteur médical, le titane est convoité pour sa biocompatibilité. Il peut étre
intégré sans risque dans le corps humain. Il est couramment employé pour des implants, des
prothéses dentaires et des instruments chirurgicaux. Sa capacité a favoriser 1’intégration

osseuse réduit les risques de rejet et accélere la cicatrisation.

Les travaux portant sur 1’irradiation du titane ont commencé par des simulations des
cascades de déplacements dans ce matériau a 100K en utilisant la dynamique moléculaire.
L'é¢tude examine les effets de la structure cristalline et de 1'énergie d’irradiation sur les
défauts ponctuels produits. Les résultats montrent que la direction d’incidence du primaire n'a

pas d'effet notable et que les séquences de remplacement ne contribuent que de maniere
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mineure a 1'état final des dommages. L'efficacit¢ de la production de paires de Frenkel

diminue avec 'augmentation de 1'énergie du primaire [19].

Voskoboinikov a utilis¢ la dynamique moléculaire pour étudier la formation de
dommages induits par 1’irradiation du titane par des primaires d’énergies allant de 5 a 20 keV
a des températures de 100, 300, 600 et 900 K. Le nombre de défauts ponctuels, la fraction de
lacunes et la fraction d’interstitiels dans les amas formés et la morphologie de la région
endommagée ont été évalués en fonction de 1’énergie du primaire et de la température. Il a été
¢tabli que le nombre moyen de paires de Frenkel correspond a =0,3 NRT si I'énergie de
déplacement seuil est sélectionnée dans la plage de 28 a 40 eV. A des énergies de primaires
¢levées et a basses températures, les cascades ont tendance a se diviser en sous-cascades
allongées, tandis qu'a faibles énergies de primaires et a hautes températures, les cascades
¢quiaxes dominent. Les fractions de lacunes et d’interstitiels dans les amas montrent une
faible dépendance a la température, ce qui indique indirectement que les amas de lacunes et
d’interstitiels créés dans les cascades sont stables dans la plage de température considérée

[20-22].

La dynamique moléculaire (MD pour Molecular Dynamics), 1'approximation des
collisions binaires (BCA pour Binary Collision Approximation) et la méthode de Monte-Carlo
sont trois approches de simulation utilisées en physique pour modéliser 1’interaction des
particules avec la matiére a I'échelle atomique. La MD se base sur la résolution des équations
newtoniennes du mouvement pour un ensemble d’atomes avec une fonction d'énergie
potentielle prédéfinie. Bien que cette méthode donne des résultats fiables mais le colt de
calcul est ¢élevé et nécessite des supercalculateurs pour les systémes de taille importante. La
méthode de Monte Carlo est une approche probabiliste qui simule le transport des particules a
travers la matiére en suivant individuellement chaque particule. La BCA est une méthode de
simulation largement utilisée en physique des matériaux pour étudier la création de défauts
cristallins, rétrodiffusion, pulvérisation ionique et profondeur moyenne de pénétration des
ions implantés. Elle modélise les interactions particule-matiére par des séries de collisions
binaires indépendantes. Nous avons choisi la méthode de la BCA pour simuler 1'irradiation du
titane, car elle est rapide et permet d'analyser efficacement les interactions entre les particules
et la maticre a haute énergie. De plus, elle permet d'accumuler une grande quantité de

statistiques en un temps de simulation relativement court [23 — 27].
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Cette étude vise a déterminer ’effet de 1’irradiation sur le titane lorsqu’il est utilisé
dans des environnements de rayonnements intenses. Pour parvenir a cette fin, nous avons
simulé des cascades de déplacements a 1’aide du programme Marlowe qui est basé¢ sur le
mode¢le de I’approximation binaire. Nous avons examiné avec soin le nombre de défauts
ponctuels formés (paires de Frenkel), leur configuration spatial, le volume de la région altérée

par I’irradiation et finalement 1’agrégation des lacunes en amas.

Ce manuscrit qui explore l'impact de l'irradiation sur le titane est structuré en trois
chapitres. Le premier chapitre porte sur les différents types de défauts présents dans les
matériaux cristallins, incluant les défauts ponctuels, linéaires, surfaciques et volumiques, ainsi
que ceux spécifiquement induits par irradiation. Dans le deuxi¢me chapitre, nous donnons une
présentation détaillée du modele de l'approximation des collisions binaires. Ceci inclut une
revue des relations mathématiques dérivées des lois de conservation de I’énergie et de
I’impulsion, essentielles pour 'analyse des collisions atomiques. Nous présentons, aussi, les
modeles théoriques existants pour estimer les pertes d'énergie nucléaire et €lectronique, et
pour déterminer le nombre de défauts ponctuels induits. Dans le dernier chapitre, nous
présentons les résultats obtenus par simulations numériques des cascades de déplacements
dans le titane. Ces résultats comprennent 1'analyse du nombre de défauts de Frenkel produits,
leur fonction de distribution, la distribution des volumes des cascades de déplacements, ainsi
que le nombre et la taille des amas de lacunes en fonction de 1'énergie du primaire. Le
manuscrit se conclut par une synthése générale des principaux résultats et une discussion des

perspectives de recherche futures.
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1.1 Introduction

Dans une structure cristalline idéale, tous les atomes sont rangés de manicre
périodique sans aucune imperfection (figure 1.1). Lorsqu’il y a des irrégularités dans cette
structure, on parle alors de défauts ou d’imperfections. Dans la réalit¢, les défauts sont
toujours présents. Ils causent des distorsions locales et influent sensiblement les propriétés
physiques et mécaniques des solides. Parmi les propriétés altérées on cite : la conductivité
¢lectrique, la luminescence, la résistance, la plasticité et la couleur des cristaux (comme c’est
le cas pour la coloration des pierres précieuses).

Les matériaux cristallins rencontrés dans la nature, tels que les métaux et les alliages
métalliques, se présentent sous une forme polycristalline qui est un agrégat de plusieurs de
petits cristaux de taille et d’orientation variables.

L'analyse des défauts cristallins joue un rdle central dans la conception et
I'optimisation des matériaux, en particulier dans des secteurs stratégiques tels que les
industries aérospatiale et nucléaire. Cette connaissance est indispensable pour renforcer la
fiabilité et la durabilité¢ des composants soumis a des environnements hostiles, comme ceux
existant dans I'espace et au cceur des installations nucléaires, ou les contraintes thermiques,
mécaniques et radiologiques sont maximales.

Les défauts cristallins sont classés, d’aprés des indices purement géométriques, en
plusieurs catégories : défauts ponctuels, défauts linéaires, défauts surfaciques et défauts

volumiques [1-2].

Figure 1.1. Représentation schématique d’un cristal parfait.
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1.2 Défauts ponctuels

Ces imperfections sont des anomalies qui affectent un volume trés limité autour d'un
noeud du réseau cristallin. Les dimensions des défauts ne dépassent pas dans toutes les trois
dimensions une ou quelques distances interatomiques. Ils jouent un role important dans les
propriétés physiques, chimiques et mécaniques du matériau. Leur présence peut altérer la
conductivité thermique, électrique et les mécanismes de diffusion dans le solide [3, 4].

Aux défauts ponctuels on rapporte les lacunes, les auto-interstitiels, les atomes des

impuretés, les défauts de Frenkel et les défauts de Schottky.

1.2.1. Lacunes

Une lacune est un défaut qui correspond a I’absence d’un atome sur un site
normalement occupé du réseau cristallin (figure 1.2). Elle provoque des distorsions locales
dans le cristal. Elles proviennent de l'agitation thermique ou des perturbations externes
comme D’irradiation ou la déformation mécanique. Leur présence est intrinseque a 1'état

solide, méme a 1'équilibre thermodynamique.

Figure 1.2. Représentation (2 deux dimensions) d’une lacune.

Le nombre de lacunes dans un cristal, en équilibre thermique, est principalement
déterminé par la formule d’Arrhenius, qui dépend de la température (et augmente avec elle) et

de I'énergie de formation des lacunes. Voici la relation fondamentale [4 - 6]:
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n = Ne kT 1.1
(1.1)

ou N est le nombre de sites atomiques dans le cristal (généralement par m3), K est la
constante de Boltzman, T est la température du cristal et E; est 1’énergie de formation d’une

lacune qui est de I’ordre de 1 eV dans les métaux.

Les lacunes sont essentielles a la diffusion par saut de site. Un atome voisin a la lacune

saute dans le site vacant déplagant ainsi la lacune en sens inverse (figure 1.3) [6, 7].

lacune . ....

Figure 1.3. Migration d’une lacune par déplacements successifs d’atomes.

Les lacunes réduisent, généralement, la conductivité¢ thermique dans la plupart des
matériaux. Sous irradiation, les lacunes migrent et se regroupent en cavités, causant un
gonflement du matériau. Les lacunes influencent les propriétés optiques de certains matériaux

via la création de centres colorés.

1.2.2. Auto-interstitiels

Ce sont des atomes de la méme espece que les atomes du cristal mais qui se logent
dans des positions interstitielles, c'est-a-dire des espaces normalement vides entre les noeuds

réguliers du cristal (figure 1.4).
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Auto-interstitiel

Figure 1.4. Représentation (2 deux dimensions) d’un auto-interstitiel.

La présence des atomes interstitiels cause des distorsions locales fortes dues a la
présence d’atomes additionnels dans une zone déja dense. Ces perturbations provoquent le
déplacement des atomes adjacents et la déformation de la géométrie du réseau.

Le nombre d'auto-interstitiels dans un cristal monoatomique a 1'équilibre

thermodynamique est déterminé par une relation similaire a celle des lacunes [4] :

n = Ne KT (1.2)

ou N est le nombre total de sites atomiques du réseau cristallin et E; est 1’énergie de formation

d’un auto-interstitiel qui est de I’ordre de 7 eV dans les métaux [8].

1.2.3. Défauts de Frenkel

Le défaut de Frenkel est une imperfection ponctuelle dans un cristal qui se produit
lorsque un atome ou un ion se déplace de sa position normale a un emplacement interstitiel
dans le réseau créant une lacune dans sa position d’origine. Une paire lacune-interstitiel

appelée paire de Frenkel est ainsi créée (figure 1.5).
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Figure 1.5. Représentation schématique d’un défaut de Frenkel.

Les défauts de Frenkel sont particulierement observés dans les solides ioniques ou les
ions présentent une grande différence de taille comme c’est le cas, par exemple, dans le
bromure d’argent (AgBr). La taille petite de I’ion Ag" facilite son mouvement pour occuper
des positions interstitielles, alors que I’ion Br™ de grande taille reste a sa place.

Les défauts de Frenkel ne changent pas la densité ou le poids du cristal car il s’agit
d’une redistribution des ions sans perte d’atomes. Cependant, ils peuvent influencer les
propriétés physiques du matériau, notamment en augmentant sa conductivité ionique, car les
ions interstitiels sont plus mobiles. Ce mécanisme a une importance cruciale dans les
applications ¢électrochimiques [6, 9, 10].

La concentration des défauts de Frenkel (ny) a 1'équilibre thermique est déterminée par une

relation thermodynamique de type Arrhenius [4, 10] :

Ep

ng =.,/NN;e 2k (1.2)

ou N est le nombre de sites réguliers, N; est le nombre de sites interstitiels disponibles et Er

est I’énergie de formation d’un défaut de Frenkel.

1.2.4. Défauts de Schottky

Le défaut de Schottky est un type de défaut ponctuel relié a 1’apparition simultanée de
paires de lacunes cation-anion dans un cristal ionique (figure 1.6). De telles lacunes se créent
suite au déplacement des ions de leurs emplacements dans le réseau, souvent pour chercher a
atteindre la surface. Avec ce type de défauts, le cristal garde sa neutralité électrique et sa

steechiométrie.
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Figure 1.6. Représentation schématique d’un défaut de Schottky.

Les défauts de Schottky réduisent la densité du cristal, puisque le nombre d’atomes
décroit sans grande modification du volume. Ils favorisent la conductivité ionique du matériau
car ils facilitent la mobilité des ions sous I’application d’un champ électrique. Ils sont présents
dans les composés ioniques comme le chlorure de sodium (NaCl), le chlorure de césium
(CsCl), et le bromure de potassium (KBr) [6, 9, 10].

La concentration des défauts de Schottky (ng) est gouvernée par la loi suivante [10]:

Es

ng =N e 2KkT (1.3)

ou N est le nombre total de sites cristallins et Eg est 1’énergie de formation d’un défaut de

Schottky.

1.2.5. Défauts extrinséques

Ce sont des imperfections qui résultent de I’introduction d’atomes de nature chimique
différente de ceux du cristal. Si ’atome étranger introduit remplace un atome du réseau on
parle alors d’atome de substitution (figure 1.7). Cela se produit lorsque 1’atome introduit a une
taille comparable a 1’atome remplacé du cristal. Un autre cas de défaut extrinseque se
manifeste lorsque 1’atome étranger s’inseére dans les espaces vides entre les atomes du cristal
(figure 1.8). Ces atomes interstitiels ont, en général, une taille plus petite que celle des atomes

du réseau [6].
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Figure 1.7. Représentation schématique d’un Figure 1.8. Représentation schématique d’un

défaut extrinséque par substitution. défaut extrinséque par insertion.

Les défauts extrinseéques sont parfois introduits volontairement et de fagon controlée
sous forme d’impuretés pour améliorer les propriétés électriques et optiques des matériaux.
C’est le cas dans la fabrication de semi-conducteurs, ou des ¢léments comme le phosphore ou
le bore sont introduits dans le silicium pour créer des régions de type n (majoritaire en
¢lectrons) et de type p (avec un déficit en électrons).

L’introduction de défauts extrinséques substitutionnelles peut, également, modifier la
couleur des cristaux. On peut citer a titre d’exemple le corindon (Al,O3) qui devient rouge
(rubis) suite a I’introduction du chrome ou bleu (saphir) suite au dopage avec du fer et du

titane.

1.3. Défauts linéaires

Les dislocations linéaires sont des défauts cristallins unidimensionnels correspondant a
une discontinuité dans la structure périodique du cristal. Elles se manifestent sous forme de
déplacement d’atomes le long d’une ligne spécifique (figure 1.9). Elles sont caractérisées par
leur ligne d’imperfections (ligne de dislocation) et par le vecteur de glissement appelé vecteur
de Burgers qui donne I'amplitude et la direction de la déformation engendrée. Elles jouent un
role clé dans la déformation plastique des matériaux.

On distingue principalement trois types de dislocations : la dislocation coin qui se
produit lorsqu'une portion du cristal glisse le long d'un plan cristallographique, créant une
ligne de dislocation perpendiculaire au vecteur de glissement. Ce type de défauts qui est
souvent associ¢ aux cristaux cubiques se distingue par la facilit¢ de son déplacement et est

responsable de certains phénoméenes mécaniques, comme la déformation plastique.
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Figure 1.9. Représentation schématique d’une dislocation coin.

La dislocation vis dans laquelle le mouvement se fait parallélement au plan de
glissement (le vecteur de Burgers est parallele a la ligne de dislocation) (figure 1.10). Elle
peut étre vue comme une torsion ou distorsion hélicoidale des plans cristallins. Elle engendre

des cisaillements et modifie la structure cristalline.

Figure 1.10. Représentation schématique d’une dislocation vis.

Les dislocations vis combinées aux dislocations coin forment souvent des dislocations
appelées mixtes dans les matériaux réels (figure 1.11). Dans ces dislocations, la ligne de

dislocation forme un angle quelconque avec le vecteur de Burgers.
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Les dislocations influencent les propriétés mécaniques des matériaux. Elles permettent la
déformation plastique se qui signifie que les matériaux peuvent se déformer sans rompre sous

I’effet de contraintes mécaniques [6, 11, 12].

0.2 pm

Figure 1.11. Dislocations (lignes sombres) vues au microscope

¢électronique en transmission dans un alliage de titane [4].

1.4. Défauts superficielles (bidimensionnels)

Les défauts surfaciques ou plans sont des irrégularités a deux dimensions. Les
matériaux réels sont polycristallins, c'est-a-dire composés de plusieurs cristaux, appelés
grains, disposés aléatoirement les uns par rapport aux autres. Les défauts surfaciques se

référent aux surfaces de séparation entre ces grains.

1.4.1. Joints de grains et joints de phases

Les joints de grains se rapportent a la surface de raccordement de deux cristaux (ou
grains) adjacents de méme nature (figure 1.12). Cette interface peut résulter d’une opération
de rotation ou de translation rigide d’un réseau cristallin par rapport a I’autre. Les atomes des
cristaux sont éparpillés de part et d’autre de la surface d’accolement créant une région de

transition caractérisée par une structure perturbée.
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Figure 1.12. Diagramme schématique montrant le joint de grain.

Lorsque les grains sont de nature différente alors la zone d'interface entre deux phases

cristallines est dite joint de phase (figure 1.13) [4, 11, 13].

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

1.4.2 Joints de macle

Le joint de macle connu sous le nom de crystal twin en anglais, correspond a une
interface entre deux régions d'un méme cristal (ou de deux cristaux identiques) présentant une
orientation symétrique l'une par rapport a l'autre, selon un plan ou un axe de symétrie
spécifique (figure 1.14). Ce type de défauts résulte généralement d’un processus appelé
maclage qui se produit lors de la croissance des cristaux ou a la suite d’une déformation

mécanique ou un cristal se fracture en deux orientations liées par un plan de symétrie [8, 10].
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Figure 1.14. Diagramme schématique d’un joint de macle avec les positions d’atomes 1’entourant [8].

1.4.3 Parois d’antiphase

Les défauts d’antiphase se produisent dans les cristaux ordonnés, comme les alliages
intermétalliques. Ils se réferent a une discontinuité dans I’ordre atomique du cristal, ou une
région du matériau est décalée par rapport une autre adjacente selon un vecteur de translation

spécifique, brisant ainsi la symétrie (figure 1.15) [8].

Figure 1.15. Diagramme schématique d’une paroi d’antiphase.

1.5. Défauts volumiques (tridimensionnels)

Les défauts volumiques sont des perturbations qui affectent la structure cristalline et
s’étendent sur trois dimensions. Ils peuvent inclure des éléments tels que les pores, les

inclusions et les précipités [4, 11, 12, 14].
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1.5.1. Pores

Le pore est une cavité¢ fermée présente au sein d’un matériau. Cette cavité peut étre
vide ou remplie de gaz (figure 1.16). La formation des pores peut résulter de plusieurs
mécanismes : le regroupement de lacunes existantes dans le cristal apres diffusion, du gaz
piégé suite aux procédés de fabrication ou bien la dégradation du matériau. Les pores peuvent
étre isolés ou interconnectés, et leur présence impacte significativement les propriétés

mécaniques du matériau.

pore métal (FeAl)

Figure 1.16. Pores formés a l'interface métal/oxyde.

1.5.2. Inclusions

Une inclusion est un défaut qui se présente sous forme d’une particule ou d’un corps
étranger, pi¢gé a I'intérieur d’un matériau. Les inclusions sont souvent considérées comme
des impuretés, bien qu'elles puissent parfois étre intentionnellement introduites pour modifier
certaines propriétés du matériau. Elles résultent de réactions chimiques, de résidus de
procédés de fabrication ou de contaminations externes. Elles difféerent chimiquement et
structuralement de la matrice hote. Les inclusions influencent les propriétés mécaniques,

physiques et chimiques du matériau, en fonction de leur nature, taille et distribution.

1.5.3. Précipités
Ce sont de petites particules de nature différente de celle du cristal introduites par des
réactions a l'état solide. Bien que souvent insérées volontairement pour améliorer les

propriétés mécaniques (augmenter la résistance des alliages), les précipités peuvent étre
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considérés comme des défauts lorsqu’ils dégradent les performances du matériau (fragilité,

corrosion, etc.).

1.6 Défauts radiatifs

Les défauts ponctuels dus a I’irradiation des matériaux par des particules énergétiques
tels que les neutrons, les protons, les électrons, ainsi que les ions s’appellent défauts radiatifs
[4, 15-22].

Le passage des particules a travers le matériau provoque des processus complexes,
parmi lesquels les plus importants sont :

1- collisions élastiques avec les noyaux du milieu

2- excitations et ionisations des atomes du milieu

3- réactions nucléaires de transmutation, modifiant la composition chimique du matériau et
changeant sa structure. Ces réactions génerent des isotopes radioactifs, provoquant ainsi une
activation nucléaire du matériau, qui devient alors source d’émissions radioactives.

Ces processus sont en compétition et certains peuvent dominer sur les autres en fonction de la
nature des particules irradiantes, de leur énergie ainsi que du caractére des liaisons des atomes
et d’autres propriétés du matériau irradi¢. La production des défauts radiatifs est liée aux
transferts d’énergie entre les particules irradiantes et les atomes du matériau suite aux
collisions élastiques. Des défauts ponctuels incluant les lacunes et les interstitiels résultent des
déplacements d’atomes et des paires de Frenkel sont formées. Ces défauts causent des
distorsions locales et perturbent I’ordre du réseau. Les défauts ponctuels peuvent s’agréger et
constituer des défauts étendus tels que les amas de lacunes évoluant en cavités ou les amas
d’interstitiels formants des boucles de dislocations et des précipités. Ces défauts étendus
altérent significativement les propriétés mécaniques (durcissement, fragilisation) et
dimensionnelles (gonflement) du matériau, compromettant sa durabilit¢ dans des
environnements extrémes (réacteurs nucléaires, espace) (figure 1.17). Ils peuvent, également,
modifier les propriétés de conduction électrique et thermique du matériau.

L’irradiation peut entrainer la dégradation des matériaux en rompant leurs liaisons chimiques,
engendrant ainsi un affaiblissement structurel, un gonflement, une corrosion accrue ou une
fissuration. Parall¢lement, elle provoque la réticulation des polymeéres, améliorant leur rigidité
ou leur résistance a 1’eau. Enfin, elle risque de causer des claquages électriques ou des

dommages irréversibles aux dispositifs électroniques exposés.
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Figure 1.17. Gonflement du matériau suite a son irradiation [22].
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Chapitre 2 : Mode¢le de simulation
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2.1. Introduction

Lorsqu’un solide est irradi¢é par des particules énergétiques (protons, neutrons,
¢lectrons, ions), 1’énergie 1éguée aux atomes du réseau cristallin induit leur déplacement,
entrainant des défauts ponctuels (lacunes et interstitiels). Ces imperfections qui sont
initialement dispersées, migrent sous 1’effet des contraintes locales ou 1’agitation thermique,
favorisant leur agrégation en défauts étendus tels que les cavités et les dislocations. Ces
clusters altérent sensiblement les propriétés physiques et mécaniques du matériau. Pour
caractériser les défauts formés, plusieurs techniques expérimentales sont mises en ceuvre : la
microscopie ¢€lectronique en transmission (MET) permet de scruter directement la structure
atomique et d’identifier les amas tandis que la spectroscopie d’annihilation de positrons
(SAP) détecte les lacunes et leurs agrégats. La diffraction des rayons X (DRX) et la diffusion
des neutrons identifient les déformations du réseau liées aux défauts étendus, et la
tomographie par sonde atomique (APT) reconstruit en 3D la position des atomes,
cartographiant les amas avec une précision atomique et une analyse chimique. D'autres
méthodes indirectes peuvent étre utilisées, telles que I'analyse des modifications des
propriétés mécaniques et physiques des matériaux irradiés (comme la mesure de la résistivité
¢lectrique) [1, 2].

Les techniques expérimentales pour observer les défauts ne permettent pas de fournir
des informations détaillées sur I’évolution temporelle des cascades de déplacements, ni
d’identifier tous les défauts ponctuels isolés avec précision. Pour analyser finement la
dynamique spatiale et chronologique de ces phénomeénes, le recours a la simulation numérique
s’avere indispensable. Deux approches principales sont employées pour modéliser les
interactions atomiques au sein d’une cascade : la dynamique moléculaire et I’approximation
des collisions binaires. Dans ce contexte, nous présentons succinctement la premiére approche
et consacrons un développement plus approfondi a la seconde, cette dernieére constituant la
méthode adoptée dans notre travail pour étudier les effets d’irradiation dans le titane vu
qu’elle est rapide pour simuler les trajectoires des particules énergétiques a travers les solides
et bien adaptée pour les hautes énergies.

La dynamique moléculaire simule 1'évolution temporelle d'un systéme atomique en en
intégrant les équations de Newton, utilisant des potentiels interatomiques pour décrire les
interactions. Elle offre une précision temporelle et spatiale, capturant les phénoménes
collectifs, mais elle est cotliteuse en temps de calcul, la restreignant a de petits systémes ou

courtes échelles de temps et a des basses énergies [3, 4].
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2.2. Approximation des collisions binaires

Le modele d'approximation des collisions binaires est une approche largement utilisée
en physique pour modéliser 1’interaction des particules énergétique avec les solides. La BCA
permet I’étude plusieurs aspects de cette interaction notamment la production de défauts
cristallins primaires, leur distribution spatiale, la rétrodiffusion, la pulvérisation et
implantation ionique [5 - 9].

Ce modele postule que chaque particule incidente subit des collisions successives avec
des atomes cibles individuels qui sont au repos, sans considérer les effets collectifs ou les
interactions multi-corps. Chaque collision est traitée comme un choc isolé entre deux corps,
régit par les lois de la mécanique classique. Entre deux chocs, les atomes en collisions suivent
des trajectoires rectilignes, et perdent de I'énergie par deux mécanismes : la perte d’énergie
¢lectronique due aux interactions avec les €lectrons du matériau produisant I’excitation et
I’ionisation des atomes du milieu et la perte d’énergie par chocs €lastiques nucléaire due aux
collisions avec les noyaux atomiques. Donc les collisions élastiques responsables de la
création des défauts ponctuels, I’angle de diffusion et le transfert d’énergie sont déterminés
par le paramétre d’impact et I’angle de diffusion [10 - 14].

Des codes comme Marlowe et SRIM/TRIM en exploitent les principes du la méthode
de I’approximation des collisions binaires. Bien que ce mode¢le constitue un compromis entre
rapidité de calcul et précision acceptable pour des énergies élevées, il présente des limites a
basse énergie (typiquement en dessous de ~1 keV), ou les interactions simultanées entre
plusieurs atomes deviennent prépondérantes, nécessitant alors des approches plus précises

comme la dynamique moléculaire.

2.3. Cascade de déplacements

2.3.1. Mécanisme d’une cascade de déplacement

Lorsqu’une particule énergétique irradiante traverse un solide, elle transfére une partie
de son énergie a un atome du réseau cristallin, appelé atome primaire (PKA pour Primary
Knock-on Atome). Ce dernier, est projeté¢ de sa position avec une énergie cinétique ¢élevée,
devenant un projectile secondaire. En traversant le matériau, le PKA entre en collision avec
d’autres atomes du réseau le long de son parcours. Si I’énergie léguée lors de ces collisions
excede 1’énergie de seuil de déplacement (Ed, typiquement 10-50 eV), les atomes cibles sont
a leur tour limogés, formant des atomes secondaires. Ce processus se propage en cascade,

créant une chaine de collisions atomiques appelée cascade de déplacements (figure 2.1) [15].
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Figure 2.1. Représentation schématique de la cascade de déplacements.

La cascade de déplacement évolue en trois phases: une premiere phase qui est
balistique comportant les collisions atomiques et produisant une région dense de défauts
ponctuels (lacunes et interstitiels), une deuxiéme phase de thermalisation ou 1’énergie
cinétique se dissipe en vibration du réseau conduisant a un échauffement localisé dit « thermal
spike », et une troisiéme phase de refroidissement ou le solide se réorganise sous I’effet de
recombinaison entre les lacunes et les interstitiels qui sont adjacents. Les lacunes et les
interstitiels qui sont éloignés les uns des autres formes les défauts permanents de Frenkel. Les
défauts ponctuels peuvent également migrer et s’agglomérer en amas de lacunes ou
d’interstitiels [15, 16].

La structure de la cascade de déplacements (la taille, le nombre de défauts induits)
dépend de I’énergie du primaire et du matériau étudié. La taille de la cascade croit en fonction
de 1'énergie du primaire. A basses énergies, I’énergie du primaire se dissipe rapidement dans
un volume restreint et la cascade est compacte. A hautes énergies, les atomes éjectés peuvent
parcourir de longues distances avant d’achever leurs parcours par des collisions dans
lesquelles le transfert d’énergie aux atomes cibles est important. Ce qui conduit a la création

de sous-cascades.
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Brinkman (1954) et Seeger (1962) ont suggéré un modele conceptuel en deux zones
pour décrire la cascade de déplacements: une zone centrale dense ou les collisions ont
expuls¢ un nombre important d’atomes de réseau créant les lacunes, et une enveloppe
périphérique ou les interstitiels prédominent [16].

Lors du développement d’une cascade de déplacements, plusieurs phénomenes

peuvent avoir lieu notamment, la canalisation et les séquences de remplacements.

2.3.2. Canalisation

La canalisation est un phénomeéne observé lorsque des particules énergétiques
traversent un solide en suivant des trajectoires privilégiées, guidées par la structure périodique
du réseau cristallin. La particule pénétrant le solide avec un angle faible par rapport a un plan
cristallin ou un axe cristallin, subit des forces de répulsion périodiques dues aux atomes
alignés et se trouve confinée dans les canaux (espaces interatomiques) (figure 2.2). Elle aura
donc une certaine stabilité directionnelle par rapport a I’axe ou au plan. La particule oscille
dans le canal avec une trajectoire stable si son angle d'incidence est inférieur a un angle
critique (dépendant de I'énergie de la particule, de sa charge, et des parametres du cristal)

[17].

Figure 2.2. Schéma d’un atome en mouvement a travers un

canal au sein d’un réseau cristallin [17].
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En évitant les collisions avec les noyaux atomiques, la particule perd moins d'énergie
(qui se trouve dissipée principalement par excitation et ionisation des atomes) et elle parcourt
des distances plus longues avant de perdre son énergie. Ainsi la canalisation provoque moins

de déplacements atomiques et donc de défauts ponctuels [17, 18].

2.3.3. Séquences de remplacements

Lors d’un processus de remplacement atomique, le projectile céde 1’intégralité de son
énergie cinétique a I’atome cible, entrainant son immobilisation dans le réseau cristallin a la
position initiale de ce dernier. Ce mécanisme initie un phénomene de propagation en chaine :
le long d’un alignement atomique, le premier atome éjecté par le projectile devient lui-méme
un projectile secondaire, expulsant un atome voisin et occupant sa position. Cette réaction en
cascade se répete de proche en proche, chaque atome délogé transmettant I’énergie regue a
son successeur. Lorsque la chaine s’interrompt, 1’atome final, devenu interstitiel, posséde une

énergie cinétique proche de celle du projectile initial (figure 2.3).

Q0000000
Q000000
Qo (%)

LFY

Q0000000

Figure 2.3. Schéma d'une séquence de remplacements.

lacune interstitiel

Les séquences de remplacements RCS (pour Replacement collision sequences) jouent
un role clé dans la génération de défauts ponctuels sous irradiation. En déplagant des atomes
sur de grandes distances par rapport a leurs sites originels, elles favorisent la formation de
paires de Frenkel. Les modélisations théoriques révelent que ces chaines peuvent s’étendre sur
plusieurs centaines d’angstroms (équivalant a des dizaines de distances interatomiques) dans
des cristaux a basse température. Toutefois, leur longueur diminue drastiquement avec
I’¢élévation thermique car 1’agitation thermique du réseau perturbe la cohérence directionnelle

des transferts d’énergie, limitant, ainsi, la propagation ordonnée des remplacements [19].
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2.3.4. Analyse d’une collision binaire

2.3.4.1. Angles de diffusion

Comme nous ’avons exposé précédemment, dans le cadre de 1’approximation des
collisions binaires, la cascade de déplacements est modé¢lisée comme une succession
d’interactions binaires entre un atome en déplacement et un atome initialement immobile.
L’analyse d’une collision binaire implique [’usage des principes de la mécanique des chocs et
de la diffusion d’une particule soumise a un champ de force central. Le calcul nécessite
l'utilisation de deux référentiels distincts : le Référentiel du laboratoire (L) qui est le cadre
naturel d'observation ou la cible est immobile et le référentiel du centre de masse (CM) qui
est un systéme ou est les calculs sont relativement simples a faire (puis transformés vers (L)).

Pour des ¢énergies d'irradiation typiques (de l'ordre du keV) et des masses atomiques
¢levées, une description classique des collisions atomiques suffit grace a la faible longueur
d'onde de De Broglie des particules impliquées.

Désignons par (voir figure 2.4) :

m, : la masse du projectile qui a une vitesse initiale ¥, dans (L)

m, : la masse de I’atome cible qui est immobile dans (L)

¥, : la vitesse du projectile aprés collision dans (L)

U, : la vitesse de I’atome cible aprés collision dans (L)

Q : I’énergie inélastique dissipée lors des interactions avec les électrons atomiques (par

excitation et ionisation)

(m,.E;)

(m,,Ey) B ,f’\ﬂl
iy
*
J e
S
\J

(ims, E3)

2]

Figure 2.4. Représentation schématique d’une collision binaire dans le référentiel du laboratoire.
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Les lois de conservation de I’énergie et de la quantité de mouvement appliquées au

systéme des deux atomes en collision dans (L) conduisent aux expressions suivantes [20] :

1 2 _1 2,1 2
Sy = Smyvi +ompv; + Q, (2.1)

m1130 = m1131 + mzﬁz (22)

En projetant les vecteurs vitesse sur 1’axe du mouvement (Ox) et ’axe qui est lui

perpendiculaire (Oy), la relation (2.2) conduit aux expressions suivantes :

myv, = myv,1c0s0; + myv,cos0, (2.3)

0 = myvysinf; — m,v,sinb, (2.4)

Les angles 8;et 8,correspondent respectivement aux angles de déviation du projectile et de
'atome cible par rapport a la direction initiale du mouvement. Une analyse algébrique des
relations fondamentales (2.1), (2.3) et (2.4) permet d'exprimer les angles de diffusion 6: et 02
dans le référentiel du laboratoire. Ces angles, caractéristiques de la collision entre le projectile

et le cible, s'écrivent [15, 20] :

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

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

AR TREN AT (2.6)

cosf, =

ou :
E, et E; représentent respectivement 1'énergie cinétique initiale et finale du projectile,
E, désigne 1'énergie cinétique acquise par la cible apres collision,

A= % est le rapport des masses entre 'atome cible et le projectile.
1

Les angles 0: et 02 peuvent également s'exprimer en fonction de 1'angle de diffusion dans le

référentiel du centre de masse noté 9 [20] :

1+Afcos?
V142 Afcos9+A2f2 ’

cosf, = (2.7)

1-fco
J2-2 fcos9—-(1—f2)cos29 ’

cosf, = (2.8)
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avec :
- f un facteur de modulation dépendant de 1'énergie inélastique transférée Q et de I'énergie

relative E, qui est I’énergie réduite du systéme et qui intégre le rapport masses et €nergie

f= \/TE%, (2.9)

E, =L E,. (2.10)

initiale :

Le coefficient f joue un rdle clé : il quantifie 1'écart a 1'élasticité de la collision. Pour Q = 0,

la collision est parfaitement élastique, et on retrouve f = 1, simplifiant les expressions.

2.3.4.2. Energies des atomes apreés collision

Les énergies cinétiques normalisées E;/E, du projectile et E,/E, de la cible
s’expriment, a partir des relations (3.5) et (3.6), en fonction des angles de diffusion 8; et 6,

dans le référentiel du laboratoire [20] :

2 =4 A)2 (c0591 + \/Azfz — sm201) ( 0)2 , (2.11)
E—Z = (1+A)2 (cosb, +/f2 — smzé?z) =A (Z—z)z : (2.12)

En substituant les expressions des angles 8; et 8, données par (2.7) et (2.8) dans (2.11) et
(2.12), on ¢limine leur dépendance explicite de ces angles pour obtenir des relations

directement liées a I’angle de diffusion dans le (CM) :

& = o (1 + AP — 4 afsin®3). @1
Z—z (1+A)2((1 )? + 4 fsin? ) (2.14)

2.3.4.3. Energie transferée a ’atome cible

L’énergie E, recue par I’atome cible, notée T, suite a la collision binaire se réécrit en

fonction de 1’énergie relative [20] :

E,=T= ((1 £)? + 4 fsin? ) (2.15)

(1+A)
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Le transfert d’énergie atteint son maximum dans le cas d’une collision parfaitement €lastique
(Q = 0), impliquant f = 1, et sin?(9/2) = 1 (soit 9 = ) [20]:
4 44

Tmax :mEr :mEO. (216)

La relation (2.16) révele un transfert d’énergie optimal vers la cible lorsque les masses des
particules en collision sont égales A = 1. Si la masse de cible est faible par rapport a la masse
du projectile A < 1, alors Ty,4 = 4AE,, ce qui souligne un transfert énergétique réduit. Si
I’atome cible est lourde par comparaison avec le projectile A > 1, alors Tp,qy = 4E/A, ce

qui traduit une faible efficacité de transfert d’énergie.

2.3.4.4. Angle de diffusion et déependance au potentiel d’interaction

L’angle de diffusion 9, qui est déterminante dans les énergies cinétiques apres
collision et les angles de déviation des atomes, est directement li¢ au potentiel d’interaction,
V(r) modélisant les forces entre le projectile et la cible. Cette relation s’exprime par
I’équation intégrale [20]

dr

ﬁ:n—Zsf;Om, (2.17)

ou :

g(r) est une fonction définie par :

g(r) = /1 — s (2.18)

Figure 2.5. Angle de diffusion 3 dans le référentiel du centre de masse.
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R dans I’expression (2.17) représente la distance minimale d’approche (figure 2.5), solution
de I’équation g(r) = 0. La grandeur s est le parametre d’impact, correspondant a la distance
entre la trajectoire initiale du projectile et ’atome cible. Plus s est grand, plus I’interaction est
faible, conduisant a une déviation minimale. Inversement, la tendance de s vers zéro

maximise le transfert d’énergie.

2.3.4.5. Trajectoires asymptotiques et coordonnées d’intersection

Les asymptotes des trajectoires du projectile et de I’atome cible croisent 1’axe des

coordonnées (Ox) aux abscisses (figure. 2.6) [10, 20] :

_Jas+ f)r+(fA—1)stan§]

X1 = FtA) ) (2.19)
X, = stang - X1 . (2.20)
ou t est appelé intégrale du temps est donnée par 1’expression
—VRZ—s2— (Pdr [ -2
T=VR?—s2— [ dr o T (2.21)

Trajectoire du projectile

Angle de diffusion
1 du projectile

Py

Parameétre Trajectoire du
¥ s .

d’impact ; barycentre

h 4

]

Angle de diffusion

Position initiale de 1’atome cible de 1’atome cible

Trajectoire de 1'atome cible

Figure 2.6. Trajectoires de deux atomes en collision dans le référentiel du laboratoire.
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Les intégrales dans les expressions (2.17) et (2.21) peuvent étre évaluées numériquement.

2.4. Potentiels d’interactions atomiques

Les collisions entre atomes sont gouvernées par les interactions complexes entre leurs
nuages ¢lectroniques et leurs noyaux. Ces interactions sont décrites par un potentiel
interatomique qui est une fonction qui dépend des charges nucléaires et des positions relatives
des atomes. Ce potentiel demeure invariant face aux translations et rotations d'ensemble et il
détermine fondamentalement la dynamique des collisions entre atomes en modélisant les
forces attractives et répulsives a différentes distances interatomiques.

Il n'existe pas d'expression analytique unique pour le potentiel interatomique qui
puisse couvrir l'ensemble des distances de séparation possibles entre deux atomes en
interaction. Cette complexité a motivé des décennies de recherche multidisciplinaire, alliant
théorie quantique, expérimentation et méthodes numériques. La littérature scientifique offre
une multitude de potentiels que nous pouvons diviser principalement en deux catégories : des
potentiels semi-empiriques, construits a partir des données expérimentales offrant un
compromis entre simplicité et réalisme et les modeles théoriques (basés sur ab initio ou la
théorie de la fonctionnelle de la densité¢ (DFT) [15].

Le choix d’un potentiel influence directement la fidélit¢ des simulations : une
modélisation trop simplifiée peut négliger des mécanismes physiques critiques, tandis qu’un
modele ultra-précis risque de rendre les calculs prohibitifs. Cet arbitrage entre précision et
efficacité est particulierement crucial pour les simulations de cascades de déplacements, ou
des milliers d’interactions doivent étre évaluées. Dans ce contexte, les potentiels de paires
restent largement utilisés, notamment dans le cadre du modele de I’approximation des
collisions binaires. Leur simplicité analytique permet de traiter efficacement les collisions
successives lors des cascades, bien que leur validité soit limitée aux régimes ou les effets a N-
corps sont négligeables. Nous allons dans ce qui suit décrire les deux potentiels de paires les

plus utilisés dans les simulations de I’irradiation des matériaux.

2.4.1. Potentiel de Moliere

Le potentiel de Moliére est un potentiel coulombien écranté, congu pour modéliser la
réduction de la répulsion coulombienne entre deux noyaux en interaction. Cette réduction est
due a I'écrantage des charges positives des noyaux par les nuages €lectroniques environnants.

Il est caractérisé par une somme de trois exponentielles Son expression générale s’écrit [20]
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v =522 (1), (2.22)

T am

ou Z; et Z, représentent les numéros atomiques des deux atomes en interaction, e est la
charge ¢lémentaire, r est la distance interatomique, a,; est le rayon d’écran, et @ est une

fonction d’écrantage dont la forme
© (=) = Ti, ce™@r/am (2.23)
am i=1"*1 9 .

sous la contrainte de normalisation :
i =@(0) =1. (2.24)

Les coefficients ¢; = (0.35, 0.55, 0.1) et d; = (0.3, 1.2, 6.0) permettent de reproduire les effets
d’écran a différentes échelles de distance.. Ainsi, le potentiel de Moliére peut Etre

explicitement écrit comme
2 (03" (12 (6.0 -
V() =22=l035¢ (0335) 1 0.5 (2am) 1 01 00 )|, (2.25)

Le rayon d’écran a,, est généralement défini par le modele de Firsov, reliant le rayon de Bohr

ag et les numéros atomiques Z; et Z :

0.88534 a
AFirsov = (ZUTI/Z)B;/S (A). (2.26)
1 2

2.4.2. Potentiel de Ziegler-Biersack-Littmark

Le potentiel de Ziegler-Biersack-Littmark (ZBL) est également un potentiel
coulombien écranté. Il a été développé a partir d’un ajustement sur un large éventail de paires
d'atomes (522 paires). Les calculs ont permis d'établir une expression analytique pour un
potentiel de paires moyen, désigné comme potentiel universel. Sa fonction d’écran qui affine
la description de I’écrantage a trés courte distance est représentée par une somme de quatre

exponentielles [15, 20] :
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CI)( r ) =y, Cie—(dir/azm) ) (2.27)

azBL

Les coefficients ¢; et d; ont pour valeurs ¢;=(0.028171, 0.28022, 0.50986, 0.18175) et
d; =(0.20162, 0.4029, 0.94229, 3.1998). La dépendance du rayon d’écran, azg;, aux numéros

atomiques des deux atomes en collision a pour expression

0.8853 ag

AzBL = 70737023 - (2.28)
Le potentiel de paires ZBL s’écrit donc sous la forme
2
V(r) = @2?:1 Cie—(dir/azm). (2.29)

2.5 Mécanismes de dissipation énergétique

Lorsqu’une particule énergétique traverse un milieu matériel, son énergie se dissipe
graduellement via deux processus distincts : les collisions élastiques (ou nucléaires) et les
collisions inélastiques (ou électroniques). La capacité d’un milieu a ralentir une particule est
décrite la grandeur appelée pouvoir d’arrét ou pouvoir de ralentissement qui peut prendre trois

formes [15] :
. e 1 g s dE . , . . iy
» le pouvoir d’arrét linéaire (— E) qui représente la perte d’énergie moyenne par unité de

longueur traversée (unit¢é en MeV/cm). Cette grandeur macroscopique dépend a la fois des

propriétés du projectile (charge, vitesse) et du milieu (composition, densité),

. A . 1( dE . . A
» le pouvoir d’arrét atomique S = 5 (— E) qui est obtenu en normalisant le pouvoir d’arrét

linéaire par la densité atomique N (nombre d’atomes par cm?),

s . dE 1( dE . s N
» le pouvoir d’arrét massique (_E) = ;(_E) qui est défini par rapport a la masse
m

volumique p du milieu.

2.5.1. Pertes d'énergie élastiques

Ces pertes surviennent lors des collisions ¢élastiques (nucléaires) entre le projectile et
les noyaux atomiques du milieu. Ces interactions sont caractérisées par un transfert d’énergie
cinétique sans modification des états internes des entités impliquées et elles dominent a faible

énergie. Les collisions ¢lastiques sont responsables de la formation des imperfections
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ponctuels (lacunes ou interstitiels) dans le matériau. Le pouvoir d’arrét nucléaire, qui

quantifie I’énergie dissipée via ces interactions, s’exprime par [21]

(—d—E)N = N [T To(T)dT , (2.30)

dx Tmin

avec :
o(T) : Section efficace différentielle de diffusion (en cm?)

T : Energie transférée a I’atome cible (suffisante pour le déplacer de son site cristallin)

Tmin €t Thax @ dénotent, respectivement, l'énergie minimale et 1’énergie maximale qui

peuvent étre reléguées a I’atome cible.

Le calcul du pouvoir d’arrét nucléaire de (2.30) requiert la connaissance de
I’expression du potentiel d’interaction atomique modélisant I’interaction entre les atomes en
collision. Pour un potentiel coulombien ; V(r) = (Z;Z,e?)/r? (valable pour interaction a

haute énergie ou I’écrantage est négligé), le pouvoir d’arrét nucléaire prend la forme [22] :

(_d_E)N _ 2nNm,Z%72e* In (Tmax) ' (2.31)

dx myE Tmin

Des calculs utilisant le potentiel écranté ZBL meénent a I’expression suivante pour le pouvoir

d’arrét nucléaire [17] :

S,(€), (eV/(atome/cm?), (2.32)

( dE) _ 8.462x10715z,Z,m,
dx/ (my+my) (2923 +29-23)

avece

In(1+1.1383 €)

€ <30 keV

0.21226 0.5
S, (e)=1? (e+0.01321 € lr; +0.19593 €0-5) . (2.33)
— €>30keV
2e
L’énergie réduite est maintenant donnée par :
5
€= 3253 My E (2.34)

Z1Z2(m1+m2)(Zf'23+Z§‘23) ’
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2.5.2. Pertes d'énergie inélastiques

Ces pertes résultent de l’interaction du projectile avec le nuage électronique des
atomes du milieu. Les collisions inélastiques induisent une modification des états quantiques
du milieu, se manifestant par I’excitation (¢lévation des ¢électrons a des niveaux d’énergie
supérieurs) ou l’ionisation (&jection compléte d’électrons des atomes). Ce mécanisme est
prépondérant a haute énergie.

Le pouvoir d’arrét linéaire inélastique (—dE/dx),, associé aux collisions
inélastiques, dépend a la fois des propriétés du projectile (charge, vitesse) et du milieu cible
(numéro atomique, densité, potentiel moyen d’excitation). Son comportement varie selon la
vitesse v du projectile comparée relativement a Vp le/ 3 ou Z; est le numéro atomique du
projectile et Vy est la vitesse orbitale de Bohr donnée par Vz = e?/(4meyh) avec e la charge

¢lémentaire, &, la permittivité du vide et # la constante de Planck réduite :

Domaine des hautes vitesses v > Vg Z 12/ 3 . Dominé par les effets quantiques et relativistes,

ce régime est décrit par la formule de Bethe-Bloch [23, 24]

(_E)e = NSpg = et 7’ NapZp [ln (Zmelﬂ) —In(1—-B%) — B2 - C?K_ g] . (231)

T 4meZmoC? B2 A,

avec :

m, : la masse au repos de I’¢lectron

I : le potentiel moyen d’excitation de I’atome cible

N, : le nombre d’ Avogadro

B: B =7v/C ouC estlavitesse de la lumiére dans le vide

Ck : une correction utilisée pour traduire le fait que les électrons de la couche K sont bien liés
et qu’ils ne s’¢jectent pas facilement

4 : une constante de correction de la densité de charge due au fait que le champ électrique du

projectile polarise les atomes entourant sa trajectoire.

La formule de Bethe-Bloch offre une bonne approximation pour des énergies
cinétiques variant de quelques MeV a plusieurs centaines de GeV. Cependant, a des énergies
plus élevées (de l'ordre du TeV), la perte d'énergie due au rayonnement de freinage
(Bremsstrahlung) devient significative. Dans ce cas, la formule doit étre complétée par des

termes supplémentaires pour tenir compte de ces pertes radiatives importantes.
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Domaine des basses vitesses v < le/ % e?/h : Deux modéles semi-classiques basés sur la
théorie de 1’approximation des collisions binaires sont connus; le modele de Lindhard-
Scharff-Schiott (LSS) et le mod¢le de Firsov :

> Le modele LSS dans lequel, le milieu est modélisé comme un gaz d’¢lectrons libres.
Les calculs dans ce modele conduisent a 1’expression suivante pour le pouvoir d’arrét

¢lectronique [25] :

dE\ _ _ 2e2Napz,"/%z, v
(_ dx)e = NSis = 50(212/3+Z22/3)3/2 Vg’ (2.32)
En termes d’énergie cinétique E du projectile, cela se simplifie en
dE
(-—E;)e._ kVE , (2.33)

ou k estune constante. L’expression (2.33) indique que dans ce domaine de vitesses, la perte
d’énergie du projectile augmente avec son énergie.

> Le modele de Firsov dans lequel I’interaction est décrite comme la formation
transitoire d’une quasi-molécule projectile-cible, avec échanges électroniques. Le pouvoir

d’arrét linéaire est donné par [26]

_4Ey _ -15 X
(QJamw N (Zi+2)) . (2.34)

. . . y e . 2/3 \ .
Domaine de vitesses intermédiaire v = Zl/ e?/h: Aucun modéle analytique ne couvre

enti¢rement cette transition. Une interpolation combine les résultats des régimes extrémes
[20]
1 1
=—+ (2.35)

1 1
S  Spp  Sis’
ou Sgp et S; ¢ désignent respectivement les pouvoirs d’arrét de Bethe-Bloch et LSS.

2.5.3 Perte d’énergie totale

La dissipation totale d’énergie d’une particule dans un milieu résulte de la
superposition des contributions ¢électronique et nucléaire. Ainsi, le pouvoir d’arrét total d’un

milieu pour une particule est donné par :
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)= (-2),+(-2), e

Cette équation synthétise la contribution des deux mécanismes en compétition, dont
I’importance relative dépend des caractéristiques du projectile et du milieu traversé. A haute
énergie E > E* = my [keV], c’est la perte inélastique (due aux collisions électroniques) qui
domine, en raison de la densité électronique élevée et I’efficacité des interactions a longue
portée avec le nuage électronique. A basse énergie E < E*, c’est la perte élastique (due
collisions aux nucléaires) prédomine, car la vitesse du projectile devient insuffisante pour
exciter efficacement les ¢électrons et les transferts d’impulsion aux noyaux sont significatifs.
L’énergie de coupure ou I’énergie critique E* = m4 [keV] (masse exprimée en keV) [14, 15]
marque le seuil au dessus duquel les pertes inélastiques surpassent les pertes nucléaires. Par ce

fait, il devient clair pourquoi les dommages cristallins sont accentués a basse énergie.

2.6. Modéles de calcul du nombre de défauts de Frenkel

L’¢évaluation quantitative des défauts ponctuels notamment les imperfections de
Frenkel générés par une cascade de déplacements qui est déclenchée par I’'impact d’une
particule énergétique constitue un pilier central de la science des matériaux irradiés. Cette
quantification est essentielle pour prédire la dégradation des propriétés mécaniques,
thermiques ou électroniques des matériaux exposés a des environnements radiatifs (réacteurs
nucléaires, espace, etc.).

Plusieurs formalismes, allant de 1’approche analytique simplifiée aux simulations
numériques avancées, ont été développés pour prédire le nombre de paires de Frenkel
permanentes dans une cascade de déplacements. Nous décrivons dans ce qui suit les modeles

les plus utilisés.

2.6.1. Modéle de Kinchin-Pease

Le modele de Kinchin-Pease est une approche théorique utilisée pour estimer le
nombre de déplacements permanents dans une cascade de déplacements. Développé dans les
années 1950, ce modele repose essentiellement sur trois hypothéses clés [15, 17] :
> Les collisions élastiques binaires entre les atomes sont modélisées comme des chocs

de sphéres dures
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> L’existence d’une énergie seuil de déplacement E; nécessaire pour déplacer un atome
de sa position cristalline

> L’existence d’une énergie de coupure E* au dessus de laquelle la perte d’énergie est
purement inélastique et il n’y a aucun déplacement atomique produit et pour des énergies
inférieures a E* les collisions sont totalement ¢élastiques

Selon ce formalisme, le nombre total de paires de Frenkel Npp(E) est proportionnel a

I’énergie cinétique de 1’atome primaire, E, selon la relation (voir figure 2.7) :

0 si E <E,
( 1 Si Ed < E < ZEd
Npp(E) = 4 % si 2E; <E <E". (2.45)
I E*d
si E>E"
2Eq4

Bien que le modé¢le ne tienne pas compte des phénomenes clés comme la
recombinaison dynamique des défauts, les effets thermiques ou les interactions électroniques,
il reste une référence historique pour son élégance analytique et son adéquation aux systémes
simples a basse énergie. Aujourd’hui, il sert principalement de point de départ conceptuel
pour des modeles plus sophistiqués comme le modéele NRT, qui intégrent des facteurs

correctifs empiriques pour mieux coller aux observations expérimentales.

Nombre moyen d'atomes déplacés

|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
E

E,  2E,
Energie du primaire

Figure 2.7. Nombre de paires de Frenkel produites dans une cascade en fonction

de I’énergie du primaire d’apres le modéle de Kinchin-Pease.
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2.6.2. Modéle de Norgett-Robinson-Torrens

Le mod¢le de Norgett-Robinson-Torrens (NRT), développé dans les années 1970, est
une amélioration significative du modeéle de Kinchin-Pease et est devenu le standard
international pour estimer le nombre de paires de Frenkel générées sous irradiation. Il prend
en compte les pertes électroniques et contrairement au modele de Kinchin-Pease, qui
surestime les défauts en supposant une suite idéale de collisions binaires, il introduit un

parametre adimensionnel de 0.8 pour atténuer le nombre théorique de défauts [27 - 29] :

Npp(E) = 0.8 Zdam®). (2.46)

2E4
ou E;,m représente 1’énergie disponible pour le déplacement atomique, c'est-a-dire 1’énergie
dissipée par collisions ¢élastiques et conduisant a la production des défauts. Sa dépendance a

I’énergie cinétique du primaire est dictée par la relation :

E

Egam(E) = T+kng(en)’ (2.47)
avece
(g(en) = 3.4008 /¢ +0.40244 £2/* + &y
3 1/6 (21 1/2
ky = 0.1337 Z. (Al)
_ (A2E ) (@ : 2.48
{ e = (A1+A2) (lezez) (248)
9 2 1/3 ap
a= (E) 2/3 2/3
\ Zy"+Z,

ou A; et A, sont, respectivement, les nombres de masse du primaire et de I’atome cible et ap
est le rayon de Bohr.

Le modele NRT, bien qu’il soit simple et reproduit mieux les données expérimentales il
surestime, lui aussi, le nombre de déplacements stables et a été a cet effet sujet a des

corrections.

2.6.3 Modeéle arc-dpa

Le modele arc-dpa (pour athermal recombination corrected displacements per atom)
représente une avancée majeure pour prédire le nombre de paires de Frenkel stable dans les

matériaux sous irradiation, en intégrant explicitement les phénoménes de recombinaison
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athermique lors de la phase dynamique des cascades de déplacements. Contrairement aux
modeles analytiques traditionnels KP et NRT, qui surestiment systématiquement les défauts,
arc-dpa s’appuie sur des données de simulations de dynamique moléculaire pour ajuster un
facteur de correction dépendant du matériau. Ce facteur, design€ par §gpcapq, réduit le nombre

de défauts prédits par le modele NRT selon [30, 31] :

0 Egom < Eg4
Npr (Bgam) =4 1 Ba < Eaam < 2Ea/08 (3 50)
Efarcdpa(Edam)-Edam Edam > 2 Ed/0-8

oU $qurcape Teprésente l'efficacite de génération de défauts donnée par la relation :

1—Carcdpa barcdpa

W dam + Carcdpa . (2.51)

S;arcdpa (Edam) =

Les parametres Dgrcapa €t Carcapa SONt tabulés [30] pour différents matériaux. Développé

pour pallier les lacunes des approches analytiques, arc-dpa est utile pour étudier les

dommages d’irradiation dans les réacteurs nucléaires et dans les matériaux spatiaux.
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Chapitre 3 : Resultats et discussion
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3.1. Introduction

Dans cette partie, nous détaillons les résultats issus de la simulation de l'irradiation du
titane, menée grace au code Marlowe, dont le développement s'appuie sur la théorie de
'approximation des collisions binaires. Dans un premier temps, le mod¢le arc-dpa a été utilisé
pour estimer le nombre de paires de Frenkel générées sous différentes énergies du primaire
permettant ainsi d’ajuster le rayon de recombinaison dans Marlowe afin d’harmoniser les
résultats semi-empiriques et numériques. Une fois ce paramétre ajusté, des cascades de
déplacements ont ét¢ simulées pour recueillir suffisamment de statistiques pour analyser des
grandeurs clés gouvernant la genése des défauts cristallins : le nombre d’atomes déplacés
(incluant leur taux de survie post-recombinaison), la distribution spatiale des lacunes et
interstitiels dont la distance de séparation conditionne la stabilité¢ des paires de Frenkel et leur
contribution a la microstructure post-irradiation, une cartographie tridimensionnelle des
dommages permet d'évaluer I'étendue de la région endommagée, révélant l'impact de
I’irradiation sur la topologie du réseau. L’analyse s’est également étendue a la caractérisation
des amas de défauts, en quantifiant leur nombre et leur taille en fonction de 1’énergie
cinétique du primaire, un aspect cl¢ pour comprendre I’agrégation des défauts sous
irradiation. Ces résultats, combinant mod¢lisation théorique et simulations numériques,
offrent une vision holistique des mécanismes d'endommagement dans le titane, depuis
I’initiation des cascades jusqu’a la stabilisation des défauts, essentielle pour prédire le
comportement du matériau sous irradiation pour des applications en contexte nucléaire et
aérospatial.

Dans le cadre de cette étude, des cascades de déplacements atomiques ont été réalisées
simulant ’irradiation interne du titane, ou chaque cascade est initiée par un atome primaire du
réseau cristallin, lancé avec une énergie cinétique précise. Pour chaque d’énergie du primaire,
de nombreuses cascades ont ét¢ simulées afin de collecter des données statistiques suffisantes,
indispensables pour étudier le comportement aléatoire des collisions atomiques. La direction
initiale donnée du primaire a été sélectionnée de maniére isotrope dans [’espace
tridimensionnel. Les collisions entre atomes ont ét¢ modélisées via un potentiel de paires,
intégrant une description dynamique des vibrations thermiques autour des positions
d’équilibre a 1’aide du mode¢le de Debye. Seules les interactions avec un parametre d’impact
inférieur ou égal a smax ONt été prises en compte, garantissant une évaluation cohérente des
événements de collisions. Trois mécanismes distincts régissent la dynamique des cascades :
> un déplacement se produit lorsque 1’énergie reléguée a un atome cible du réseau

dépasse 1’énergie de cohésion Eyw du matériau I’intégrant ainsi a la cascade ;
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> un redéplacement intervient si un atome interstitiel acquiert une énergie supérieure a
E,, reflétant la mobilité des défauts préexistants ;

> un remplacement survient lorsque le projectile s’immobilise en substitution d’un
atome cible, nécessitant une énergie seuil E..

Par ailleurs, une énergie de coupure E; a ét¢ définie pour prendre comme immobiles les
atomes dont I’énergie cinétique devient inférieure a ce seuil, facilitant ainsi la simulation.
Cette approche, combinant rigueur statistique et modélisation fine des interactions, permet de
caractériser exhaustivement 1’évolution des cascades de déplacements, depuis I’initiation
jusqu’a la fin de la cascade, en passant par la formation et la recombinaison partielle des

défauts cristallins.

3.2. Parameétres de simulation

Le titane, sujet de notre étude, est un métal de transition remarquable pour ses
propriétés mécaniques et sa résistance a la corrosion, largement exploité dans les industries
aérospatiale, médicale et chimique. Il a un numéro atomique Z = 22 et une masse atomique
moyenne de W=47,867 uma [1]. Ce matériau polyvalent existe sous forme pure ou en alliage.
Sa densité modérée d’environ 4,506 g/cm? [2] en fait un métal 1€ger comparé a I’acier, tout en
affichant une résistance mécanique exceptionnelle. Le titane présente des transitions de phase
marquées : il fond a 1943 K [3-5] et atteint son point d’ébullition a 3560,15 K [6], des
températures extrémes témoignant de sa stabilité thermique.

Son comportement cristallographique révele une dualité structurale fascinante. En
dessous de 882 °C (soit 1155 K), il adopte une structure hexagonale compacte (hcp),
caractérisée par des paramétres de maille a = b = 2,9508 A et ¢ = 4,6855 A, avec des angles a
= =90° et y =120°, typique de la phase a. Au-dela de cette température critique, il subit une
transition vers une structure cubique centrée (bcc), phase B, avec un paramétre de maille
réduit 2 @ = 3,32 A [7]. Cette transformation structurale, réversible, influence profondément
ses propriétés de ductilité et de résistance, un aspect crucial pour le traitement thermique des

alliages de titane (voir figure 3.1).
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Figure 3.1. Structures hexagonale compacte () et cubique centrée () du titane [8].

Dans cette ¢tude, nous avons simulé des cascades de déplacements dans un cristal de
titane (2 100, 300 et 600 K), initiées par des primaires d’énergies cinétiques comprises entre 5
et 30 keV (par incréments de 5 keV). Pour chaque énergie, 1000 cascades ont été générées
afin d’assurer une quantité suffisante de statistiques tout en optimisant le temps de calcul. Des
tests comparatifs avec 5000 cascades indiquent que la variation du nombre de défauts ne
dépasse 0.04%. Les interactions atomiques ont ét¢ modélisées a 1’aide des deux potentiels de
paires répulsifs les plus répandus en science des matériaux irradiés : le potentiel universel
Ziegler-Biersack-Littmark (ZBL) et le potentiel de Moliére. On intégre dans la simulation les
trois types d’énergies de liaison: une énergie de déplacement égale a E;= 4.85 eV [9, 10] qui
est I’énergie de cohésion, une énergie de redéplacement £, = 0 eV et une énergie de
remplacement £, = 0.2 eV. Une énergie de coupure E. = E;;, a été appliquée pour limiter les
calculs aux événements physiquement pertinents, avec un paramétre d’impact maximal
Smax = 0.71a (ou a est le parametre de maille), controlant le nombre de collisions. Les
vibrations thermiques ont ét¢ incorporées via un modele de Debye (avec une température de
Debye Tp, =380K [11]), crucial pour reproduire 1’agitation atomique a température
ambiante. Le modéle de Oen-Robinson a été utilisé pour évaluer les pertes d’énergies

inélastiques. Le potentiel de Molicre a la forme pour I’interaction Ti-Ti (Z=22 pour le titane) :

6969.4306

V(r) = 035 ¢~ (3am) 1 0.550"(123) 4 0.1 (0 0) G.1)
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avec un parametre d’écran :

0.88534 ag o
Ay = AFirsoy = m = 0.105328 A
(zr*+27(?)

Le potentiel ZBL s’écrit pour I’interaction Ti-Ti :

_ 6969.4306 4 —(d:r/a
V(r) — T i=1 Cle ( i / ZBL)’

ou le paramétre d’écran azg; est calculé dans le programme a partir de la relation :

a __ 0.8853ap
ZBL ZTo.i23+Z(T).i23

= (0.115058 A

(3.2)

(3.3)

(3.4)

La figure (3.2) illustre 1'évolution des potentiels d'interaction atomique de ZBL et de Moliére

pour deux atomes de titane en fonction de leur distance de séparation.
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Figure 3.2. Potentiels d’interaction atomique entre deux atomes de titane.
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On observe que ces deux modeles de potentiels manifestent une répulsion d'intensité
similaire pour une méme distance interatomique. De ce fait, nous avons choisi d’effectuer les
simulations avec le potentiel universel ZBL.

Nous résumons dans le tableau 3.1 suivant, les paramétres utilisés dans Marlowe pour

mener les simulations de 1’irradiation du titane.

Tableau 3.1. Paramétres utilisés dans la simulation de 1’irradiation du titane.

Elément Titane (T1)
Numéro atomique 7=22
W=47,867 uma

Poids atomique

Température de Debye Tp =380K aT=298 K

Température du cristal 100, 300, 600K

Potentiel d’interaction atomique Ziegler-Biersack-Littmark (ZBL)

Paramétre d’écran azp, = 0.115058 A

Structure cristalline hep

a=b=2,9508 A, c=4,6855A
a=L=90°ety=120°

Parameétres de maille

Energie de déplacement Ey=4.385¢eV
Energie de redéplacement Ep=0eV
Energie de remplacement E,=02¢eV
Energie de coupure Ec =485¢eV
E; =30eV

Energie seuil de déplacement

parametre d’impact maximal Smax = 0.71a

Energies des primaires (keV) 5,10, 15, 20,25, 30

Nombre de cascades pour chaque énergie 1000
Paramétres du modéle arc-dpa barcapa = =1, Carcapa = 0.83
ry = 2.50a

Rayon de recombinaison
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3.3 Ajustement du rayon de recombinaison

Il est bien établi dans 1'étude des dégats induits par d'irradiation que les imperfections
ponctuelles formées lors de la phase balistique de la cascade de déplacements ne subsistent
pas tous a 1’état résiduel. En effet, la stabilité des paires de Frenkel dépend étroitement de la
distance de séparation entre les lacunes et les interstitiels : les atomes déplacés achevant leur
parcours a faible distance des lacunes ont tendance a se recombiner avec celles-ci. Ce
processus de recombinaison réduit significativement le nombre d’imperfections permanentes
par rapport au nombre initial de déplacements atomiques. Pour modéliser cet effet, le code
Marlowe intégre dans ses calculs un parameétre appelé rayon de recombinaison (ry). Selon
cette approche, couramment employée en simulation basée sur le modele d’approximation des
collisions binaires [12, 13], une paire de Frenkel est supposée permanente uniquement si la
distance lacune-interstitiel excéde ry. Dans le cas contraire, la recombinaison entraine

I’annihilation du défaut.

Afin de déterminer le rayon de recombinaison, une démarche en deux étapes a été
adoptée. Dans un premier temps, le nombre de paires de Frenkel a été évalué¢ pour des
énergies du primaire comprises entre 5 et 30 keV, en s'appuyant sur les expressions (2.50) et
(2.51) du modéle arc-dpa. Les valeurs des coefficients byrcapq €t Carcapa €t de I’énergie seuil
de déplacement E; nécessaires pour les calculs ont été obtenues de la table 3.1 [14]. Dans un
second temps, nous avons essay¢ d’ajuster le rayon de recombinaison dans le code Marlowe

afin de reproduire fidélement les prédictions du modéele arc-dpa.

Le tableau 3.2 présente les résultats obtenus pour le nombre de paires de Frenkel a
partir des modeles Kinchin-Pease, NRT, arc-dpa ainsi que ceux issus des simulations par

Marlowe.
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Tableau 3.2. Nombre de paires de Frenkel calculé a partir des trois modéles KP, NRT, arc-dpa et de Marlowe.

Nombre de paires de Frenkel dans le titane irradié

Potentiel ZBL, T=300 K

Energie du Modele théorique Code Marlowe
primaire

(eV) Rayon de recomnbinaison ry

KP | NRT | arcdpa | 2.0a | 2.25a 2.50a 2.75a 3.0a
5000 &3 51 42 57 50 45 40 34
10000 167 | 98 81 109 95 85 75 64
15000 250 | 143 119 159 139 123 109 94
20000 333 | 187 155 207 180 160 141 122
25000 417 | 230 191 254 221 196 174 149
30000 500 | 272 226 299 261 231 204 175

Les résultats d’ajustement du rayon de recombinaison sont illustrés sur la figure 3.3.

Nombre moyen de paires de Frenkel

325 +

4 |Irradiation du titane : Ti -->Ti
3009 |Potentiel ZBL, T=300K
275 ] |—=—arcdpa
41 [—®— VCR=2a
2504 |—a— VCR=2.252a
225 4 |—%— VCR=2,50a

7 VCR=2,75a
2009 | _—x— vCR=3a
175 4

150 4
125 -
100 -

0 5 10 15 20 25
Energie (keV)

30

Figure 3.3. Nombre de paires de Frenkel calculé a partir du modele arc-dpa et de Marlowe.
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Comme en atteste la figure 3.3, une concordance remarquable entre les résultats de

arc-dpa et de simulation est obtenue pour un rayon de recombinaison 1, = 2.50a.

3.4 Distribution des paires de Frenkel

Lorsqu’il ne reste plus d’atomes en mouvement dans la cascade, Marlowe structure les
imperfections ponctuels (lacunes et interstitiels) en paires de Frenkel en classant
systématiquement leurs distances de séparation selon un ordre croissant. Pour ce faire,
’algorithme identifie d’abord la paire lacune-interstitiel présentant la distance minimale au
sein de la cascade, puis itére le processus pour les distances suivantes jusqu’a épuisement des
défauts non appari€s. Puis, une fonction de distribution est ensuite ¢laborée pour caractériser
les paires de Frenkel. Cette fonction assigne a chaque distance 7y,; le nombre cumulé de paires
dont la distance relative excede ry;. Elle offre ainsi une vision de la répartition des défauts,
révélant par exemple la prédominance de couples proches ou, au contraire, 1’existence de
paires isolées a grande distance, éléments clés pour analyser I’'impact structural de
I’irradiation. La figure 3.4 présente la fonction de distribution dans le titane irradié pour des

énergies du primaire entre 5 et 30 keV.

350
Irradiation du titane
1 Potentiel ZBL, T=300 K
— 300+ —8— 5 keV
= i —o— 10 keV
& —A— 15 keV
250 -
] —v— 20 keV
3 ] —&— 25 keV
'g 200 4 —<4— 30 keV
3 |
g
z 150 5
& |
g
g 100
o
Z. -
50 » -
xS w
| II--: = 5 2
===
T T T T T T T T T T T T T J
1 2 3 4 5 6 7
Distance de séparation interstitiel-lacune (a)

Figure 3.4. Fonction de distribution des paires de Frenkel pour le titane irradié.
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Les résultats montrent qu’une augmentation de 1’énergie du primaire induit davantage
de déplacements atomiques et donc provoque plus de dommages dans le matériau.
Parallelement, I'¢tude révele que toutes les courbes présentent une diminution du nombre de
paires de Frenkel dés que la distance de séparation lacune-interstitiel exceéde 2a, une valeur
correspondant approximativement au double du parameétre de maille cristalline. Cette chute

rapide traduit le fait que la majorité des atomes déplacés en positions interstitielles s’arrétent a

proximité de sites vacants favorisant ainsi le processus de recombinaison.

3.5. Atomes en mouvement

La figure 3.5 illustre la dynamique temporelle du nombre moyen d’atomes de titane

irradié en mouvement, simulée avec le potentiel ZBL, pour des primaires d’énergie allant de 5

a 30 keV.

Nomre moyen d'atomes en mouvement

400

350 +

o

o]

je]
|

Irradiation du titane
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—A— |5 keV
—v— 20 keV
—— 25 keV
—4— 30 keV
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Figure 3.5. Atomes en mouvement dans le titane irradié¢ pour différentes énergies du primaire.
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Lorsqu’un primaire, doté d’une énergie cinétique initiale déterminée, pénetre le réseau
cristallin, il provoque le déplacement d’atomes cibles, qui deviennent a leur tour des
projectiles secondaires, amplifiant ainsi la cascade de collisions. Cette propagation dépend de
deux mécanismes principaux de dissipation d’énergie : une partie est convertie en défauts
structuraux via des collisions ¢lastiques, tandis qu’une autre est absorbée par 1’ionisation et
I’excitation électronique lors de collisions inélastiques. Chaque déplacement atomique
consomme 4,85 eV, contre seulement 0,2 eV pour un événement de remplacement, jusqu’a ce
que I’énergie des atomes tombe en dessous du seuil critique E; (énergie de coupure), les
immobilisant. La courbe d’évolution montre une croissance rapide du nombre d’atomes
mobiles durant les premieres femtosecondes, atteignant un pic entre 125 et 150 fs. Cette phase
ascendante refléte I’efficacité des projectiles énergétiques a générer des collisions en chaine.
Toutefois, 1’atténuation progressive de I’énergie cinétique, causée par les pertes élastiques et
inélastiques, entraine un déclin au-dela de ce maximum, jusqu’a I’immobilisation complete
des atomes, marquant la fin de la cascade. Les simulations de Marlowe soulignent que
I’amplitude de la cascade dépend fortement de I’énergie initiale du primaire, avec un
maximum d’atomes mobiles proportionnel a celle-ci. La durée totale du phénomene reste
néanmoins ultracourte, de I'ordre du dixieéme de picoseconde, soulignant la rapidité¢ des

transferts d’énergie a 1’échelle atomique.

3.6. Séquences de remplacements

Dans les matériaux cristallins dotés d’une structure périodique ordonnée, les
séquences de remplacements atomiques peuvent représenter un mécanisme clé dans la
génération de défauts stables. Ce processus, €nergétiquement favorable a faible énergie, se
propage préférentiellement le long des axes cristallographiques de faibles indices, ou les
interactions interatomiques facilitent les déplacements en chaine. Une séquence de
remplacements longue conduit & la formation d’un défaut interstitiel situé a une distance
significative du site vacant initial. Cet ¢loignement spatial entre 1’interstitiel et la lacune
résultante crée une barriére géométrique et énergétique, réduisant ainsi la probabilité de
recombinaison. Ainsi, cette dynamique particuliére contribue a la stabilisation des défauts

dans le réseau.

63



Résultats et discussion

600

Irradiation du titane

3307 Ipotentiel ZBL. T300 K

500—-
450—-
400—-
350
300
250
200—- —
150—-
100—-

Nombre moyen de séquences de remplacements

50

5 10 15 20 25 30
Energie du primaire (keV)

Figure 3.6. Nombre de séquences de remplacements dans le titane en fonction de I’énergie du primaire.

Nous avons analysé l'influence de la température du cristal et de 1'énergie des
primaires sur le nombre et la longueur des chaines de remplacements dans le titane sous
irradiation. Les résultats obtenus de la simulation, présentées dans les figures 3.6 a 3.9,
révelent une corrélation entre I’augmentation de 1'énergie du primaire et la prolifération des
séquences de remplacements. Lorsqu'on 1'énergie de I'atome primaire est doublée, le nombre
de remplacements augmente approximativement d'un facteur deux. Contrairement a cette
sensibilité énergétique marquée, il semble que la température du matériau n'affecte que
marginalement le nombre et la longueur de ces séquences de remplacements.

Une mise en évidence marquante réside dans la prédominance de chaines de
remplacement courtes : les s€quences de 4 et 5 longueurs ne représentent respectivement que
1.24 % et 0.8 % de l'ensemble des séquences générées.

En corrélant ces observations avec la genese des défauts cristallins dans le titane, nos
résultats soulignent le role mineur des chaines de remplacements dans les processus

d'endommagement.
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Figure 3.7. Nombre de séquences de remplacements dans le titane pour différentes températures du cristal.
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Figure 3.8. Nombre de séquences de remplacements dans le titane en fonction de leur longueur

pour différentes énergies du primaire.
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Figure 3.9. Nombre de séquences de remplacements dans le titane en fonction de leur longueur

pour différentes températures du cristal.

3.7. Distribution spatiale des défauts

L’analyse des positions atomiques des lacunes et des interstitiels résiduels —
correspondant aux défauts ponctuels stables — via les simulations Marlowe offre une vue
précise de la configuration finale des dommages d’irradiation. Les figures de 3.10 a 3.14
illustrent une représentation visuelle tridimensionnelle de cinq cascades de déplacements dans
le titane initiées par I’impact des primaires d’énergies cinétiques 10, 15, 20, 25 et 30 keV. Ces
configurations, mettent en évidence 1’évolution morphologique des cascades en fonction de
I’énergie incidente : chaque augmentation de 1’énergie du primaire modifie significativement

le nombre de défauts, leur répartition spatiale et la complexité structurale des zones
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endommagées, illustrant ainsi la relation entre I’énergie transférée aux atomes du réseau et

I’étendue des désordres cristallins induits.

La question fondamentale de la ségrégation spatiale entre lacunes et interstitiels au
sein d'une cascade a fait I'objet d'une modélisation pionniére par Brinkman [17]. Ses travaux
analytiques prédisent une organisation biphasée caractéristique : les lacunes tendent a se
concentrer dans un cceur central dense, tandis que les interstitiels forment une couronne
périphérique enveloppante. Ce modele théorique trouve une confirmation grice aux
simulations des cascades de déplacements. En effet, les figures 3.10 a 3.14 révélent une
ségrégation spatiale entre les types de défauts (noyau en lacunes/enveloppe en interstitiels)

qui vient confirmer les prédictions théoriques de Brinkman.

15 1
10 ]
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Figure 3.10. Cascade de déplacements dans le titane pour un primaire d’énergie 10 keV.
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Figure 3.11. Cascade de déplacements dans le titane pour un primaire d’énergie 15 keV.
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Figure 3.12. Cascade de déplacements dans le titane pour un primaire d’énergie 20 keV
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Figure 3.13. Cascade de déplacements dans le titane pour un primaire d’énergie 25 keV

100

g0 [E=30keV

@ lacune
@ interstitiel

60 ]

~N 40’

207

Figure 3.14. Cascade de déplacements dans le titane pour un primaire d’énergie 30 keV.
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3.8. Distribution des volumes

Pour analyser 1’étendue des dommages structuraux dans le titane irradié, nous avons
exploité 1’analyse en composantes principales (ACP) [15, 16] appliquée aux coordonnées
spatiales des imperfections ponctuels (lacunes et interstitiels) générés lors de cascades de
déplacements. Cette méthode statistique permet de modéliser chaque cascade par un
ellipsoide, dont les axes principaux refletent la dispersion géométrique des défauts. Le volume
de la région endommagée est alors estimé via le volume de I’ellipsoide, offrant une mesure
objective malgré la morphologie irréguliére et stochastique des cascades, intrinséquement li¢e

au caractere aléatoire des collisions atomiques.
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Figure 3.15. Distributions de volumes pour les énergies du primaire 10, 15 et 20 keV.
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Figure 3.16. Distributions de volumes pour les énergies du primaire 25 et 30 keV.

L’analyse systématique de 1000 cascades pour les énergies du primaire allant de 10 a
30 keV (figures 3.15 et 3.16) révele des distributions de volumes fortement asymétriques,
s’écartant radicalement d’une loi normale. Ces distributions présentent toutes une queue étirée
vers les grands volumes, soulignant une variabilité significative : certaines cascades, bien que
générées sous des conditions initiales identiques (méme énergie du primaire, méme potentiel
d’interaction atomique), produisent des configurations spatiales nettement plus étendues.
Cette asymétrie, couplée a un écart marqué entre volumes moyens et modes, traduit
I’hétérogénéité des processus collisionnels a 1’échelle atomique. Par ailleurs, la dépendance
énergétique est claire : 1’augmentation de 1’énergie du primaire de 10 a 30 keV induit
systématiquement des cascades plus volumineuses. Ces résultats ont des implications critiques
pour les applications en milieu irradiant (nucléaire, spatial) : I’étirement des distributions vers
les volumes ¢levés suggere un risque non négligeable de dommages localisés extrémes,

pouvant compromettre la fiabilité des matériaux.
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3.9. Amas lacunaires

L’irradiation d’un matériau conduit a la formation d’une région fortement désordonnée
riche en défauts ponctuels, principalement des lacunes et des interstitiels. Aprés une phase de
recombinaison partielle entre interstitiels et lacunes en proximité immédiate, les défauts
résiduels de méme type peuvent et s’agglomérer : les interstitiels forment des amas évoluant,
généralement, en boucles de dislocations, tandis que les lacunes, particulierement concentrées
au cceur de la cascade, s’assemblent en cavités (ou pores) susceptibles de provoquer un
gonflement du matériau [18, 19].

Dans nos simulations, une lacune est considérée comme appartenant a un amas si elle
se situe a une distance inférieure ou égale a celle des deuxiemes proches voisins d’une autre
lacune, la taille de ’amas étant définie par son nombre total de lacunes. La figure 3.17 illustre

la variation du nombre d’amas de lacunes et de leurs tailles dans le titane en fonction de

I’énergie cinétique du primaire.
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Figure 3.17. Nombre d’amas et leurs tailles en fonction de I’énergie du primaire.
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L’analyse de cette figure révele une augmentation marquée du nombre et de la taille
des amas lacunaires avec I’énergie du primaire, atteignant un maximum de 17 lacunes dans
des amas pour les énergies de primaire 20 et 25 keV. Fait notable, pour toutes les énergies du
primaire, approximativement 49 % des lacunes générées et survivant a la recombinaison

s’agrégent en amas.
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Ce travail vise a apporter une contribution a 1’étude des mécanismes de génération des
défauts cristallins dans les métaux de transition soumis a I’irradiation, en prenant le titane
comme matériau modele. Ce métal aux propriétés physiques et mécaniques remarquables, est
largement utilisé dans diverses applications. Pour analyser son comportement sous irradiation
intense, nous avons simulé des cascades de déplacements dans ce matériau a 1’aide du
programme Marlowe, fondé¢ sur I’approximation des collisions binaires. Des primaires
d’énergie cinétique variant de 5 a 30 keV ont initié ces cascades, avec 1000 simulations par
énergie afin d’obtenir des résultats pertinents sur le nombre de défauts ponctuels, leur
distribution spatiale, I’ampleur de région endommageées et la formation des amas de lacunes.
Les interactions entre atomes de titane en collisions ont ét¢ modélisées via le potentiel ZBL,
tandis que les vibrations thermiques des atomes du réseau ont été décrites par le modele de
Debye. Les pertes d’énergie inélastiques, dues a I’excitation et a 1’ionisation des électrons, ont
¢té estimées par le modele d’Oen-Robinson.

Cette ¢tude a permis de caractériser finement les mécanismes d'endommagement du
titane sous irradiation a I’échelle atomique. L'ajustement du rayon de recombinaison a 2.50a a
harmonisé les prédictions du modele arc-dpa avec les résultats numériques. Les analyses
révelent que I'énergie du primaire joue un rdle crucial, influencant significativement le
nombre d'atomes déplacés et I'¢tendue des dommages. La majorit¢ des défauts initiaux
subissent une recombinaison rapide en raison de la faible distance de séparation lacune-
interstitiel. La dynamique des atomes en mouvement, culminant vers environ 150 fs, souligne
la rapidité des transferts d’énergie et I’immobilisation progressive des défauts.

Bien que les séquences de remplacements soient observées, leur contribution a la
formation de défauts stables dans le titane semble limitée. La distribution spatiale des défauts
met en évidence une ségrégation, avec un coeur lacunaire et une enveloppe interstitielle,
confirmant le mod¢le de Brinkman.

L'analyse des volumes des cascades révele une hétérogénéité des dommages, avec des
distributions asymétriques et une augmentation du volume endommagé avec I'énergie du
primaire.

Enfin, la formation d'amas lacunaires, dont la taille et le nombre croissent avec
I'énergie du primaire, représente une part importante des défauts résiduels. Ils atteignant
jusqu’a 17 lacunes a 25 keV, et leur prévalence (49 % des lacunes agrégées) mettent en
lumicre les mécanismes d’agrégation post-irradiation.

Nos résultats ouvrent des perspectives scientifiques prometteuses, notamment en

explorant davantage I’influence des défauts ¢étendus sur 1’évolution des propriétés
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macroscopiques du matériau et sur la compréhension approfondie du vieillissement accéléré
du titane dans des environnements extrémes, tels que les réacteurs nucléaires et les
applications spatiales. Des études ultérieures pourront explorer, via des simulations
numériques et des expériences de caractérisation avancée (microscopie ¢€lectronique en
transmission, diffusion des neutrons), 1’évolution dynamique de ces défauts. Cette approche
multidisciplinaire permettrait d’optimiser la durabilité et I’efficacité des dispositifs a base de

titane dans des conditions opérationnelles critiques.

79



