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Introduction génerale

/1 p Q Bl hugleaire reste une énergie incontournable en France a court terme, malgré
OHV WUqV JUDQGYV PR\HQV GpSOR\pV SRXU H[SORLWHU GfY
EDVpHV VXU OYXWLOLVDWLRQ GHV UHVVRXUFHNMamBPeW XUHOC
contexte ou les aspects économique et politique interviennent grandement, les centrales
nucléaires de demainGénération 1ll, Génération IV, ITER) doivent apporter des
DPpOLRUDWLRQV VLJQLILFDWLYHYVY HQ PDWLgédppeaeptFRQRP L
GXUDEOH SDU OD PLQLPLVDWLRQ GH OD SURGXFWLRQ GH G
ressources en matiere premiere.

La communauté internationale, représentée par une dizaine de pays, ont décidé de
mettre en commun leurs effort®yr développer une nouvelle technologie de réacteur dite
*PQpUDWLRQ ,9 (Q HIIHW VL[ ILOLqQUHV GH UpDFWHXUV R
recherches et développements. Cette nouvelle famille de centrale nucléaire permettra
GIDPpOLRUH bt e0 Endgid @tGIEl @Hinuer la quantité de déchets radiotoxiques par
OfpOLPLQDWLRQ GHV DFWLQLGHV PLQHXUV DX F°XU GX L
général, et le combustible, en particulier, seront soumis a des conditions séveres, du fait des
hautHV WHPSpUDWXUHYVY HQYLVDJpHVY GDQV FHUWDLQV FRQFH
SDU OH KDXW IOX[ GH QHXWURQV HQYLVDJpV GDQV GYD
GILPSRUWDQWHY PRGLILFDWLRQV FKLPLTXHWodd¥ d¢ WU XFW
ILVVLRQ NU\SWRQ [pQRQ LRGH HW «HWF 3DU FRQVpPTXH
résoudre avant la mise en service de tels réactelds VH GIDERUG SpptbpiéeH VpOH
des matériaux et notamment des combustibles, qui seratileape résister a ces conditions
extrémes.

Le choix des combustibles est trés varié et diversifié, nous pouvons citer par exemple
OHV FDUEXUHV G{XUDQLXP HW RX GH SOXWRQLXP QLWU>
«Mixed Oxide Fueb, et ainsiqueH GLR[\GH GTXUDQLXP /HV R[\GHV FR(
potentielle car ils ont été largement étudiés ces soixante dernieres années, et beaucoup
GILQIRUPDWLRQV RQW pWp UHFXlddt (@ ©dotiistiblede pmixXwilis& DS SH C
dans les centraes nucléaires actuelles. Des solutions ont été proposées pour la gestion des
déchets nucléaires, a savoir un entreposage de longue durée ou un stockage direct en couche
géologique profonde et un retraiterhest actuellement opérationqedur certaines cagories
de déchets. Parmi les objectifs de la génération 1V, il est envisagé de transmuter les actinides
mineurs (Np, Am, Cu..) qui contribuent le plus a la toxicité radioactive des déchets sur le long
terme. Dans ce concept il faudra introduire ces AMsdancombustible avec des teneurs
importantes. Ces radisotopes £%Pu,?*Am, *"1S« pPHWWHQW GHV UD\RQQHPF
GH OHXU GpFURLVVDQFH FH TXL FRQGXLW j XQH SURGXFW
OH FRPEXVWLEOH /9 KgéSokdePdaBdJIR ¥eRea X ttistdllih en déplacant des
DWRPHV GITXUDQLXP HW GYR[\JgQH 6D SUpVHQFH GDQV
concentration peut mener a la formation de bulles, a son gonflement et par conséquent a sa
fissuration. Ainsi, le relachemedes particules alpha joue un rdle important dans la stabilité
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meécanique du matériau. La rétention de ces particules dépend de leurs positions dans le réseau
FULVWDOOLQ $ILQ GH SUpYRLUOOHVMRFPBRUWB®G HXJW GGH) W 1] 8
gXL UpJLVVHQW OH FRPSRUWHPHQW HW OD, PHW D W LVRHQY & HD ¢
GHV REMHFWLIV SULQFLSDX[ GH FHV WUDYDX[ GH WKqV
OfHQGRPPDJHPHQW LQGXLW GDQV FH PDW p Wep@sentatid) O LU L
des produits de fission (I, Kr).

Cette thése est financée par le programme europ&@RIBGE (FP7)en liaison

étroite avec les programmes de recherche de base sur les céramiques nucléaire a la Division
de I'Energie Nucléaire (projet MATAVLe projetF-BRIDGE VILQVFULW GDQV OH F|
UHFKHUFKH IRQGDPHQWDOH HW GYLQQRYDWLRQ VXU OHV F
réacteurs nucléaires génération IV. Il regroupe plusieurs travaux théoriques et expérimentaux,
UpDOLVpV DQXHVAHLOQIKBIXROODERUDWLRQ GH SOXVLHXUV OI
REMHFWLIV GH FH SURMHW HVW GTREWHQLU GHV UpVXOW
calculs afin de simuler a long terme le comportement macroscopique du combustible et des
gainessous irradiation. Dans ce projet sont donc réalisés des expériences a effets séparés qui
SHUPHWWHQW GH GpWHUPLQHU OHV SURSULpWpPV GHV HVS
GDQV OTpYROXWLRQ FKLPLWPYPH HW PLFURVWUXFWXUDOH GH

Le laboratoire <« onditions Extrémes et Matériaux : Haute Température et
Irradiation» (CEMHTI) travaille depuis plusieurs années sur la thématique du comportement
GH Q%&2 irradiation en collaboration avec le Laboratoire des Lois de Comportement du
Combustible du CEAIl a mis en place une démarche expérimentale reposant sur des
techniques de caractérisation fines. Les phénomenes étudiés conceresntdéfauts
ODFXQDLUHYV QDWLIV HW LQGXLWYV SDU, pat §pPboBdsEopid RQ H V
GIDQQLKL®RWWWRQ@ VG HWEKqVH GH + /$%5,0 GTXQH SDUW HW
FRPSRUWHPHQW VRXV LUUDGLDWLRQ GH OYfKpOLXP GDQV
QXFOpDLUHV WKqgqVH * 0$57,1 GIDXWUH SDUW

Ce manuscrit est divisé en quatre grands chapitres

% Le SUHPLHU FKDSLWUH FRQFHUQH OH FRQWH[WH GH Ofp\
nucléaire génération IV. De plus, une recherche bibliographique a été effectuée sur le
GLR[\GH GfXUDQLXP (OOH UHJURXSH GDQV FadxSUHPLH
GH UHFKHUFKHVY WKpRULTXHV HW H[SpULPHQWDROHV HII
VRXV LUUDGLDWLRQV /HV LQIRUPDWLRQV UpFROWpHV U
approfondir et vont nous aider & comprendre et a interpréter les résulétsnexypaux
obtenus.

%0 Le deuxieme chapitre présente en détail les principales méthodes de caractérisation
XWLOLVpPHVY SRXU FDUDFWpULVENUeff@HM spdedB@peLOORQ
GfpODUJLVVHPHQW 'RSSOHU D pWp XWLQWXpi& ERK WD F2L
pbU OHV SDUWLFXOHV . HW OHV LRQV ORXUGV LRGH H
IDLVFHDX G 9L RIQBackssatteriKgH spé&roscopRBS, Nuclear Reaction
Ananlysis -NRA- HQ FRQILIJXUDWLRQ GH FDQDOLVDWLRQ Q
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localisationGHV DWRPHYV GYKpOLXP GDQV ,6the é&BdrdpeOnduit UL VW D
dans le cristal.

Les chapitres suivant présentent une synthese des résultats expérimentaux

% /H WURLVLqPH FKDSLWUH HVW GpGLp j OfpWXGH GH
OTLPYWOWQRRQ GH NU\SWRQ HW GTLRGH GDQV OH GLRI[\GF
QRXV DYRQV UpDOLVp GHV LPSODQWDWLRQV GYfLRQV OR
MeV et a difféerentes fluences. Les défauts induits ont été caractérisés par speetroscopi
GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV 3%$6 JUKFH j XQ DFFp(
VSHFWURPgqWUH G pO D U-SEBR)VEhPddtezWes' Rch&@lbhd ont%té
UHFXLWV HW FDUDFWpULVpPpV j QRXYHDX SRXU pWXGLH!
fonction de la température.

% (QILQ OH TXDWULQqPH FKDSLARPIS RRRVUMPHH YW UG @ 1 W B iCHI
GLR[\GH G{XIhD\HXH GH VD ORFDOLVDWLRQ GDQV OD PI
restauration des sowdseaux uranium et oxygéne ont é&eéépDOLVpHYV j OTDLGH
techniques NRA et RBS en canalisatidkmes résultats obtenus ont été quantifiés et
interprétés grace a la simulation par McChas§.pfW XGH GHV GpIDXWV ODFX
SDU OHV LPSODQWDWLRQV G 1KpOdtrealidés/ e iiNsam VD G H V
VSHFWURVFRSLH GfDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV &HW
GH OfpWXGH GH OYLQWHUDFWLRQ GfKpOLXP DYHF Ol
irradiations aux ions iode.

Ces quatre chapitres soMXLYLV GTXQH FRQFOXVLRQ JpQpUDOH
synthétiser les points les plus importants et les principaux résultats obtenus au cours de ces
travaux de thése et se termine en proposant des perspectives a ce travalil.
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Ce chapitre est dédi& la description dwcontextescientifique et la justification de la thése.
Il introduira un bref historique sur les générations de centrale nucléaire et le réle de la
recherche dans le développement de la future génération. En outre, une recherche
ELEOLRJUDSKLTXH FLEOpPH VX tffeCtie b IB BE MKetDIQG M P D
état des connaissances sur les problématiques étudiées dans ce travail liéessstdler
IHV LQIRUPDWLRQV QpFHVVDLUHYV SRXU OD FRPSUpPKHQVLR(
durant cette these. Les informatiargueillies dans la littératureoncernat principalement
OHV GpIDXWV QDWLIV OHV GpIDXWV GTLUUDGLDWLRQ GX

,RGH .U\SWRQ OYfLGHQWLILFDWLRQ GHV BDODEXMWUHYV (
fonction de la naturet de la fluencales particulesmplantéesles mécaismes de migration
desespéceegt ainsi que de la formation de bullesle relachemerndes gaz.

.1. ERQWH[WH VFLHQWLILTXH GH OfpWXGH
I.1.1. Bref historique du nucléaire en France

Depuis leur création OHV UpDFWHXUV QXFOpDLUHV j ILVVLRQ
GH JDJQHU HQ SHUIRUPDQFH GYLQWpPJUHU HQ
technologiques et de la recherche scientifigue. En France, la premiere génération de ces
réacteurs, appelée « Uranium Naturel GrepBiaz (UNGG)», a été développée dans les
années soixantgl]. 6RQ FRPEXVWLEOH HVW FRQVWLWXp GH OfX
métallique, son modé&eur est a base de graphite et le refroidissement sq fa&t § Ru G H
dioxyde de carbone COODLYV LO V¢ bettg \ddhceptiome présente pas que des
avantages outre la pureté du graphite exigée et la complexité du chargement du combustible,
unréadVH XU 81** HVW SOXV YROXPLQHX[ HW SOXV FREWHX[ T
OTXUDQLXP HQULFKL HW GH OYHDX /D ILOLgUH VHUD DED
remplacée par celles des réacteurs a eau sous pression (REP). La mise en semim&du p
5(3 HQ i YJHVWHQKHLP PDUTXH OYDYgJQHPHQW HQ )UDQF
réacteurs nucléaires.

Figure 1.1 /fpYROXWLRQ GH OD WHFKQRORJLH GHV LQVWDOOLTI
cinquante [2].
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Les REPXWLOLVHQW SULQFLS DN, Ritighina B4 eBFR 5eBrH GTXUD
les pays, comme combustible €t KH@r¥ne caloporteur et modératelres améliorations
continues ont été apportées aussi bien sur les combustibles dont en particulier la mise en
°XYUH G X Niged Oxide Fueb [3], les matériaux utilisés comme gainage de la matiére
fissile, les fluides das les échangeurs thermiques, les modes de conduite des réacteurs et la
slreté Ces progres somicquis grace a la recherche expérimentale et aux outils de simulation
TXL RQW SHUPLY GYDPpOLRUHU OD FRPSUpPKHQVLRQ j OfpFl
matériaux, durant leur utilisation, en condition normale ou accidentelle. Outre les acquis
technologiques, la communauté scientifique aura tiré parti de cette avancée pour conduire de
nouvelles recherches un peu plus fondamentales qui permettent de-ptép&@ IDYH QL U

Les chercheurs travaillaient depuis des anmp@es améliorer la compétitivité et la
durée de vie des réacteurs de deuxieme génération, ils ont également affiné leurs travaux pour
le développement des réacteurs de troisieme génération, cofnf3esl (XURSHDQ 3UHVVX
water Reactor). La premiere centrale de ce genre en France est en construction a Flamanville,
et la mise en service est prévue en 2013. Le réacteur EPR est congu selon le méme principe
que les précéderftéacteurs a eau pressurisBeW LO D SRXU REM[HRt#biitd GTDPpC
écononigue et notammentlaﬂretﬁa /(35 SRVVpGHUD XQ PHLOOHXU UHQG
GH OD FKDOHXU HQ pOHFWULFLWp HW SHUPHWWUD GYH[W
combustibé et de recyclenotammente plutonium(Puest utilisé comme matiere fisgjildJn
peu plus puissant (1600 MVI4] que les réacteurs de la deuxieme génération (de 900 a 1450
MW)[5] Of(35 EpQplILFLHUD DXVVL GHVY GHUQLqUHV DYDQFpH
la sdreté réduisant é¢nRUH OH ULVTXH GpMj WU qgutléaielgiagHe TXTXQ
survienne. Malgré cesavancéestechnologiques, les réacteurs deuxieme et troisieme
génération générent et généreront wgrande quantité de déchets nucléaires hautement
toxiques (produg de fission, actinides mineurs) qui nécessite une gestion trés colteuse et un
stockage a long terme qui peltrer XQH GL]DLQH GH etvar®plud6lVErpiuB QQpH
de ce probléme dediotoxicité les ressources naturelles en uraniumdogicen particulier la
matiére fisile U VIpSXLVHQW D.XeslcBercheUrd\ohtR&vmencé a réfléchir a
OTDYHQLU HW DX |em¥vdile BRea&atichiQpafoandntes et plus propres

1.1.2. Les réacteurs a fission génératioiv

La gquatrieme génération de réacteurs nucléastelle des systemes du futur, qui
succéderont, a terme, aux réacteurs de type EPR de troisieme génération. Elle fait 'objet
d'innovations et de développements importants, tant du point de rque du cycle
du combustible. Le forum international Génération 1V, constitué de treize partenaires (Afrique
du Sud Argentine, Brésil, CanadaChine, Corée du Sud, Etdikis, France,Japon,
RoyaumeUni, SuisseRussie et l@ommission européeni]), a sélectionné six concepts de
systémes nucléaires de génératign(voir[Tableaul.1). Trois éléments essentiels permettent
de les caractériser OH FRPEXVWLEOH OH PRGpUDWHXU HW OH FDC(
ces trois éléments qui fiid@it le type de filiere a laquelle appartient une centrale nucléaes.
centrales devraient permettre des utilisations plus diversifié&et R G X F $lectRe@g, G |
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Ghfdrogéne, Gefu potablegde lachaleur) et apporter des avancées significatives eig@nmat
de[1] :

%oDurabilité : FTHVW j GLUH pFRQRP H#&lleS (dranitht) et\YeRpettFHYV Q|
GH OYHQYLURQQHPHQW HQ PL@tHetsVeb Qavne© Be SURG
radiotoxicité masse, puissance résiduelle,«ejr

%Economie: DX[ SODQV GX FRE€EW G 1 Le@Kilbinattvdle¢tkiddesH QW S D
LQVWDOOp GX FREW GX FRPEXVWLEOH GX FRE€EW Gf
voie de conséquencducolt de production par kWgui doit étre compétitif par
UDSSRUW j FHOXL GHVY DXWUHV VRXUFHV GYIpQHUJLH

%oSreté et fiabilité : avec une recherche de progres par rapport aux réacteurs
DFWXHOV HW HQ pOLPLQDQW DXWDQW TXlatddRVVLEO
j OfYH[WpULHXU GX VLWH TXHOOHV TXH VRLHQW OD F

%oRésistances vis-vis de la prolifération : protection contre toutes agressions

externes
I. Réacteur a eau légére
Super Critical Water cooled Reactor Puissance 1500 MWe
SCWR Réacteur acaloporteur eau Combustible : UO2/UPuO2

supercritique Cycle du combustible: ouvert et fermé

Il. Réacteur a trés haute température refroidi au gaz
Very High Temperature gas cooled .
Reactor Puissance 600 MWe

VHTR Réacteur thermiaue & caloporteur gaz Combustible : billes UO2/UC//PyC/SiC

N 9 vop 9 Cycle du combustible: ouvert

trés haute température
Ill. Réacteurs a neutrons rapides

Puissance : 1000t5000 MWe

Sodium cooled Fast Reactor Combustible : UPuO2, UPuZr, UPuC,
SFR . SO .
Réacteur rapide a caloporteur sodium UPuN

Cycle du combustible: fermé

Puissance : 600 MVé¢
GER Gas cooled Fast Reactor Combustible : UPUC

Réacteur rapide a caloporteur gaz Cycle du combustible: fermé

Lead cooled Fast Reactor Puissance: 120 +400 MWe

LFR Réacteur rapide a caloporteur plomb Combustible : UPuN
b P P Cycle du combustible: fermé

IV. Réacteur a sels fondus

Molten Fast Reactor Puissance : 1000 MWe

MSR ) . Combustible: sels de chlorure et fluore

réacteur a sels fondus . ;
Cycle du combustible: fermé

Tableau |.1 : Principales caractéristiques des 6 projets de réacteurs présélectionnés par
le forum Génération IV [7].

1pDQPRLQV OD PLVH HQ °XYUHVGH BH DEWBGGHDUpBRG W I
appropriée des matériaux et notamment des combustibles pour chaque installation. Le choix
doit étre fait sur une large gamme de matériaux. Pour le cas des combustibles, le choix est tres
varié et diversifi€¢ nous pouvons citepar exemple:. OHV FDUEXUHV G{XUDQLX
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SOXWRQLXP QLWUXUH GYRBD QLXF RP\S RXPSEVWWEXDUBXR L Q L C
mineurs, et ainsiquO H GLR[\GH GIXUDQLXP d&l&t pGtehtieQdaHila étd/ W X Q
largement étudié ces soixante dernieres aneédsSHD X FR XS G  Loft iERetécuBiiNeéd R Q V

Il continueraégalemeng alimenter les centrales nucléaires actuelles donnkiémnement

GH FHUWwrire&ldsvonGfieraM XV T20%MH @s oxydes § XUDQLXP HW GH SOX
sontcandidas pour étre utilisé dandifférents types de réacteurs en particulier le GFR et SFR

a neutrons rapides qui sont les options les plus étudiées en.France

Sur lalFigure |.2|sont résumées et6ERQGLWLRQV WHPSpUDWXUH HW

attenduedurant le fonctionnement normpbur les sixréacteurs, ewomparaison a celles

G 1 ¥é@xteur a eau pressuris@dors quela température de fonctionnemeld la plupart des

réacteurs actuelest proche de40C°C, un nombre important dewouveaux réacteurs
fonctionneont a des hautes températures qui peuvent dépasser les @@3¥&ertains cas

Les flux neutroniquepourront étrdrés intenseset provoquer juwv T X200 déplacementpar

atome(dpa dans les matériaux, tandis goeur les générations précédentestte valeur est

inférieure a 7%lpa.

Figure 1.2 : Les températures de fonctionnemenét les dégats daendus(en déplacements
par atome, dpa) de laGénération IV par rapport aux générationsprécédenteq4].

DanslHV QRXYHOOHY LQVWDOODWLRQMN comBuBtitdHdeSr§ DL O O H >
opérerdans des milieux corrosifs avec la présence des produits de fission (PF) et des
particules alpha . JpQpUpV UHVSHFWLYHPHQW SDU OD ILVVLRQ
décroissance des actinides mineurs. La génératioegdespecg®F, .) aggravera dvantage
OfHQGRPPDJHPHQW HW OD GpJUDGDWLRQ GHV[SURBRBULpWp
6RXV OYfHIIHW GH OD WHPSpUDW XU HrécipiteNpddMEmé&rHY SHX
de bulles de gaz. La montée en pression de cespgama provoquer un gonflement du
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combustible M X V B&f§$uration. Ansi, le risque de relachement des produits hautement
toxigues devientrés grand ce qupourramalheureusemertonduirea la contamination de
OfHQYLURQQHPHQW GX FRPEXVWLEOH

Non irradié 1000°C +1150°C 1250°C

Figure 1.3 : Exemples typique G  X@QR \ D X eGfaXicule TRISO. Pour une particule
non irradiée (a gauche). Pour une particule irradiée a son périphérique (au centréour
une particule irradiée a son centre (a droitg[9].

/IfHITRUW GH OD UHFKHUFK HnEex B ReXider&itse poridt e QV O
OfpWXGH HW OD FRPSUpKHQVLRQ GH OnfppveleecdnditioRsQ GHV F
encore plushostilesque cellesconstatéesctuellementLes questions auxquelledoivent
répondre les scientifiques sanuelseraO fpWDW GX FRPEXVWLEOH DSUQqV VF
la période du stockage2XHO HVW OH U {€hHquéd paradDed 5 RVW .GHO X[ GH
neutrons,...etc) dans la dégradation des propriétés physiques du matéhmumeilleure
commande et gprYLVLRQ GH OfHIIHW GH FHV SDUDPgWUHV VXU O
avant la mise en service de tels réacteurs, sachant géadeation IV est senséenctionner
pendant au moing0 ans.

|.1.2.a. Réacteura neutrons rapides a caloporteurgaz

Le GFR donW OYDUFKLWHFWXUH [Fid W&Vl .4y RKISERDpW HQPpNV M XO TR Q

filieres les plus prometteuses visant a offrir une production énergétique performante et
PFRQRPLTXH HQ IDLVDQW EpQpBHREWUHGgWXDWMDRQND XHYV UG
fonctionnement a haute températura. combinaison de ces deux caractéristiguésessite

des développements innovants notamment dans le domaine des ma@&igdacteur devrait
SHUPHWWUH GTLQFLQ ptifsitle liatte/ acByité KtHAWIE IdbduES tdRbn€ les
actinides mineurgLO].

LYXWLOLVDWLRQ GWY WVHXARVRQW fDEYH®HH GH PRGpUI
QpFHVVDLUH GIXWLOLVHU XQ FDORSRUWHXU WUDQVSDUH!
FHUWDLQV JD] UpSRQGHQW SDUWLFXOLqQUHPHQW j FH FULW
TXL VIDFWLY K nButrahiqu® esvleld@lporteur envisagé pouGER. Cependant,

XQ JD] QfpYDFXH SDV FRUUHFWHPHQW OD FKDOHXU j FDXV
faudra donc travailler sous haute pression (7 MPH)
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Figure 1.4 : Schéma du principe de fonctionnement dGFR.

Les neutrons rapides permettent surtout de mieux valoriser la matiere premiére en
SHUPHWWDQW & [ER QalperfériteUAIBS] il est envisageable de se passer de
OfpWDSH G THQ ZFIF gatt¥ Uptidh Métds3ante sur le long terme étant donné
TXH OHV JLVHPHQWY GTXUDQLXP QH VRQW SDV LQpSXLVDEC(
OfpWUDREMHFWLI YLVp HVWo 60 FRGHVRERHDQLXP QDWXULFL
seulement 26 actuellemenfl0].

1.1.2.b. Réacteura neutrons rapides a caloporteur sodium

Semblable au réacteur GFR, SFR(voir [Figure 1.5} est également envisagé pour
fonctionnersans modératewavec un cycle de combustible ferrfig]; la chaleur produite
GDQV OH F°XU HVW H[WUDLWH SDU XQ PpWDO IRQGX OH VEF
XQH WUDQVIRUPDW L RBUGMiatdriau tfextife % énvihxtéribiuissile »[13]
tel que le plutoniumR X j OfLQYHUVH XQH FRQVIRemB\&usst gneGH S O X
WUDQVPXWDWLRQ GITDFWLQLGHYV j YLH WUqV ORQJXH /D W
550°C[14] SHUPHW GYREWHQLU GHV UHQGHPHQWYVY WKHUPRG\Q

/IH FRPEXVWLEOH SUpYX HVW HQ JpQpUDO GH[18ITR[\GH P
OIXWLOLVDWLRQ GH FDUEXUH PL[WH RX GH QLWUXUH PL[V
sont caractérisés par une grande inertie thermique liée aux grandes quantités de sodium
présentes, dégageant un « dékaigrace » important pour les actions des opérateurs en cas de
Gp/IDLOODQFH GH OfYH[WUDFWLRQ GH OD FKDOHXU DLQVL T
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WHPSpUDWXUH GIpEXOOLWLRQ GX .\ER GutrX Fe sb@urhRRQFW LR QQ
capactt PSRUWDQWH GH SLpJHDJH GH FHUWDLQV SURGXLWV C
combustible.

Figure 1.5 : Schéma du principe de fonctionnement d$FR.

.2.LH GLR[\GH G g§tsthzqriparement sous irradiabn

/IH GLR[\GH G XUDQLXP HVW DXMRXUGTKXL XQ PDWpUL
nucléaire[15]. C'est en effet le constituant principal du combustible des centrales nucléaires
actuelles et ikest un candidat potentiel poétre utilisé dans les réacteigénérationlVV. En
mode de fonctionnement dans les centrales électriques ou dans le castoekdge du
combustible usé, une compréhension claire de ses propriétés thermomécaniques, structurelles
et de son évolution sous irradiati@st tres importante. Les défauts natifs et induits par les
irradiations[16] et ainsi que la présence des espéces comme les produits de fission et les
SDUWLFXOHY DOSKD RQW XQ U{OH PDMHXU GDQMsOTpYRO
défauts peuvent frager le solide, eppeuventconstiiue GHV VLWHYV GYLQFRUSRUD)
produits de fission et les particules alphd]. lls ont un impact direct sur €gradation de la
conductivité thermiqué¢l8], les modifications structurales et les cinétiques de diffusion des
especes dans teatériauBien quelH GLR[\GH GIXUDQLXP GHPHXUH OH FRF
plus utilisé, son emploi pose nombre de questions scientifiques, tant fondamentales que plus
appliguées en terme de comportement durant les périodes de fonctionnement du réacteur,

G TH Q W U H Srigieidréle, @dite @eRstockage définitif en couche géologique profonde

3RXU UpSRQGUH DX[ QRXYHOOHV H[LIJHQFMKWioydepHY j OF
GIXUDQLXP D pWp ODUJHPHQW pW XBelnpmbidix tkaraluy DrQaéH GH U
publiés concernant la recherche fondamentaldéaemodélisation mukip FKHOOH GH OfpF
DWRPLTXH j OfpFKHOOH PDFURVFRSLTXH HW OD VXLWH Gl
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/IH GLR[\GH GYXUDQLXP HW VRQ FRPSRUWF}

résultats obtenus sur la natetda génératiodes défauts, le comporte@W GH OfKpOLXP H
SURGXLWY GH ILVVLRQ , .U GDQV OH GLR[\GH GTXUDQLXP

.122.PURSULpWpPV GX GLR[\GH GIXUDQLXP

/ 11 8 2a été souvent choisi comme combustible en raison de sa trés haute température
de fusion 3150 K19], qui garantit des marges importantes en situations accidentelles, et pour
son caractére inertevis YLV GH OfHDX 6RQ @dabdapaV/aiil/3zH)RDLOOH
[20] et sa densité théorique esttiméed 10,952 g.cifl. Cependant, staés faibl¢conductivité]
[thermiquéde 3,9 Wm'K™* & T = 1000K [21] SHXW HQJHQGUHU GHV VXUFKDXII
ducombustible nucléaife

[.2.1.a. Structure cristalline

/IH GLR[\GH GYXUDQLXP VW°FKLRPpWULTXH FULVWDOOL'
de type fluorine (CaF HW DS SDUW L Hpate Bo3niRR|RX Sdds&§ad formé
SDU OHV DWRPHYV GIXUDQLXP HVW FXELTXH, ¢t led etbhvesF HQ W U
GTR[\JqQH SRVLWLRQQpPV GDQV @adaau\Vilakitih\foriemiNit) iBse&uU L T X H
cubique simple, de parametre de madl@ (voir . La structure cristalline du
GLR[\GH GYXUDQLXP SHUPHW GYDFFRPPRGHU XQ JUDQG QRI
GIDGRSWHU GH ODUJHV Y DALK W dix@d¢ GIEK WY EXR R-POWY XICQH L
électrique antiferromagnétiqu§23]. A températuH DPELDQWH F{H XQ PDV
conductei]tde type Paux propriétés particulierement intéressantes. Il a une Iarg
interditgde 1,3eV|[24]. Il a un spectre d'absorption assez large, incllhialfrtal‘oug§et une
conductivité électriqueintrinséque dtempérature ambiarjteoisine de celle du silicium
monocristallin. Les propriétés électriques du dioxyde d'uranium sont trés sensibles a sa
[ VW °F KL RAmsWMaldortluctivité électriquele UQ 004 est inférieure de plusieurs ordres
de grandeur a celleudUO; 001 Ceci, avec la difficulté a maitriser|tiopagéde ce matériau,
constitue un obstacle au développement du dioxyde d'uranium comme matériau sem
conducteur.

Figure 16 B6WUXFWXUH FULYWBY ®VORPBY GTERDQLXP VRQW U
GHV VSKqUHV JULVHV HW FHX[ GTR[\JgQH SDU GHV VSKqUHV
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2.1.b. (FDUW j OD VW°FKLRPpWULH

/H GLR[\G HunsgrésenieQnh large domaine de+dwW ° FKLRPpWULH DFFR
SDU GHV GpIDXWV SRQFWXHOV &HWWH YDULDWLRQ GH VW¢
la phase fluorine est stable depuis \dQusqu'a UQ,s5, comme le montre le diagramme de
phase reprénté sur IdFigure 1.7] &HW pFDUW j OD VW°FKLRPpWULH HV
SUHVVLRQ SDUW LH@®aheGI§ RGNV T H K L ReBtpastieintd et difficile
GIDFFgV FRQGLWLRQV W Utg\enp@r@utd) W b IstviNW° FjK MWRIPGOWV W DH |
DFFRPPRGpH SDU OLQVHUWLRQ GTR[\JqQH[26ZR¥No@D PDLO
étudié cet écart, noté habituellement X, et ils ont évoqué la formation de EHysieses a
savoir U0y, UsOg, UsO; « HWF ,0 IDXW QRWHU TXH OD VXUR[\GDWLRQ
conductivité thermiquet provoquera son gonflement

Figure 1.7 : Diagramme des phases du systeme@.

.22. /[HV GpIDXWV GDQV OH GLR[\GH G{XUDQLXP

Tout pFDUW j OD SPULRGLFLWp GX UpVHDX RX [R8PD VWU X
&HV GpIDXWV SHXYHQW rWUH FODVVpV GTXQ SRLQW GH YXH

%.Défauts ponctuelsqui seront détaillés dans la suite de ce chapitre

%.Défauts linéaires : empilement, glissement, macles, dislocation, joint de
grains.
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Les défauts ponctuels usuels stast impuretés chimiques, les sites vacants du réseau
(lacuneskt les atomes en excées placés en dehors de leur position hakintelgitiels) Les
défauts de structure majoritairement présents dans le réseaohtOles défauts simples liés
aux atoPHV GITR[\JqQH HW GTXUDQLXPuNRd R inkiHtilie® pdgdXQHYV 9
lo), et les défauts plus complexes comme les paires de FrenkelRR}, les bilacunes¥V
1 VuVo, VuVu, VoVo) et les défauts de Schottky (Schu+2Vo) (voir[Figure 1.8) ainsi que
GHV DPDV GH GpIDXWV GTR[\JgQH HQ [XDdl W4 &grégdt-HU OH
cuboctaedgues [30]. Les trois configurations possibles du défaut de Schottky seront
évoquées dans la suite de ce chapitre plus particulierement daastiea qui concerne
| #nergie de formation des défauts
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a) b)

d)

9) h)

Figure 1.8 : Représentations a trois dimensions des différents types de défauts de

structure GDQV OH UpMVHBX BWERPHV GIXUDQLXP VRQW UHSUpVE
JULVHVY HW OHV DWRPHV GYR[\JgQHV SDU GHV VSKqQUHV YHI
des cercles discontinus. a) Y/ b) Vo, ¢) Iy en siteoctaédrique, d) lo en siteoctaédrique,

e) PR, f) PFo, g) VuVo et h) SChVoVUVo.
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Le défaut de Willis a été mis en évidence par W[H#8] en utilisant la diffraction
neutronique sur de 182 surVW°FKLRPpWLTXH &H GpIDXW FRUUHVSI
combinaison deGHX[ VLWHY LQWHUVWLWLHOV QRWpV 27 HW 299 G
positions interstitielles suivant les directions <110> et <111> |@viginre 1.9). La formation
GH FHV LQWHUVWLWLHOV GYRI[\pgQHecr@fionde d2gxfdéfafisD FF R P ¢
lacunaires La maille contient au final quatre interstitiels et deux lacunes. Ce défaut est
souvent noté (2:2 HW G 9 DexitgvddrhiplexEspelsue (2:1:2)31] ont été rapportés dan
la littérature. Dans cette notation, les chiffres successifs désignent, respectivement, le nombre
GH ODFXQHV OH QRPEUH GILQWHUVWSWERH QYT GH WBW R2W L
symbolique.

Figure 1.9 : Représentation du défaut de Willis (a) et de sa relaxation (32].

La présence §fin agrégat cuboctaedrique5DQV OH GLR[\GHuUI @YX UDQL X
représenté sur a étéintroduitepour la premiérdois par Bevan eal. [33] pour
évoquerO D V W UGB\ Ball &masonsiste en un groupement ;e@U L T X HprSrfid® Q W L
a base carrée qui partagent leurs coins en entourantbactaedriqueG fR[\JgQH /H FHQW
du cuboctaedriquecoincide avec le sitectaédriquede la structure fluorine uj peut étre
occupédans certain caSsDU XQ DWRPH GYR[\JgQH $LQVL OD PDLOO
TXDWUH RX FLQT DWRPHV 6pfaRripportitsa \conp&sifignhabiualle L U H

Figure 1.10: Schéma ducluster cuboctaédre[30].
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|.2.2.a. Energie de formation des défauts

Peu de données expérimentales sont disponibles dans la littératuege éneigies de
IRUPDWLRQV GHV GpIDXWV FULVWDOOLQV GDQV OH GLRJ\G
&HFL HVW G€ GIXQH SDUW DX PDQTXH GH WHFKQLTXH HI[S
SUpPFLVLRQ HW VpSDUpPHQW OD YDgaH % Ua @iHpldxkéDIEXH GplD.
VWUXFWXUH FUdrasevicaans la@nitriGet 8leux atomede nature différenteEn
UHYDQFKH OHV PpWKRGHV GH PRGpOLVDWLRQ j OfpFKHOO
méthodes ab initio basées sur la théaeela fonctionnelle de la densi(BFT) [34], sont
capable de calculer les énergies de formation de chaque défaut.

Il existe plusieurs approximations de la DFT et les plus usueRe@ 8%V OIDSSURI[LPD'
ORFDOH GH OD GHQVLWp /'$ HW OfDSSUR[LPDWLRQ G:
approximations donnent des résultats satisfaisants pour les propriétés de volume du dioxyde
GIXUDQLXP GRPFIHUDPgQWUH GH PDLOIeiMomerf mégHdtigueldt I6 H FRK
FRHIILFLHQW G 1L [RQF3R]|P Sdpendavitl. Elle© $ow pncapables de reproduire le
FDUDFWqgUH LYV RBg.Loga\prasieht Qg 8sfets de corrélation électronique de la
couche 5f dans ce matériau qui nécessitent pour étre sdéctiliser des méthodeglus
VRSKLVWLTXpHV 3RXU FHOD GY{DXWUHV DSSUR[LPDWLRQV
savoir la LDA+U et la G@+U, qui permettent de reproduire les propriétés isolantes du
GLR[\GH G 128{3T88|L XP

Défauts
Méthode VU Vo | U | 0 PFO PFU Sch VUU
Crocombette[39]
LDA+U i ] i ] 6.4 ] 9.9
Dorado [40]
GGA+U 10,43 | 5,36 | 5,38| 0,05 4,96 15,81 | 2,543,32 | 20,16
Gupta et al[37] )
GGA+U 4.4 6,1 | 65| -2,6 3,5 10,9 55 10,5
Geng et al[41] )
LDA+U 9,1 75 1] 82| -22 54 17,2 10,6
Iwasawa et al[42]
GGA+U 8,4 45 | 47 | -04 4,0 13,1 5,8 -
Freyss et al[17] ) i
GGA 4,8 6,1 | 70| -25 3,6 11,8 5,6
Crocombette[43] | 33 | 67| 73|-29| 38 10,6 5,8 i
LDA b ) b ) L ) 1
Matzke [44] | - | - | - | 30a40]| 95 | 60a70]| -
Expérimental

Tableau 1.2 : Energies de formation de défauts théoriques et expérimentales dans le
GLR[\GH G 1 XUD Qeursir@néeigonibles

Les calculs des énergies de formation de défauts dappaf@GA+U {oir|Tableau]
donnent des résultats quantitativement en accord avec les mesures expérirpentales
celles qui existent_es deux défautsimplesOHV SOXV IDYRUDEOHYV GT1XQ SRLQ
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dans la matre U, VRQW OJLQWHUVWLWLHO GTR[\JgQH 1RXV SR
dILQFRUSKRUVOWRRQGQH GDQV XQ VLWH LQWHUVWLWLHO HVV
GIR[\JGQH HVW SOXV VWDEOH HMP,HB]\GuerdarR@mblexuerts V W L W L
GLR[\JgQH &H UpVXOWDW MXVWLILH OH IDLW TXH OH GLR]
TXYLO HVW H[SRVp j OfDLU géHér@rpiNDW V@ [ 1S [BLOUXV GSH. 1)IW A QO G

DerniérementDorado et al[23] ont effectué ds calculs alinitio basés suta DFT
GDQVe@ff®REMV NGELRHW I H GH IRUP D VWthBttRy Gdd défeupgldoveny V. G H
DYRLU WURLYVY FRQILIXUDWLRQV GLIIpUHQWHY GDQV OH GL

Ce défaut constitué de 3\& V, peut étre dans un état [[Bch ou isolé (ISch).
Il faut noter que parmi les trois défauts de Schottk§de?2 est celui dont le volume libre est
le plus important.

a) Schl b) Sch2 c) Sch3

Figure 1.11 : Les trois configurations possibles du défaut de Schottky lié notés Schil,
Sch2 et Sch3Les atomes d'uranium sont représentés en bleu, les atomes d'oxygéne en
rouge et les trois lacunes en turquoise.

Défauts Schl | Sch2 | Sch3 | ISch
Energie de formaion | 2,82 3,32 2,54 |10,66

Tableaul.3: /fpQHUJLH GH )RUPDWLRQ HQ H9 G BXE(SEpdtDXW GH
ISch respectivement)calculée avec GGA+U23].

/IfpQHUJLH GH IRUPDWLRQ GHV GplDKaWeAuGI rév&ld R W W N\
que le défaut de Schottky lié est plus stable par rapport & un défaut isolé avec une énergie de

formation plus basse (2,543,32 keV). Ceci démontre la grande interaction entre les trois
défauts qui le constituent.

[.2.2.b. Défauts natifs dans UQ

Défauts de fabrication: lors de la fabrication du matériau bJ@es défauts peuvent
étre introduits involontairement et leur nature dépend essentiellement du procédé
GIfpODERUDWLRQ XWLOLVp 'DQV O htzMB)\Va @ppotePgReQIESF ULV W |
échantillons utilisésdans a these SURYLHQQHQW GYYXQH H[SpPULHQFH GH
FeXU ,0 VIDREWHIM2SDU FURLVVDQFH FULVWDOOLQH ORU\

24



Recherche bibliographique

GIXQH SKDVH OLTXLGH VWISIXH U FEGN pPKNKDEWRODRQV H
TXDQWLWp LPSRUWDQWH G YLdalsiutuUét\Ww plVHU H@ RXDVU Y LH X E 1WH
température ces impuret@euvent se précipiter et formees phases avec les atomes du
réescaUQ RWDPPHQW [eYRdW l©OchRdas) gplcristaux, la méthode de métallurgie des
SRXGUHV ITULWWDJH HVW VRXYHQW XWIoGldV pridcés&ki¥sy pODE
FRQVWLWXDQWYVY GH OD SRXGUH UHVWHQW VROLGHV HW C(C
densifcation est produite par la soudure et le changement de forme des grains. Pour accélérer

le processus de densificatiom rajoutd ®dditifs est nécessairéiinsi, les défauts présents

aprés élaboration sont principalemeria porosité(voir [Figure 1.12), les dislocations et la

présence des additifs. Un traitement thermique est nécessaire pour diminuer la taille de la
porosité relaxer le matériades contraintes et faire évaporer les impuretés

Figure 1.12: Image de microscopie électronique a balayage réalisée sur le matériau JO
polycristallin vierge élaboré avec la méthode de frittaggt7].

Défauts de polissage les défauts peuvent étégalementJpQpUpV GDQV OfpWD:
préparation des échantillons a savoir le découpage et leguaisSe dernier crée uneuche
mince dont les caractéristiggieont différergs de ellesdu matériau sougmcent et dépendent
principalement des conditions de polissdyerovoque également des rayures sur la surface
comme nous le constatons sufHaure |.13| Cette couche mince est fortement écrouie et
QfHVW SDV UHSUpVHQWDWLYH GX PDWpULDX GH EDVH V
traitement et du matériau. Les défauts lacunaires générés par le potissagehe surface
ont été caractérisés par Mat4k8] et Evand49]. lls ontconstatceOD SUpVHQFH G{XQH
endommagée sous la surfaGef 8.2Jneautreétude a été réalisée par H. Labfs0] dans le
cadre de sa théssur le recuit des défauts introduits lors des différentes éapgagparation
GIpFKDQWRDIWR@W LY /D WHFKQLTXH XWLOLVpH HVW OD \
positons (PAS)Cette technique est sensible a la présence de défauts lacebeeera
détaillée dans le deuxieme chapitré)es échantillons d'UOetudiésont été prépareés d la
maniere suivanteils ont été polis avec un abrasif d'une granulométrie de 1 pnrerugs
sous atmosphere humidifiée d'argon et d'hydrogéne Ar/10%dhs le but d'éliminer les
GpIDXWV GH SROLVVDJH PDLV DXVVL GH UHVWDXUHU OD FF
mesures par PAS montrent que les défauts induits par polissage, trés nombreux, s'agglomerent
et forment des amas lacunaires lors desiteeéducteurs a des températures inférieures a
1000°C. La taille de ces amas augmente avec la température de recuit entre 1000°C et
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1300°C. Un reuit thermique réalisé a 1700 pendant24 h sousAr/H, élimine les défauts
induits par le polissaget le déoupageGD QV,0 82

Figure1.13 /D PRUSKRORJLH SDU PLFURVFRSLH RSWLTLXH GH Q
fritté [50].

|.2.2.c. Défauts induits par irradiations

/ITLUUDGLDWLRQ Gyéenké&aeteuXprovogieQuil clBadgement important sur
la microstructure et les propriétés physatomique di combustible. Ces modifications sont
OLpHY HVVHQWLHOOHPHQW GTXQH SDUW j OfpYROXWLRQ C
HW GYDXWUH SDUW SDU OHV DWRPHYV pWUDQJHUV SURGXL
présente les différenttERQVpPTXHQFHY GH OJLUUDGLDWLRQ VXU OH Gl

[.2.2.c.i. /1L U U D G parashEtRR§ phénoménes et simulation

Energie seuil de déplacement avant d'aborder cparagrapheil apparait nécessaire
de faire une mise au point sur I'énergie seuil de déplaceme®@ EDWRPHV GYR[\JqQt
GIXUD®DLQRKN ,QEpatametrd, est définicomme une énergie minimale requise pour
GpSODFHU XQ DWRPH GIXUDQLXP Retp@GfRXWo® I 13 HJ M RIQR XL G
instantanémeniMalgré de nombreux travalexpérinentaux réalisés sur le comportemedat
dioxyde d'uraniumsous irradiation,les énergiesseuil de déplacementn'ont jamais été
mesuréeslirectementll est délicat de déterminertte énergiecar elle repose sur la mesure
de la quantité dedéfauts produteORUV GH OYLUUDGLDWLRQ GX PDWpL
énergétiques (le plus souvent des électrons); de plus, cette énergie varie en fonction de la
direction cristallographiqusondéd51]. Lespremiéres estimatiors de E ont été réalisées par
Soullard[52;53] HQ LUUDGLDQW G HYawr&kdeRdeotions/d®naites §lde2gies.
/IHV YDOHXUV WURXYpHV VRQW lahvaleBrRiIX0 e O @@aNavaRdde G 1 X U D
SRXU OTR[\JgQH /HV  FHalRds® Meld/& gRaUifET] xdhfirment la valeur
REWHQXH VX Oef@dBitIR OB OH FDLX B H PIIXHWWILH FDOFXOpH H
et elle estestimée a 5@V. Il faut noter que les simulations du parcours des ions dans le
GLR[\GH GTXUDQLXP j OYDI[5¢ HerBeXit PRESWIHH G H5QFpQHUJILH
déplacement des atomes de la ciblelV PHVXUHV GYIpODUJLVVHPHQW 'RSSC
des positons réalisées par Barthe 58] sur des disques UQrradiés avec des électrons de
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OH9 PRQWUHQW TXH OYfLUUDGLDWLRQ LQGXLWesGHV Gpl
défauts lacunaires ne sont pas détectés pour des irradiations avec des électrons de 1 MeV.
/ITpQHUJLH WUPQUOPILORWPD[ETXQ FKRF pODVWLTXH GTXQ pCcC
DWRPH GH 8 HVW GH H9O HW VXSpULHXUH j OTpQHUJLF
concluent que ces défauts sont des monolacunes de U et/ou des complexes impliquant la
lacune de U comme dédacunes et/ou des défauts de Schottky. Un temps de vie d8 67
D pWp LGHQWLILp FRPPH FDUDFWpPpULVWLTXH GH OfDQQL
lacunaires.

Les défauts primaires: HQ UpDFWHXU OH GLR[\GH GI{XUDQLXP H\
fLVVLRQ FRQGXLVDQW j OD GLVVLSDWLRQ SURJUHVVLYH G
2%8 VRXV IRUPH GYpQHUJLH FLQPWLTXH GHV IUDJPHQWV GH
dissipation prend également part hors réacteur via la désintégratiom @éshactinides
PLOQHXUV SURGXLWY ORUV GX IRQFWLRQQHPHQW GX FRPE:
ErwD HW JDPPD GHV QR\DX[ GHV SURGXLWV GH ILVVLRQ
PDWpULDX GRQW OD QDWXUH |IRQFW LdR QrockileQoépepdd® DW R P
type de choc particilatome cible (essentiellement électronique et nucléaire), conduisent au
GpSODFHPHQW GHV DWRPHV GH OHXU SRVLWLRQV UpJXOI
modifications structurales.a prédominance dehaquechoc HVW UHOLpH DX GpS{W G
QXFOpRQ ODLVVp SDU OYLRQ LQFLGHQW

Figure 1.14: PRXYRLUV GfDUUrW pOHFWURQLTXH HW QXFOpDLUH
obtenus par calcul SRIM[54] GILRQV LRGH GYpQHUJXLLH OH9 GDQV 82

$ WLWUH G T HiiBUPeS Q4 YRRUVTXH XQ LRQ LRGH GfpQHU.

projeté sur une cible UQil cédera la plupart de son énergie cinétique au début de son
SDUFRXUV SDU GHV FROOLVLRQV LQpODVWLTXHV (QVXLWH
furetamesWH TXH OfLR Qa$pt@aeWld fih de BaXrdjectoire, le projectile perdra
essentiellemerdon énergie par voie nucléaire.

/IRUVTXYLO \ D FROOLVLRQ pODVWLTXH XQ DWRPH GH
particule incidente est communémeaypelé en anglais PKA (Primary Kneok Atom
premiers atomes choqyg56]. Si I'énergie transmise au PKA est inférieure a I'énergie seuil
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de déplacement, I'atome cible n'est pas éjecté de sa position d'équilibre. Il retransmet son
énerge au réseau sous forme de phonons, en oscillant autour de sa position d'équilibre. En
UHYDQFKH GDQV OH FDV R« @ RpPRAUItld $dniSite\at aNhXi Bpelphild X U H |
de Frenkel sera formée. Le PKA, avec une énergie suffiggeea sonR XU KHXUWHU GYD
DWRPHV HW FUpHU DLQVL FH TXTRQ G(potEHQH . BPNousQH FD V|
caractérisons ainsi les irradiations par le hombrdpdgdéplacementpar atome) de la cible.

Cela correspond au nombre de fois qu'un atome a été déplacé de sa position d'équilibre au
cours de l'irradiation.

Figure 1.15: Illustration du phénomeéne de cascade de déplacement initié par un premier
atomechoqué (Primary Knock-on Atom).

'HV VLPXODWLRQV GH FDVFDGHVY QXFOpDLUHYV j OTDLGH
ont été réalisées par Guillaume et[d6] GDQV OfREMHFWLI GTpWXGLHU Of
PKA sur la génération de défauts lacunaires (U, O) et la formation des amas de défauts et
G 1L QW H Deé Wastdebl onY été générgedyasse températuf®00 K et 700 K), en
accéléerd@QW GHV 3.3 GIXUDQLXP j XQH pQHU &&VHaGOkeé/pNE T XH FRI
un F U L VVOPparfai 9

Figure 1.16 : a) Evolution du nombre total de défauts d'uranium et de I'oxygéneen
fonction de I'énergie des PKA b) Evolution de la tille des amas de lacunes et
G 1L QW Hapké¥uhe/gimbla@idoh d'unecascade de déplacememtans UG; [16].
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'fDSUQqV O HI¥s i2stitatd ¥dJsinulations montrent un comportement similaire
pour les deux températures étudides niveaude désordre (vo[Figure |.16Ja) induit par les
irradiations dans le cristal WOHVW SURSRUWLRQQHO j OfpQHUJLH LQLW
keV. Cette dépendance linéaire est le résultat de la formation dascddes et elle peut étre
XWLOLVpH GDQV OH EXW GIH[WUDSROHU OéadesUpA/y XOWDW
G1pQHIusldlenwéts /D WDLOOH GHV DPDV GH OPBXQH¥bHW GLC
PYROXHQW pJDOHPHQW G{XQH liédher§iexir@tlioQeibitialdiés PKA IRQF WL
ce qui esten accord aveta littératue. Cette étude de cascades de déplacement montre
également que 90 % des atomes déplacés se recombinent.

.2.2.cii. &« DUDFWpULVDWLRQ GHV GpIDXWV GfLUUDGLDWLRQV G

Depuis plusieurs années,differents DXWHXUV RQW FDUDFWpULVp Oft
GLR[\GH G Y AUrEaqdtidnFCeRaines études ont été effectuées sur des combustibles
enSLOH VXU GHV pFKDQWLOORQV LUUDGLpVY GDQV GHV U
échantillons irradiés grace aux accélérateurs de particules ou les conditions expérirti@ntales
QDWXUH HW OYpQHUJLH GHV SDUWLFXOHY LUUDGLDQWHYV
WRWDOH LQWUR G XLpeerd Bu@ vhodiffepd-d&t DAtvliléeesOfRe@rieres ont
SHUPLV GYfpYDOXHU GDQV OHV HPYAWH GREQ BRIPERWW LED
UpDFWHXU HW PDOKHXUHXVHPHQW VDQV VDYRLU OD FRQW
OD PLFURVWUXFWXUH GX PDWpULD HAis jce Oshhmt F3atbGtOlés P DF U
LPSODQWDWLRYW IGHQ R @ V@WK ofvdhiededUimddvmatioblsHegslus pointues.

(Q HITHW JUKFH j FHVY DFFpOpUDWHXUV GYLRQV QRXV DYRQ
de chaque particule (ions lourds, particules alpha, neutrons, électrons) en fonction des
FRQGLWLRQVVGI[FPUTHMDFRQFHUQHQW OHV SURGXLWYV GH
été largement étudiés.

Figure 1.17 : Images de microscopie électronique a balayage réaliséesur des
combustibles irradiés: a) 23 GWdt, b) 44 GWd/t, c) 83 GWd/t, d) La structure RIM
[65].

Les études par microscopie électronique a balayage et a transrfB3gst59;60]sur
OHV FRPEXVWLEOHV XVpV RQW rSi¢iddtrutturalalfi RBteridugtiel U O p Y
constater la précipitation dggsz de fission sous forme de bullegslobservations faites par
certains auteurs montrent quee taille de ces bulles dépend essentiellement du taux de
combustion comme le montre[fagure 1.17)a, b et ¢ Un combstible irradié a plus de 45
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GWd/t méne a la formation du phénomeéne de la structure RIMKgire 1.17|d) 'fDSUQqV
plusieurs auteur61;62;63,64]ce phénomene est attnd & la subdivision des grains et non a

OYDPRUSKLVDWURRPYREBXWILERQ GH OD PLFURVWUXFWXUH V}I
parameétre de maille et la génération des contraintes dans le réseau custaltire l'illustre
la|Figure 1.18

Figure1.18: (YROXWLRQ GX SDUDPgWUH GH PDLOOH GH GX GLR]
dpa [66].

$ OTpFKHOOH GX ODERUDW Rentl BoppleHe? de tdrips deHié degpOD U
positons, réalisées par Labrim et #0;67;68,69) RQW SHUPLV GfpWXGLHU OfH
induit dans des disques Y@ar des électrons de 2,5 MeV, des particubxde 45 MeV et
ainsi que des iond+H GH OH9 &HV PHVXUHV PRQWUHQW TXH OfLU
ODFXQDLUHV QHXWUHV RX QpJDWLIV &HV GpIDXWV VRQW
FRPSOH[HV LPSOLTXDQW OD ODFXQH GTXUDQLXP FRPPH
Schottky. Le temps de vie caractéristique de ces défauts est d@ B®Quelque soient les
SDUWLFXOHY LQFLGHQWHY HW OD IOXHQFH GTLUUDGLDWLR
FRQFHQWUDWLRQ GH FHV GpIDXWV DXJP Hrediatian BlQ IRQF)
GILPSODQWDWLRQ

1.2.2.d. Restauration thermique des défauts

/IHV GpIDXWV JpQpUpV ORUV GH OfpODERUDWLRQ GX C
implantations ouirradiations auxions peuvent étre éliminésu se recombiner entre eux
(lacune ; interstitf HQ HIIHFWXDQW GHV UHFXLWV WKHUPLTXHYV
WUDLWHPHQWY SHUPHW GYDFFpOpUHU Qlel kec@ibiRdisda VXV GH
GITpOLPLQDWL R pGponiéapdeDder/pvocessus dépendent essentiellement des
condL WL R@dlatefsGHY LRQV WDLOOH pQHUJLH IOXHQFH GDQ\
défauts générés et de la températurmggationdes espéces.
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Nous pouvons citer deux types de recombinaison : la recombinaison proche et par
diffusion. Lorsquedeux défauts de type opposé, lacunes et interstitiels se retrouvent au
YRLVLQDJH OTXQ GH OYDXWUH OD FRQILIJXUDWLRQ GH O¢YD
7TRXW PRXYHPHQW GfXQ DWRPH SURFKH GH OD OR&XQH SH>
au dépend de la lacune. Cette recombinaison ne fait pas intervenir de diffusion (pas de
barriere énergétique a franchir), elle est athermique et a lieu en quelques vibrations de réseau.
Les défauts ponctuels peuvent également se recombiner en agadéglur de plus grandes
distances. En général, la recombinaison a lieu apres diffusion. La diffusion des interstitiels
étant tres rapide devant celle des lacunes, ce sont essentiellement les interstitiels qui vont
rencontrer les lacunes. A températurevék, les défauts ponctuels peuvent rencontrer des
GpIDXWV FULVWDOOLQV VXU OHVTXHOV LOV YRQW GLVSE
dislocations, les interfaces, les joints de grains, ou les surfaces de cavités.

La formation des défauts et leuMsDGH GH UHFXLW GDQVonOdtt GLR[\G|
étudiés en fonction de la température par Turos ef]. Des UQ monocristallins orientés
VXLYDQW O it [éte implantés ane température de K avec des ions de xéndie
100 keV a une fluence de 1X2@t.cm? Ils ont étécaractérisés pendant des recuitsitn en
utilisant la technique de cahOLVDWLRQ SDU IDLVFHDX GYLRQV 'HXJ[ \
constatés pour chaque atome du réseau{aditeau I .4). lis ont été associés a la migration
des différents défauts ponctuels] L Q WH UV W L Vedt i€ otk Uner@el XtRes basse
température (8K) etil semble quecelui de O TR [\ J gi€seES éliminé aux alentours de
400K (Q UHYDQFKH OHV GHX[ ODFXQHV GfXUlesutsl’s HW G
proposent que leur migratiatevienneeffective seulemena trés haute températuieardela)

Défaut m (K)
Interstitiel U 80-110
Lacune U 870- 1020
Interstitiel O 420-520
Lacune O 970- 1070

Tableaul.4 : Température de recuits des défauv HW OHXU pQHUJLH GEDFWLYD
mise en solution44].

La restauration thermique des défautautaaires a été aussi explorée par Labrim et al.

[50;67] 'HV GLVTXHV GH GLR[\GH GTXUDQLXP SRO\FULVWDOOL
®+H GIpQHUJLH OH9 j GHV |0 X0 B B0 FaRdmS. Wes\sthdesHIO W U H

recuitV. GHV GpIDXWV ODFXQDLUHV RQW pWp VRQGpPV j OTDLC
SRVLWRQV VXU GHV pFKDQWLO GBU® Xr/Hl HésXneBvis BiRedesY LG H
SDU OfpODUJLVVHPHQW 'RSSOHU PRQWUHQ@WndixntedaD GLVW
WHPSpUDWXUH HW GH OfHQYLURQQHPHQW GH UHFXLW 'DQ
recuit des défauts induits dans la région des traces ont été identifiés, le premier a 227°C et le

second a 800°C. Le premier est attribué aBRPELQDLVRQ GHV LQWHUVWLWL
GHX[LqPH j OD PLJUDWLRQ GHV PRQRODFXQHV GAXWUDQLXP
stade de recuit a été observé pour des températures comprises entre 300°C et 400°C. Ce stade
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HVW MXVWLILR@GOEHY IGALQOYXWPFOMLFXQDLUHY DYHF OTK\GUR
caractérise par un piégeage dans les amas lacunaires et une décoration des défauts détectés
aprés implantation dans la région des traces desttmsle 1 MeV. Ce gaz piégé commence

a désaober a partir de 500°C.

.2.3. EaRPSRUWHPHQW GHV JD] GH ILVVLRQ GDQV OH ¢

Le comportement des produits de fissiolGpVLIJQpV SDU @DFVRAJE2H 3)
IDLW OYREMHW GH QRPEUHXVHV pWesBRsonhtgerbsXdrsde@HY D Q Qg
ILVVLRQ GTXQ QR\DAING ord) deGonXgassage en réacteur, le combustible
renfermera une concentration croissante de ces impurefegyure I.19donne la probabilité
de formation des divers PFRO)XU XQH ILULRQ GTXQ

Figure 1.19: Espéces chimiques créées lors de la fission et leurs rendements de fission en

B [71].

La distribution chimique de ces PF recouvre environ la moitié des éléments du tableau
périodique de Mendeleiev. Parmi les PF, nous citales éléments aux propriétés chimiques
VHPEODEOHYV j FHOOHV GH OfXUDQLXP =U < GHV pOpPHC
les platinoides...), des halogénes trés réactifs et corrosifd)(Rtes alcalins relativement
volatils (Cs) et enfin desIiD] UDUHV .U ;H $ WLWUH GYHaHPSOH F
représentent environ 15 % de la concentration en produit de fissgmirdle pates éventuels
problemesde gonflementdes combustibles et deslachement de ces gaen particulier
pendantes empératures transitoirede nombreux mécanismes lddibérationde ces gaz ont
été étudiésll s'agit notamment dia diffusion la nucléatiordes bulles de gaza resolution
de bulles induite par irradiatigle mouvementes bulles de gataccumuléion de gazaux
joints de grain®t enfin le relachement de gd&our la suite de ce chapitre, nous nous sommes
intéressés plus particulierement aux deux PF (I, Kr) et a leurs comportements dans le dioxyde
GIXUDQLXP
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.2.3.a.6LWHY GTLQFRUSRUDWLRQ

L'énergie d'incporation d'une impureté est définie par I'énergie nécessaire pour
incorporer I'élément dans un site interstitiel vacant ou dans un @Efguexistantdans une
PDLOOH FULVWDOOLQH (OOH GpSHQG GH OD WDLOOH GH
donne par conséquent des informations qualitatives quant a la solubilité d'un élément dans un
matériau fauté ou pass OfH[FHSWLRQ GH TXHOTXHV FDOFXOV WKpRL
GHV LRQV ORXUGV QYRQW MDPDLV pWp GpWHUPLQpPV H[SpUL

lode : son incorporatioans QD, a d'abord ététudiéepar Grimes et al.72], avec
le potentiel empiriquele MottLittleton. Pourun UG, sous VW ° F K L R Plps3fautelrsXont
FRQVWDWp Jincbrpotefpit Rptetdrentiellement danseuVo et il serait chargé
négativementtandis que dans la phase-s¥W ° FKLRPpWULTXH OH VLWH SUplp
dans laquelld serait charg@ositivementDans WP, VW ° FKLRPpWULTXH & LRGH V
se localiserait préférentiellement darssdéfauts plus gros a savoir ledacunes UO ou les
défauts de Schottky. Quelques années plus tard, Buskef#3]aint confirmeé I'incorporation
préférentielle de l'iode dans les bilacun@skygene pour U@k, bilacunes Guflanium pour
UO,.x et bilacunes uranium/oxygéene dansJJOW °FKLRPpWULTXH

Dorado et al[23] ont réalisé ds calculs alinitio basés suta DFT GDQV OfREMHF\

G 1 p W XHG/L M UNgdpdatidfi et la mise en solutiode l'iodedansle dioxyded'uranium

Les défauts explorés sonVy, Vo, Vuo et ainsi que leséfaus de Schottkylié et isolé Les

résultats représentés dangTiebleau |.5] montrent TXH OTpQHUJLH GH @ARBSRUI
dansun défaut de Schottk HVW SOXV IDLEOH HQ FRPSDUDLVRQ j GTY
interstitiel octaédriqueLes auteursnt constaté quefbde eststabledans ledéfautSch2 (voir
[Figure 1.11), avec uneénergie Gftorporationnégativede -1,3 eV. Ce n'est pas leasdes
deuxautresdéfautsSchl et Sch3 puisque I'énergiecorporationest positiveet égak a 0,5eV

et 0,3 eV respectivementMémesi l'iode est stabledars le Sch2, son énergiede solubilité
devientlégeremenpositive (0,5eV) a causale sonénergiedeformationqui estpositive {oir
[Tableau 1.3). Dans le défausch2, les auteurs onbbservé que liode provoque deandes
modifications structurales en raison de sa taille et de sa polarisaltdlitént également

remarqué queitde occupe le centre du défaut de Schottky, avec un atome d'uranium et trois
atomes d'oxygene comnpeemies plus proches voisins.

Interstitiel | Vy | Vo | Vuwo Schl Sch2 | Sch3
E™ (lode) 4.4 35| 34| 06 0,5 -1,3 0,3
ES (lode) 4,4 911]69]| 67 1,2 0,5 1,0

Tableaul.5: Lesénergis G LQFRUSRUDWMR G HWICGKE NROQXRGH GDQV C
GpIDXWYVAMBB2KLRPpWULTXH FDOFXOpHV DYHF **$ 863

Krypton : Les premiers calculs degnergiesGfLQFRUSRUDWLRQ GX NU\!
effectués par Catlow aiood dans lesannées 197@n utilisantla méthodedes potentiels
empiriques[74]. Si les énergies absolues données par ces caloivent étre considérées
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avec précaution, la comparaison des énergies relatives peut donner des informations
qualitatives intéressantes. Ainsi, les auteurs ont montré l'importance des agrégats lacunaires
comme les défauts de Schottky et les tétralacumes tb piégeage et de la diffusion du
krypton dans U@ Plusieurs études théoriques ont succédé a celle de Catlow, elles ont utilisé
la méthode GGA et leurs principaux résultats sont regroupés danbltau | .6 Les auteurs

sont unanimes,outes les énergied'incorporationcalculéespour le kryptonsont positives
TXHOTXHV VRLW O&HWIDNWL G L Q\HH BMMgiE@bit Erddurmiepb@ H
insérerle gaz dansin défaut.

Défauts
Energie | Interstitiel Vo Vy | Vuo | Schl| Sch2| Sch3
Brillant E" 6,23 541] 0,65|0,91| 1,43 | 1,43 ] 1,43
[75] Es° 6,23 7,41 | 3,85 2,21 2,93
Dorado g"° 6,63 531|221 - | 064 1,26 | 1,38
[40] gso 6,63 12,64/ 10,67 - | 3,96 | 3,8 | 4,2
Petit E"™ 14,2 80 | 30| 24 1,4<Ec<22
[76] gso 14,2 11,4| 9,5 | 9,0 9,8
Crocombette | E™ 10,6 87 | 11,9| - -
[35] Es° 13,3 10,3 | 13,3 | - -

Tableaul.6 (QHUJLHV HQ H9 GILQFRUSRUDWLRQ HW GH VRO
LOWHUVWLWLHOOH GDQV XQH ODFXQH GIfXUDQLXP HW GYR|

En outre, toutes les études ont montréHQUOHYVY VLWHV GTLQFRUSRUDWLI
GDQV OH GLR[\GH GTXUDQLXPVWWIKKRRFWWULIXKH SHRW UV BOU
GYDLOOHXUV SRXU OD SOXSDUW GHV DXWUHV SURGXLWYV ¢
UXELGLXP OH JLWPFR@LEAR VOM[UWRQYWLXP VRQW OHV VLWHV LF
comme les bilacunes et les défauts de Schottky. Il apparait clairement que plus le volume du
défaut est grand, plus I'énergie d'incorporation est fafileous faisons une comparaison des
éEQHUJLHV GYLQFRUSRUDWLRQ FDOFXOpHV GH OYLRGH HW
GIXUDQLXP QRXV FRQVWDWRQV TXH OYLRGH HVW SOXV ID
dont la taille est pourtant plus importante. Cela est d( peut étre auxédfetoniques et au
IDLW TXH OfLRGH FUpH GHVY OLDLVRQV DYHF OHV DWRPHYV (
incorporation[40]. Les valeurs positivepour les énergies de mise en solution des deux gaz
sont une confirmation de l'insolubilide ces éléments dafes dioxyde d'uraniunguel que
soitleVLWH G{LQFRUSRUDWLRQ

1.2.3.b. Diffusion des gaz

$ILQ GIDSSOPKARBFHRIUWHPHQW GHV 3) ORUV GH OfXW
SHQGDQW VRQ HQWUHSRVDJH HW RX VRQ VWRFNDJH GplL
diffuser dans la matrice UOCette diffusion va induire soit la précipitation des gaz sous
forme debulles, soit leur migration vers la surface pour étre enfin relacher en dehors du
matériau. La méthode souvent utilisée pour estimer cette capacité de migration consiste a
LUUDGLHU GHV pFKDQWLOORQV DYHF GHV LRQVerHBW HQVX
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fraction relachée en fonction du temps et de la température de traitement thermique. Il faut
noter que des mesures de relachement peuvent étre effectuées sur des échantillons irradiés
dans les réacteurs et sur des combustibles en pile.

La diffusion est un phénoméne compliqué qui dépend principalement des conditions
GH OYH[SPpULPHQWDWLRQ j VDYRLU OD WHPSpUDWXUH O
concentration des gaz et lasurW°FKLRPpWULH GX PDWpULDX QRWDPPHQ
En effet Matzke [77] a défini cing mécanismes pouvant imemir sur la diffusion ds
produits de fissiomans OH GLR[\GH Gddffudioq inXiFséque dans la matrice non
déformée, la diffusion en présence de défauts activés thermiquement, la diffusion liée aux
GpIDXWV GTLUUDGLDWLR Qe bales & laldi¥ugibdad@es\jdmis \de Igrah $
Comme il est trés difficile dguantifier chaguanécanismenous parlons de coefficient de
diffusion apparent Nous définissons donc un coefficient de diffusion D, exprimé par la
relation .1, quisut JpQpUDOHPHQW OD ORL GTSUUKHQLXV

(1.1)

D : le coefficient de diffusion (en cns™)

Do : facteur préexponentiel aussi appelé facteur de fréquence (érstm

Ea OYpQHUJLH GIDFWLYDWLRQ GX PpFDQLVPH HQ H9
K : la constante de Boltzmann (soit 8,617 ¥ 8¥/K)

T : température de la diffusion (en K)

/ITHQMHX GHV pW X G HdonGtusCelcheXivienRde dijf§sibN en-lméme
PDLV OYpQHUJLH GYDFWLHDPSIRRPQWWHOHT KLF WRIQW SHpPH'
SRVVLELOLWp GH PLJUDWLRQ GIXQ DWRPH GDQV XQH PDW
conditions particulierY GH FRQFHQWUDWLRQ HW GfHQGRPPDJHPHQW
GDQV OH FDV GH OYLRGH HW GX NU\SWRQ VRQW WUqV O
encombrement stérique important, il faut donc pouvoir évaluer les coefficients de diffusion a
deV WHPSpUDWXUHYVY SHUPHWWDQW G TR E Gétté) paHi&prdsente X HO T X
donc quelquesaleursexpérimentkes tirées de la littérature sur la diffusion des especes
dans Q..

En ce qui concernles expériences en pile sur la diffusiane étude a été realisée par
Turnbull et al.[78] sur des U@ enrichis erf®*U a 20 %. Ledsothermes de relachement de
OTLRGH HW GX NU\SWRQ ofit&ébbtehues gus desWshono ef golycristaux,
placés en réacteur pendant plusieurs jours. Deux régimes de diffusion org étééwidence.
Le premier est un régime de diffusion athermique, observé en dessous de 800°C et caractérisé
SDU XQ FRHIILFLHQW GH GLIIXVLRQ ¥RV ptudle irgptoDsW LRQ G+
1x10* m’s? SRXU OYLRGH /H G H XJU0YP Kuijess DnUrégime ti@imique
DFFpOpUp SDU OfLUUDGLDWLRQ /HV GURLWHV GT$SUUKHQ
domaine de température sont trés proches avec glde Px10"° m?.s* et de 1x13° m?.s*
SRXU OH NU\SWRQ HW OWLRIBWH pPHVSEHAAWLE IPHWQMW DWLRQ Gt
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Prussinet al.[79] ont détermindes coefficients de diffusiorlG { XQH ODUJH JDPPH
produits de fission (I, Xe, Te, Cs, Mo et Te faisant des recuiésdes températures allant de
1450°C a1825°Csur des pastille®)O, préalablement irradiéesn réacteur. lls ontnesué
O T pPLueg Uprayenant de la désintégration des radionucléi@eRWDPPHQW SRXU O
(**4) issus de la fissiorlG X UD QLK SDVWLOOHY SRO\FULVWDOOLQHV
VW °FKLR P p&\coeffitignt dé diffusion tiré de cette étude est apparerd différencie
SDV OfHIIHW GH OD WHPSpUDWXUH {kblcafH]piésantSlesy GplD)
gammes de température utilisées pour la réalisation de ces expériences ainsi que le coefficient
préexponatiel Dy HW OfpQHUJLH GIDFWLYDWLRQ REWHQXH

Températures (°C) Do (cm®.s) | Ea(eV)
| 3% 179] 14501825 43 5,3+082

Tableau 1.7 : Gamme de température, coefficient préexponentiels @ et énergie
G 1 b&idh d §tude de diffusion deO { LARG KO,

$ OYpFKHOOH GX ODERUDWRLUH OD GLIIX¥YLRQ Wtk
VW °FKLR R Btudiés dernierement par Saidy €igfl], en utilisant la spectroscopie
GH PDVVH ofdaire® \SIMNI)L lls ont effectué des mesures de diffusion sur des
PRQRFULVWDX[ HW GHV SRO\FULVWDX[ VXU XQH JDPPH GH
1650°C pour des périodes de recuit allant de 1h a 24 h. Les échantillons ont été implantés en
iode aec une énergie qui varie entre 100 keV et 930 keV et des fluences allant d& 1x10
at.m®a 1x10° at.nmi®.

lls ont déterminé une loi d'Arrheniy¥oir |Figure |.20), définie par cette formule,
D=2,04x10° exp (-3,58/ksT) m?.s®, pour la diffusion de liode En outre,les auteursont

constata&ine augmentation de la solubilité et du coefficient de diffusion de l'iodeudds®,

faiblement stV W ° F KL R P p Wok).ICEeFhug2ntation est expliquée par I'augmemtati

dela concentrationGHVY ODFXQHV GIXUDQLXP GHV VLWHV YDFDQWYV
SRXU OH SDVVDJH GTXQ DWRPH LRGH GfiXQpreditWwadun XQ D X\
modéle thermodynamiquée la structure deéfautsd'UO,.. Par rappdraux échantillons
LUUDGLpY HQ UpDFWHXU OHV DXWHXUV RQadteuWpdeR XY p X Q
exponentieplus faible.

Dans le cas du krypton, les expériences post implantation sont trop peu hombreuses.
Néanmoins, nous citons le travail réalipar Verrall et a[81]. lls ont mesuré le relachement
du krypton dans des échantillons Li@ttés. Les ions krypton ont été implantés a une énergie
de 40 keV a deux fluences différentes®16t 10° at.cm®. Le traitement thermique a été
réalisé sous ATfHHW OH UHOKFKHPHQW D pWp PHVXUp j OYDLGH G
faut retenir de cetlt pWXGH FfHVW OD FRPSDUDLVRQ TXDOLWDWLYF
deux fluences. La diminution du coefficient de diffusion atomique apparent en fonction de la
dose implantée est attribuée au piégeage des atomes de gaz dans les défauts aides bulle
gaz, qui ont pour effet de retarder leur migration.
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Figure 1.20: Droite d'Arrhenius des coefficients de diffusiothermique déterminéepour
I'lode [80].

Récemment, dans le cadre sh these A. Michg¢B2] a étudié la diffusion du krypton
G D Q V..@48 2ela, des disques massifs ont été implantés en surface avec des ions Kr a une
énegie de 250 keV et a une fluence de 5X1at.cm?® Cette fluence correspond & une
FRQFHQWUDWLRQ GH JD] DX ail/& GJ DESS@&uRND gz RIEhGH |
HQWUH HW f& SDU VSHFWURPpWULH Géimé&DdeVH RQV
relachement. Le relachement présente deux phases : une phase de relachement rapide dit de «
bouffée » et une autre de relachement lent. Une modélisation des isothermes a été effectuée
VXU OD EDVH GTXQH ORL GH )LFN peGitfide EtRiEl VolumEHO WYV Gt
diffusion en surface a permis de reproduire le régime de boefféda comparaison des
coefficients de diffusion obtenus avec ceux de la littérature montre que ce régime peut étre
attribué a une légeére oxydation de la surface éehantillonsLe coefficient de diffusion
obtenu dans le volume, reproduisant le régime diffusioanatrmis de déterminda loi
GI1$UUKWD laxXdgrmule 1.2) SRXU OD GLIIXVLRQ GX HW\®WR®@H G DLQ
GIDFWLYDWLRQ GH cette Etddeccpristiue\Wnd ré3épeQoé.

(1.2)

1.2.3.c. Formation et migration de bulles de gaz

Les gaz raresVRQW SDUWLFXOLqQUHPHQ& ild 9MROeXsEDIHY GDQ
précipitation pour former des bulles de gaz. Le principal probleme lié a la formation de ces
bulles est son effet néfaste sur les performances du combassié®ir unecceélération dé&a
décohésion de joints de grains par le phénoméne de gonflement, entrainant ainsi des fissures
dans le combustibleLes gaz rares, piégés dans ces bulles, sont thermiquement peu
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conducteurs, ils peuvent induire une baisse de la conductivité thermigae atngéquent a
un échauffement dangereux du combustible.

Au cours dessix dernieres décenniesspirés parles éventuels problemede
gonflementdes bulles en particulier pendanies températures transitoirede nombreux
PPpFDQLVPHV OLpdésjbillgspdé ReS ¥ar/ bR € étudiésagit notamment : @b
sites de nucléation, des mécanismegessissement et daigration et ainsi que da re
solution desulles induite par irradiatioryn des éléments essentiels a la compréhension de
ces méanismes est la détermination des grandeurs physiques qui les régiasgtsité, la
WDLOOH OD SUHVVLRQ HW OHXU pYROXWLRQ HQ IRQFWLF
accéder a ces grandeurs physiques, deux techniques sont généralentes atilisboratoire
: la microscopie électronique a transmission (MET) pour les mesures de densité de taille et de
diffusion des bulles et la spectroscopie d'absorption X (SAX) pour la détermination de la
pression interne de ces bulles.

Les deux mécanismeke nucléation des bulles de gaz pregpar différents auteurs
sont : la nucléation homogéne et hétérogene. Le premier dépend essentiellement de la
FRQFHQWUDWLRQ GIDWRPHYV GH JD] HW GH OD SUREDELOL\
Le second dsrégi par la présence de sites préférentiels de piégeage comme les pointes de
fission, les cascades de déplacements, les joints de grains, les dislocations et les précipités
PpWDOOLTXHV $SUqV QXFOpDWLRQ OD WDIp&ark getitV EXOC
évoluer grace a deux processus de croissance

Le premier est le processus dit de migration et coalescence, ou la bulle va se
GpSODFHU GDQV VRQ HQVHPEOH MXVTXTj HQ UHQFF
Ce processus va conduire a la dispamitiles petites bulles au bénéfice des plus
grosses.

/IH GHX[LgPH PpFDQLVPH HVW OD PDWXUDWLRQ G¢Y2
en solution puis la réabsorption des atomes de gaz présents dans les bulles.

Pour illustrer les mécanismes de nucléation etrdéssance, Michel et aj83] ont
pWXGLp OD IRUPDWLRQ GHVY EXOOHV GH NU\SWRQ GDQV GX
RQW pWp SUpSDUpHYV | O 9 ode@uk iGplan@es aHienis QrypioX ide 280L S
keV & une fluence de 7xIat.cm? (ce qui représente une concentration &¢)1Ensuite, les
échantillons ont été recuis®us Ar5 % H, a différentes températuré90°Q12 h,1000°Q12
h et 1400°C4 h et 1500C/2 h et enfin caractérisés en microscopie électronique a
transmissionLes résultats des observations MET sont représentés Les
images montrent la formation des bulles de krypton aprés imptant&@es résultats mettent
en évidence un grossissement des bulles avec la température.
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Figure 1.21: Images MET des lames minces UQOmplantées avec des ions KrdpQHUJLH
250 keV a la fluence 740" at.cm? WHO TX{LPSOD QW 56D°E \WOO0°B felX L W H V
1500°C [80]

Figure 1.22 : Evolution des distributions en taille des bulles observées dans les lames
PLQFHV LPSODQWpHYV D atidrdeB0ksLRafMents TR F papcm? [80].

Sur lgFigure 1.22| les auteursnontrent une évolution des distributions en taille des
bulles en fonction de la température de recuit. En effet, une distribution centrée sur un
dLDPqQWUH GYHQYLURQ QP GDQV OYpFKDQWLOORQ WHO T
légérement plus étalée apres recuit a 1000°C pendant 12 h. Aprés recuit a 1500°C pendant 2
K QRQ VHXOHPHQW OD GLVWULEXWLRQ ¥flagcani2@Hu piOLV LO\
YHUV XQ GLDPgWUH GYHQYLURQ QP LOOXVWUDQW XQ .
LQLWLDOHY ,0 IDXW QRWHU TXH OYfpFKDQWLOORQ UHFXLW
de bulles |égerement différente des autres.

Evansetal[49) RQW pJDOHPHQW pWXGLp ODbulRtdebmptoRQ HW QO
HW OHV PpFDQLVPHV UHVSRQVDEOHV GX UHOkKEBeESPHQW G
échantillons ont été implantés avec des ions krypton de 200 keV & une fluence e 5x10
atcm® Ensuite, ils ont été recuits et caractérisés avec dehnitgies la microscopie
électronique a transmission et &pectroscopie deelachementthermique (TDS). A une
température de recuit inférieure a 400°C, les images MET ne confirment pas la formation des
EXOOHV (Q UHYDQFKH DSUQqV le mpyeneH¥ 16 XD etthvec@fieX QH W
densité de 11 m™ ont été observées. Dans cette étydlasieurszonesont été identifiées,

définies par lesymboles "x", "I" et "v"sunFigure 1.23| pour un examen approfondi aaurs
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des recuits successifs a 1370°C. De cette maniére, les mécanismes de migration, de
coalescence et de disparition des bulles ont été observés. Cependant, le phénomeéne de re
solution thermique des bulles et la formation des précipités solides deR@YpQ TRQW SDV S
étre observés. A trés hautes températures, les auteurs ont constaté la formation de bulles
bimodale. lls en ont conclu que le relachement du gaz est da principalement a la migration.

a) b) c) d)

Figure .23: IPDJHV 0(7 LOOXVWUDQW OfHIIHW GTXQ UHFXLW WK
GDQV GHV ODPH\. breekle2dn&de82 surface est suivi@vec un cerclea

gauche marquant le méme point dans chaquemicrographie. Des exempts de
comportement des bullesont marquéesavec "x", "I" et"v" signifiants respectivement

. la disparition, la coalescence et la migration ddsulles durant le recuit.

Si la formation de bulles des gaz rares a été maintes fois observée expérimentalement
dans le combustible nucléaire, la mobilité de ces bulles reste encore mal comprise. Les
QRPEUHX[ PRGgQOHYV GpYHORSSpV GDQV OD OLWWpUDWXUH
le rble majeur que jouent les défauts de types lacunaires dans laaniges bulles. La mise
en équilibre de bulles en surpression tout comme la mobilité des bulles une fois cet équilibre
DWWHLQW YRQW DLQVL GpSHQGUH GH OfDSSRUW GH ODFX¢

8QH DXWUH pWXGH VXU OH FRP $Rdg Wtenaére ré&alis¥e EX O O |
par Chkuaseli et Matzki84] /1L D des deux gaz a été effectuée a température
ambiante & une énergie des ions de 40 keV et & une fluence®dat.a6i>. Ensuite, des
images MET ont été prises sur les échantillons & différentes températures de recuit de 500°C a
1500°C. Les densitést les rayons moyens des bulles déduits de ces images ont été comparés
DX[ UpVXOWDWY WKpRULTXHV GTXQ PRGqOH GpYHORSSp ¢
FRPSWH GH OD PDWXUDWLRQ Gf2VZDOG ,0 FRQ@athgueqUH TXt
le caefficient de diffusion des bulles dépend des deux mécanismes de diffusion en surface et
en volume. LgFigure |.24montre que des bulles avec des rayons allant de 1 a 4 nm ont été
observées a partir de 900°C; ldl&a(resp la densité) augmente (resp diminue) en fonction de
OIDXJPHQWDWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH GH UHFXLW /fpYF
pour les difféerents gaz. La migration et la coalescence sont supposées étre les mécanismes
responsabke du grossissement des bulles a une température supérieure a 1066eC.
migration desbulles de produits de fissiomst causée principalemepar le mécanisme de
diffusion en volume.
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Figure 1.24 : La densité théorique (en lignes continues) et expérimentale (symboles
RXYHUWY GHV EXOOHV GH JD] Y R£aprég reguit HWVén @hickdn UD\R Q
de la température. Triangle: Krypton, carré : iode [84].

.24. ERPSRUWHPHQW GHHOGKRDIGHP GOIXQW @L X P

/IH FRPSRUWHPHQW GH O fKpO bxse d@&digm/oudd putemuPE X VW L E
(UO,, UPUQ) joue un réle important dans la stabilité des combustities les réacteurs
QXFOpDLUHV /D UpWHQWLRQ GHV JD] UDUHV HVW XQ FULW
nucléaires. Le comportement des gaz de fisstonnge le xénon et le krypton a été largement
étudié au cours de ces cinquante dernieres années. Cependant, I'nélium produit par la
désintégrationDdes actinides mineurs, la fission ternaire ou la réaction(n, D **C , a
attiré peu d'attention. L'intér@our le comportement d'hélium dans les céramiques nucléaires
a retrouvé un certain élan ces derniers temps avec la perspective de développer des systemes
nucléaires capables de transmuter les actinides mineurs. La rétéhtid®lfim dansla
matrice dépend essentiellementle sa position dans le réseau cristallin et la présence de
défauts lacunaires.

/IH FRPSRUWHPHQW GH OfKpOLXP GDQV OH GLR[\GH G¥Y
laboratoire CEMHTI notamment dans le cadre de la these de G. §8&lirLes mécanismes
GH GLIIXVLRQ OfpQHUJLH GYDFWLYDWLRQ HW OD WHPSp
caractérisés grace aux techniques nucléaibess la littérature, nous pouvons trouver
également des inforrtians sur la précipitation iIK p OHWPVD UHPLVH HQ ¥ ROXWLR:

[.2.4.a.Localisation de He dans la maille cristalline de U®

Contrairement aux produits de fission qui nécessitent un espace plus gros pour leur
LQFRUSRUDWLRQ OfKpODRXW L&QHYYWDIEW H WADHY, VEbk QBisiFPTHW U L F
sites de localisatioprédits par la théorie peuved FFXHLOOLU OHV: RWIERPHYV G

41



/IH GLR[\GH GYXUDQLXP HW VRQ FRPSRUWF}

interstitiel octaédriqu€SIO) OD ODFXQHVE W D@D XPD F X QW) IR [\JqQH
Figurel.25).

) b) C)

)

He-Vy He-Vo He-SIO
Figurel.25: SLWHYV GYLOQFRUSRUDWLRQ GYKpOG®EKR. GDQV OD P

La seule étude expérimentafgblice GDQV OD OLWWpUDWXUH VXU OD
GDQV OD PDLOOH, & 6té VaaliRs(ar LGarddoGef &pB6] /TKpOLXP D pW
implanté & une énergie de 100 keV et a une fluence Yeatloni” dans des monocristaux
GI82RULHQWpPV Vibddal@W1>0 fidh uis recuits 1400°C sous atmosphere
dIDUJRQ FRQWED\QGWRJIqQH /dt¥ éehgnbllens\vitels/que implantés
Of{DLGH GH OD WHFKQLTXH GH FDQDOLVDWLRQ SDU IDLVFHI
GHX[LgPH FKDSLWUH UpDOLVpHVY DX ODERUDWRLUH &(
majoritairement localisé dans les sites octaédriques. Comme représen{€igurda.25c,
OfKpOLXP RFFXSH SUpIpUHQWLHOOHPHQW qitestFun@NUH GH
sensé étre vacantdah XQ pFKDQWLOORQ VW°FKLRPpWULTXH YLHUJH

&HWWH pWXGH GH ORFDOLVDWLRQ GY{KpOLXP D pWp |
théorique. La premiere modélisation atomistique, qui &3IBRQQHU XQH HVWLPDWLRQ
d LOFRUSRUDWLRQ G §Ktpénlise®dandIedebar fi@2années 190G rimes
et al [87]. Des calculsb-inito RQW SHUPLV GL[ DQV SOXV WDUG GTHVW
VWDEOHYV SRXU O TKpO LXEes@nmefieseourillisDdans laHitierd@re sont
regroupées dans|lebleau .8

He-Vy He-Vo He-SIO
Crocombette[35] 0,2 1.8 13
Petit [76] -7,4 2,2 1,3
Freyss[36] 0,4 2,4 -0,1
Govers[88] -0,2 -0,23 -0,1
Yun [89] 1,8 3,2 2,5

Tableau 1.8 : (QHUJLHQFBYSRUDWLRQ G feOliff&rentdsDnhi@thodesp H V
dans I'UO; pour les différents sites de la structure fluorine: le site d'uranium (Vy), le
site d'oxygene (\b) et le site octaédrique (SIO)

Nous pouvons constater une grande dispersion dansléss/at tous les travaux ne
GRQQHQW SDV GHV UpVXOWDW ¥ IX Qte @LpRisl stablefd3tSI&) sité ) U H\ 'V
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RFWDpGULTXH DYHF XQH rmé@aive gstihé& 11 @V R esSE&sultbBtyvVdeR Q
Yuneta VXJIJqQUHQW HQ UHYM® QR W X\HW O EOp-D IHXH G B N L TWLIRH®
OTDEVHQFH GfaninD Guk §)fient le site de moindre énerdgsauf pour Govers,
NRWRQV TXH OHV DXWHXUV PRQWUHQW TXH OD ODFXQH Gf
recueillir XQ D W RéHuh. 84 allleurs, les énergies d'incorporation des atomes d'hélium

sont faibles par rapport a celles des ions lourds (I, Kr) ce qui indique une faible interaction

d 1 K p CalvecPenvironnement dans WO

.2.4.b. 'LIIXVLRQ GH OfKpOLXP GDQV 82

La migration de I'hélim est bien évidemment une comall nécessaire a la nucléation
et a lacroissance de bulles dhéliu@DQV V8 2DLQVL TXYj] VRQ UHOKFKHPH
O 1 p F KD RaKLp 2B @ sbpossiblesSR XU OD P LJU DagavBiQuediffusio® L X P
intergranulaireet intragranulaire. Les deux mécanismes de diffusion ont été étudi€s par
Martin [90;91]en utilisant OTDQDO\VH SDU U p D F WIiLaRsQivi@DIRHQ (REDIAMAL RIGBD K
OTKpOLXRVhLPESDPW G X GLR polydistadlifi xtUnibQokrkskallin, Un dispositif
expérimental a étéoncu SRXU VXLYUH HQ WHPSV UpHO OD G VRUSWL
OfpYROXWL R CHe&eH fon&tiorRiellaem @@ fature de recuit. Des analyses avee une [
sonde nucléaire ontgalemet SHUPLVY GH FDUDFWpULVHU OD GLVWULE
OfpFKHOOH GTfXQ JUDLQ HW GITpWXGLHU OfLQIOXHQFH GF
PLIJUDWLRQ GH OfKpOLXP &H WUDYDLO D PLV HQ pYLGHQFF
défaxWV GILUUDGLDWLRQ GDQV OH SURFHVVXV GH UHOkKFKHP

Les résultats expérimentaux indiquent que les joints de grain sonthéesins
SUpIlpUHQWLHOV SRXU OD GLIIXVLRQ HW OH UHOkKFKHPHQW
surlgFigure 1.26) /HV JRQHV UHSUpVHQWpHYV HQ MDXQH FRUUHVSR
toujours présent malgré un recuit thermique de 1000°C. En revanche les zones en bleue
représentent les joints de grains ou nous constatbnssDLEOH FRQFHQWUDWLRQ
recuit.

Figure 1.26 : Cartographie d'hélium (a) et image optique correspondantehk)) d X Q
échantillon UO,, aprés une montée en température jusqu'a 1000°©1].
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Ces travaux ont égalemepermis de déterminetes grandeurs physiques quantitatives
FDUDFWpPULVWLTXHV GX FRPSRU aoeffcie de difidsiad Jéhprgie X P G D
G 1D FW Leatd) vt ldB @ettre en évidence le rble crucial des défauts lacunaires dans la
GLIIXVLRQ. GffKpOIXRHSUpVHQWH XQH FRPSDUDLVRQ HQWU
avant et aprés recuit, réalisés sur deux échantillons un implanté juste en hélium (G1) et le
deuxieme (G2) implanté hélium et irradié brof@g]. Le profil d'hélium de G1 s'est étalé et
affaissé lors du recuit a 800°C. En revanche, le profil d'hélium de G2 qui a subi une
irradiation aec des ions lourds rapides est quasiment inchangée aprés recuit. La mobilité de
I'nélium a donc été réduite de maniére importante du fait de la présence de défauts
d'irradiation a la surface des échantillons.

Figure 1.27 : Profils d'hélium en profondeur dans des échantillons d'UQ@ implantés a
une énergie de (1 MeV et & une fluence de 7x¥0at.cm?, puis recuits & 800°C. Gt non
irradié et G2 irradié en brome 220 MeVa une fluence de 3x18 at.cm® [92].

Les coefficients de diffusion intergranulai(®i) et intragranulaire (Rya), qui
correspondent respectivementala i LRQ j OTLQWpULHXU HW DX YRLVLQ
sont représentés sur[fgure 1.28 Le Doa HVW GH O 1R unEdd Entr€ A00°C et
1100°C, il est comparable a ce qui a été trouvé par R[#8het Sung[94] sur les
monocristaux infusés en hélium. La faible valeur de.[a été associée a la présence de
défauts IPSODQWDWLRQ TXL UDOHQWLW OD PLJUDWLRQ GYfKpO
de Dwer HVW GH O TRWG'UMHYBH XQH pQHUJLHIMDFWLYDWLRQ GH
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Figure 1.28 : Dinra €t Diner cOmparésaux coefficients de diffusion disponibles dans la
littérature .

/ID YDOHXU GX FRHIILFLHQW GH GLIIXVLRQ GYKpOLXP C
proche de celle déterminée dans d&¥P.1Uo 9O stocké pendant 2 afi@5], & un ordre de
grandeur pres. Dans cette étude, les auteurs observent des bouffées de reladnéient d'
dans un matériau tres fauté par son -augmiation. Ce phénomene est associé au relachement
de I'hélium localisé pres des joints de grains du matériau. Prés des joints de grains, les défauts
se recuisent et permettent la diffusion rapide de liheéli

Yun [96] et Grimeg[89] ont modélisé le mécanisme difusion GTKp Q LXIPoFKHOOH
atomique lls ont calculéds E D U U Laneredquéesdbivent fraQ FKLU OHV DWRPHV GTKrg
SDVVHU GTXQ VLWH RFospabing Joxdiblgs ¥l étD SWiBIR LW OTKpOL X
SDVVH GLUHFWHPHQW GT1XQ VLWH RFWDpGULTH-38XQ DXWL
eV VRLW LO SDVVH SWbQ XXM OO FREJRH\IGTIH SRXU UpFXSpU|
RFWDpGULTXH FH TXL GHPDQGH ELHQ pYLGHPHQW PRLQV
OYKpOLXP YLD XQH ODFXQH GYR[\JgQH HVW IDLEOH SDU UD
QH MXVWLILH SDBUHKKHGOBKBEBLXDUFRXUYVY /HV DXWHXUV R
SDVVHUD SUplpUHQWLHOOHPHQW SDU OD ODFXQH GTXUDQL

Position initiale et finale

GH OfKpOL Grimes et al.[86] | Y.Yun et al. [93]

SIO -SIO 3,8 2,97
SIO-V-SIO 0,24 0,79
SIO-V,-SIO 0,38 0,41

Tableau 1.9 : Barriére d'énergie calculée pourla migration G K p GehtieRleux sites
interstitiels octaédriques SIQ
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.24c. 6ROXELOLWpPp GH OQfKpOLXP GDQV 82

En chimie, la solhbilité d'un composé ionique, atomique ou moléculaire, appelé soluté,
est la concentration maximale de ce composé que I'on peut dissoudre ou dissocier dans un
solvant a une température donnée. La solution ainsi obtenue est alors saturée. Dans le cas de
la SROXELOLVDWLRQ GYXQ JD] UDUH GDQV XQ VROLGH OH
VROXWLRQ HVW OH PDWpULDX VROLGH 'DQV OH FDGUH GH
GLR[\GH GIXUDQLXP UHVSHFWLYHPHQW /DFH DAGMXQD WWR®
GIYpTXLOLEUH TXL VIipWDEOLW HQWUH OD FRQFHQWUDWLRQ
la phase solide.

Il existe quelques travaux dans la littérature sur la solubilité de I'hélium dans le
GLR[\GH G fbadanquis¥ahce dee paametreva nous permettrd'évaluer la quantité
maximale GIDWRPHYV @uvEm GtreX RébergéG DQV OH UpVHDX VDQV T
précipitation Afin d'estimer sa solubilité, I'hélium est généralement infusé a une
concentration proche de la saturation d&h§ 3f@ly ou monocristallin & haute pression et a
haute température dans certain cas. Ensuite, les échantillons sont recuits a des hautes
WHPSpUDWXUHYV HW OYKpOLXP UHOKkFKp HVW DQDO\Vp SDU >

Les premieres mesures de solubilité ordt &alisées par Rufedt al [93] sur une
poudre de dioxyde d'uranium (taille des fragments ~ 4um). La poudre a été dispaséine
pression de 5 MPa a 10 MPa d'hélium entre 1200°C et 1300°C. Pour estimer la quantité
d'hélium infusé, les échantillons sont dissous dans un sel fondu @®ON&NO; dans un
four & induction. Une quantité connudH# est ajoutée au gaz qui s'‘éphe de I'U@dissous.

Le gaz est ensuite analysé grace a un spectrométre de masse qui mesure le‘tapmont d'

“He. En supposant que la concentration d'hélium & la surface de I'échantillon suit une loi de
Henry, l'auteur évalue la solubilité de I'h@lia 1200°C et 1300°C a respectivement 6,71x10
“emi.glet 3,23x1¢ cm’.g™.

Des travaux similaires ont été menés par J9dd) sur des poudres monocristallines
d'UQ,, avec des grains de 10 um de diamétre. Les échantillons ont ensuite été disposés sous
des pressions d'hélium de 5 MPa, de 7 MPa et de 9 MPa. Les échantillons infusés sont ensuite
dissous dans de l'acide nitrique. Le gaz est comme précédemment analysé grace a un
spectrométre de masse qui mesure le rappttediur*He. La solubilité de I'hé&im déduite
SDU OfDXWHXU Yillgh (AHbQARaBEHL200°C) et 19,5x1em’.g? (& 9 MPa &
1500°C). L'énergie de solution est estimée a environ 1,3 eV par atome.

Récemment, Maugeri et §87] RQW GpYHORSSp XQ RXWLO GpGLp SU
GH OD VROXELOLWpP HW OH UH 9 kds KelsBrdspmt été Feal:g§ds s desP G D
échantillons mono et polycristallinke prenier résultatde la solubilitéde I'hélium dan&JO,
monocristal infusé 41523 K et 100 MPa obtenu par les auteurs est égal a 5,T%10°
cm’.g. La solubilité mesurée sur deux échantillons polycristallins, infusés a 1523 K 50 MPa
durant 2 h et a la mé&@ntempérature et a 100 MPa pendant 1 h, est respectivement 9 et 160
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fois supérieure a ce qui a été mesuré sur le monocristal. Les auteurs ont attribué cette
GLIIpUHQFH GH VROXELOLWp SDU OH SLpJHDJH GYKpOLXP G

LalFigure 1.29montre que la solubilité mesurée par Rufeh (avec une extrapolation des
valeurs a hautes pressions) est deux fois supérieure a celle mesurée par Sung dans les mémes
conditions thermodynamiques et trois feigpérieure a celle mesurée par Maugeri dans un
monocristal.Cette surestimatiopourrait étreattribuée au faifjue Rufehait utilisé de tres
SHWLWHV SDUWLFXOHV HW TXH OJKQPUKR @RUW G Hp Of p3DQ
matériau par fritige.

Figure 1.29 : Résumé de la solubilité de I'hélium dans U©mesurée par différents
auteurs[97].

.24d. )RUPDWLRQ GH EXOOHV GTKpOLXP HW VRQ UHOKFK

En généralla précipitation desspéces sous forme de bulles de gamduit au
gonflementdu combustible et a la dégradation de ses propriétés mécaniqueecessuslie
nucléation de croissance, de ignation et de coalescencele bulles de gaz sont des
mécanismes régis pka présenceale défauts ponctue(facunesjnterstitiels,et lesimpuretés)
et fpWDW GH OD da materRyied joiks-d¥ ralrndes dislocations L'évolution de
la taile d'une bulle de gaest régigpar laconcentration de défauts prése@3J RFKHUBHOOH
DEVRUSWLRQ G1XGQe GaubaXpaun® Eréissanbde Widle,alors qu'a l'inverse
une D G V R U S WintelRs@@ieihmM{Qera sa taill©8].

La précipitation de I'nélium en fonction de la température a été étudiéetmmam@y
et al.[99;100] dans des monocristaux polis puis recuits a 1400°C sous atmosphere d'argon
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contenant 10 d'hydrogene. Des lames minces de ces échantillons ont été implantées en
hélium GYpQHUJILH GH NH9 j G H\atdifXeH ® R ALY Gittm? 1
(concentrations respectives d'environ 1 at.% et 5 at.% au centre des lames minces). Aprées
implantation, des boucles de dislocation ont été observées [fwgire 1.30]a). La
température a laquelle des bulles d'hélium apparaissent en MET est de 600°C, comme le
montre la[Figure 1.30]b. La température seuil de 600°Correspond probablement au
dépiégeag d'atomes d'héliundes défautanduits parirradiation ce qui indiqgue quda

diffusion d'hélium devrait se produiren dessous de 600°@ans uncristal UO, parfait. La

taille des bulles formées est d'environ 25 nm a basse fluence et @¢tdi60 s200nm a la

plus haute fluencelLes auteurs ont constaté la formation de cloques, comme le montre la
[Figure 1.30}c DSUQV UHFXLW j f& j OD VXUIDFHIGCHL@FpFKDQW
La formation de cloquginduit un gonflemenget unfort stresdans UQ. Le travail réalisé par

Roudil et al vient[101]de FRQILUPHU FHWWH IRUPDWLRQ. GafrideXOOHV
etal[102] GpPRQWUHQW TXH OTLPSODQWDWLRQ GX GLR[\GH GY
keV & 2x10” at.cm® est eSRQVDEOH G{XQH SDUW GH OD IRUPDWLR
GIDXWUH SDUW GH OD IUDFWXUH GH OfpFKDQWLOORQ

a) 7x10° at.cm’ b) 7x10° at.cm® c) 2,6x10°at.cm®

Figure 1.30: Images MET de lames mines de monocristaux d'UQ implantés en hélium
/TpFKDQWLO O RKLOE BtSO°D(§) Wep quiimplanté et (b) recuit & 600°C. (c)
/TpFKDQWLO OR Q10 °rscorbeDratpit 600°C. La formation de dislocationsde
bulles d'hélium et de cloquesont é&é observées, indiquées par des flechfa9].

La formation de bulles de gaz peut avoir des effets critiques. Guébett [103]
rapportent un endommagement de la surf&&el GLVTXHV SR O LWRoplavitds 2O OLQV (
*He de 1 MeV a une fluence de 5xiatcm?, soit une concentration maximale de 1 % at. & 2
PGH OD VXUIDFH $ SDUWLU GYXQH WHPSpUDWXUH GH UH
IRUPDWLRQ GH FUDWq®&H\S GRIHR@QAHRWY j OD VXUIDFH GH Of
FDXVpV SDU OD SUpFLSLWDWLRQ GTKpOLXFclopuageSduF G LP ¢
matériau. Apres un recuit a 600°Cglaasitotalité de la surface est endommagée.

|.3. Conclusions

Les études antérieures menées sur le comportement des produits de fission et les
SDUWLFXOHYVY . GDQV OH GLR[\G HDe&s fravduflisahP diffeRe@d® Q R P E L
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techniques de caractérisatiéMET, MEB, 6 $; 15 $ « HidNtFnis en évidence les effets de
OfLUUDGLDWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH HW GH OD SUpVH
propriétés physiques de YOCes phénomenes résultethd la création de défauts dans
OYfDUUDQJHPHQW DWRPLTXH FULWMWan® © tetpsial fanttioOdep Y R O X
OHXU HQYLURQQHPHQW WHPSpUDWXUH SUpVHGrtE, GILPSX
potentiel empirique), malgré une grandspersion de leurs résultateontrentle grand role

que peuvent jouer les défauts lacunaires notamment dans le piégeage des produits de fission.
Les objectifs de cette thése ont été fixés sur la base de questions fondamentales qui restent
ouvertes et donkes réponses sont indispensables pour mieux prévoir le comportement du
combustible en réacteur grace a la simulation. Quel est le réle des défauts lacunaires dans le
FRPSRUWHPHQW GHV JD] FRPPH OYLRGH OH NU\SWRQ HW O

l.4. Lesobjectifs de la thése

Cette thése estéalisée dans le cadre gwogramme européen-BRIDGE (Basic
Research fofnnovativeFuel Design forGEN IV system$. /H SURMHW VILQVFULW G
GH OD UHFKHUFKH IRQGDPHQWDOH HWeatéQaRd¥ DakidgR Q V X U
desréacteurs nucléairegnération,9 ,0 D SRXU DPELWLRQ GIpWDEOLU XC
fondamentale et les applications technologiquegprogrammesst divisé en plusieurs taches,
qui sont réalisées grace a une lacgiaboration de plusieurs laboratoires europébradlie
des études théoriqus et expérimentds GRQW OYJYREMHFWLI HVW GH PLHX
phénomenes complexes qui ont lieu dans les combustibless gainesous irradiation dans
le réacteur. Les deix approches théorigeeet expérimentake sont nécessaires et
FRPSOpPHQWDLUHY HOOHY SHUPHWWHQW GH FRPSUHQGUF
observésGDQV OYREMHFWLI GH VLPXOHU OH FRPSRUWHPHQW
nouvelles conditins de fonctionnement comme celles prévues dans la génération 1V

Les principaux objectifs de-BRIDGE sont

/ITREWHQWLRQ GHV GRQQpHV PpFDQLVPHV HW F
description du combustible Y@ous irradiation,

'f{DVVXUHU OH Witedé&aohéHfdnfaméh@le/ eH les questions
WHFKQRORJLTXHV OLpHV j GHV VA\VWqgPHV GH JpQ
GILQWpPpJUDWLRQ SDU OH E L-dzhelle 8uf ¥ QatlecRROB pOLVDW

eYDOXHU OHV LPSOLFDWLRQV WHHH&QU @RAANT XHV G
plus de la forme de pastilles) pour les systemes GEN 1V,

'fDVVXUHU OD GLIIXVLRQ GHV UpVXOWDWYV OfYpGXF
de la R & D sur le comportement du combustible.

Dans ce contexte, le laboratoire CEMHTI a acceptétéohe de recherche située dans
le ler axe des objectifs de-BRIDGE. Cette tache consiste a mieux comprendre le
comportement du combustible Y6ous irradiationsAu CEMHTI, nous ne disposons pas du
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PDWpULHO QpFHVVDLUH DILQ GMLOHFEHMUW PIAWMXURQ@HBF
GIDFFpOpUDWHXUV GH SDUWLFXOHYVY LRQV ORXUGV KpOL>
GfLUUDGLHU GHV ,pHFWW D QU CODRQXLB/MHB2GIDQRDO\WHU j OfDLC
fines les conséquences de 1L U U Ddénis DahaRe@e. €ite approche SHUPHW G{pWXG
VpSDUpPHQW OHV HIITHWV TXL SHXYHQW FRQGXLUH j OfHQG
HQ FRQWU{ODQW OHV FRQGLWLRQV GYLUUDGLDWLRQV GS
G 1 X Wde® tevhidigues de caractérisation fines qui sont trés difficiles voire impossibles a

PHWWUH HQ °XYUH VXU OHV PDWpULDX[ LUUDGLpV HQ UpDEF
VILQVFULYHQW GDQV XQH GpPDUFKH GH Y Odidn@DMWULR Q H[Sp
GH GpYHORSSHPHQW FRQFHUQDQW OYHQGRPPDJHPHQW VR
GDQV OH GLR[\GH GYfXUDQLXP PRGgOH GX FRPEXVWLEOH

Les objectifs de cette these ont été fixés sur la base des questions qui restent posées
dans ces deudomaines. Ce travail se focalise sur les deux problématiques suivantes avec un
GpQRPLQDWHXU FRPPXQ FHOXL GYTREVHUYHU OHV SURFHYV
mieux comprendre les évolutions induites en conditions extrémes que constituent les
irradiations en réacteur.

% LILGHQWLILFDWLRQ GHV GpIDXWV ODFXQDLUHV LQGX
OH GLR[\GH GIXUDQLXP HW OHXU pYROXWLRQ HQ IRQ

¥ A S S UR IR Q&lekpédrfigntaldu comportemente I'hélium en particuliersa
localisation dans le cristal UQsa migration et son éventuelle interaction avec les
deéfauts lacunaires.

Ainsi deux études ont été menées en paraNélie (gl Figure 1.31).

" X Q H I&sefants lacunairesduits parirradiations avec des ions lourds, ioste
krypton, tous deux produits de fission présentant des propriétés chimiques différentes et donc
des comportements différents (comme cela a été évoqué dans cette étude bibliographique
dansH GLR[\@B @PXP RQW pWp pWXGLpVY SDU VSHFWURVFRSLH
Les irradiationsode ont été réaliséemvec une énergie de 8 MeV a deux fluences différentes
1x10" et 5x10° atcm®. Pourle krypton est implanté & fortes fluences 5X1ax10° et
3x10'° atcm? & deux énergies distinctes53et 4 MeV. Les stades de recuits des défauts
ODFXQDLUHV HW OD SUpFLSLWDWLRQ GHV HVSqgFHV VHURQ
positons.

"D XWUH Ig&ishiidn ds atomes §KpOLX OB FQYVWDO GH GLR[\GH
et sonévolution en fonction de la température de reaut été étudiées en utilisant la
WHFKQLTXH GH FDQDOLVDWLRQ FRXSOpH /€).&f papdde\VH SDL
OTHQGRPPDJHPHQW LQGXLAW GBMXYy OQ KIPQ WP Q@ DRMWIRYL RKBQ |
spectrométrie deétrodiffusion de Rutherforén canalisatiofRBSC) et NRA/C pour le
désordre sur les deux selspVHD X[ 8UDQLXP HW 2[\JgQH HW SDU VSHFW
positons pour les défauts lacundiv.. 3IRXU FH WUDYDLO ,Gnti&téimpl&EsQ WLOOR
DYHF GH O#uae énkr¥ie de 3@V adesfluencesallant de10** 410 atcm®.
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Le but ultime de ces travaux de thése et par ailleurs ceux réalisés dans le cadre du
projet FBridge, comiste a alimenter une base de données avec des paramétres qui régissent le
FRPSRUWHP HQdAs iGddiafons @éfauts induits, site de localisation des particules,
stades de recuits des défaetRHIILFLHQWY GH GLIIXVLRQVnfoctibo JLH GL
GHV FRQGLWLRQV GH OYfH[SpULPHQWDWLRQ /D EDVH GH GR
Ce(s) code(s) de calculs serviront quant a eux a prévoir le comportement du dioxyde
GIXUDQLMEQD® IXQ UpDFW Heherat@\F.Orel2 Leit, HHe Gibk jours, la
GpPDUFKH j VXLYUH DYDQW OYDSSUREDWLRQ GTXQ QRXYHD

Figure 1.31: Schéma représentant les principaux objectifs de la thése
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Technigues expérimentales

Ce chapitre est dédié a la description des techniques expérimentales utilisées pour réaliser

ces travaux de thése qui se focalig¢én VXU OTHQGRPPDJHPHQW LQGXLW SI
GLR[\GH GIXUDQLXP HW OH FRPSRUWHPHQW GH OYfKpOLXF
complémentaires ont été exploitées dans ce travail. Premierement, nous aborderons les

WHFKQLTXHV GIDQODRR\GHVRONMUTXRALWRHQW GHV RXWLOV DG
ORFDOLVDWLRQ GYKpOLXP HW j OD FDUDFWpPpULVDWLRQ GX ¢
FULVWDOOLQ 1RXV YHUURQV TXH SRXU REWHQLU FH W\SH
des expérieces en configuration de canalisation du faisceau de sonde dans des

PRQRFULVWDX[ (QVXLWH OD VSHFWURVFRSLH GTDQQLK
SHUIRUPDQWH SRXU OfpWXGH GHV GpIDXWV ODFXQDLUHYV
éeventuelleavecd¢ HVSqFHV WHOOHYVY TXH OYfKpOLXP VHUD GpWDLO:!

1. 7THFKQLTXHV G {faigBea0 GMH R GO U

/I TMLPSODQWDWLRQ RX OYLUUDGLDWLRQ LRQLTXH HVW X
simuler les modifications structurales subies par le matériau en conditions extréme
GfLUUDGLDWLRQ GH WHPSpUDWXUH HW GH SUHVV-LRQ /H)\
matiere sont aussi a la base de certaines des techniques de caractérisation utilisées pour la
mise en évidence de ces modificatiobstsque des particules somvw@yées sur un matériau
cristallin, elles interagissent avec le nuage électronique et les noyaux qui le constituent. Les
LOQWHUDFWLRQV SHXYHQW FRQGXLUH j OD UpWURGLIIXVLR
cortége électronique et/ou du noyau ¢iblPDLYV DXVVL j OfpPLVVLRQ GH SD
LVVXHV GH UpDFWLRQV QXFOpDLUHV /H\enWaldrE & @éteEtérHV Q X F
OHV UD\RQQHPHQWY pOHFWURPDJQPWLTXHV UD\RQV ; H
rétrodiffusion ou de réactions nucléaires. Les informations recueillies sont principalement la
composition élémentaire de la cible résolue ou non en RQY GHXU HW OTHQGRPPD.
OfpFKHOOH GH OD PDLOOH FULVWDOOLQH GTXQ PDWpULDX

/IHV WHFKQLTXHV GTDQDO\WHV SDU IDLVFHDX GYLRQV
FDUDFWpULVDWLRQ GHV PDWpULDX[ HW QRWDPPHQW SRXI
difficle PHQW GpWHFWDEOHY DYHF GYDXWUHV WHFKQLTXHV &l
SXLVTXH OH IDLVFHDX LQFLGHQW SURYRTXH GHV GpSODFH
Les notionsdeEDVH VXU O T LQalitkd&rdniéldguiges & @s diffdes techniques
GIDQDO\WVH XWLOLVpHY GDQV FH WUDYDLO SRXU RDUDFWp
seront abordées dans la suite de ce chapitre. Parmi ces notions desbpsedssus de perte
GIpQHUJLH GHV LRQV GDQV aOxDet Rdnmiling & HouteR I@sNechRiQuesD P H Q
PHWWDQW HQ °XYUH GHV IDLVFHDX[ GTLRQV

111.1. 3aHUWHV GTpQHUJLH

IRUVTXYXQH SDUWLFXOH FKDUJpH SpQgqWUH GDQV XQ P
GX PLOLHX HW VD WUDMHFWRLUH VHUD PRGdplogdit uBDU XQF
WUDQVIHUW GYpQHUJLH HQWUH O EapeBDdEnetgieXpar ivtéld® FL G H C
longueur parcourue par l'ion lors de son passage dans la matiére s'appelle le pouvoir d'arrét,
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noté ¢dE/dx), somme des pouvoirs d'arré&attonique et nucléaire de l'ion incident dans la
matrice. Le ralentissement d'un ion dans la matiere est décrit par deux processus

[I.1.1.a.i. Les collisions élastiques

Les chocs élastiques durant lesquels les ions entrent en collision avec les noyaux des
atomes d la cible.Ces collisions sont dominantes pour une énergie du projectile tres faible
LRQV GIpQHUJLH LQIpULHXUH DX NH9 QXEamB@aire'&QV OH |
SUpGRPLQ B R VeéleMrXi&/ T5H KeV.

[I.1.1.a.ii. Les collisions inélastiques

Les ions incidents interagissent avec les électrons de la @bleroduisent
essentiellement des excitations électroniques et des ionisatiord/te électronique est
GRPLQDQW j JUDQGH YLWHVVH GX SURMHFWLOH LRQV GYpC
gammes de vitesses, les ions sont completement épluchés de leurs électrons et leur état de
charge peut étre modifié.

11.1.2. Spectrométrie de Rétrodiffusion Rutherford (RBS)

La premiére expérience de RBS a été réalisée en 1911 par Rutlig}fatans le but
GH YpULILHU OH PRGqOH DWRPLTXH 3RXU FHOD LO D LU
particulesalpha, émises par une source radioactejisualisé les particules diffusées vers
OIDYDQW VXU XQ pFUDOBQ@%QHVIMWMERXHGTEXXXYUH JUKFH I
GIDFFpOpUDWHXUV SURGXLVDQW GHV IDLVFHDX[ GYLRQV
GIpQHUJLH DOODQW GH TXHOTXHV FHQWDLQHYV GH NH9 j TX
PHVXUHU OfYpQHWINGHGHYpVEDODRGLIIXVpHYV /ID 5%6 HVW E
coulombienne élastique entre le projectile et le noyau de la cible. Elle est généralement peu
destructive. Les parametres essentiels de la spectrométrie RBS sont le facteur cinématique de
collisionK, la section efficace de diffusioMHW OH SRXYRLU GTDUUrW GHV SDI
rétrodiffusées.

Lors des collisions entre les particules incidentes et les atomes de la cible, les ions
SHXYHQW rWUH UpWURGLIIXVpV j IRUW DQJOH 6L OHXU pQ
hors de I'échantillon. En RBS, les réactions de rétrodiffusion sont notées B (A, AABsbu
la particule incidente € un atome de la cible.

Considérons une particule de masse MW G | p Qimtddapisshn{ avec une particule
de masse Mimmobile. Apres le choc, la particule incidente est diffusée a un arglec une
énergie Einférieure a k (voir[Figure 1l .1).
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Figure Il .1 : Principe de la diffusion élastique.

() Le facteur cinématique K est défini par le rapporntre les énergiesiEet & selon
OfH[SUHVVLRQ VXLYDQWH

(I1.1)

Le facteur K ne dépend que des masseetMh, HW GH @A fiDpba@ Mn angle
AHW XQH pQHUJLH GRQQpV OD YDOHXU GH OYpQHUJLH GH (
la nature des atomes de la cifig

(il) La section efficaceGIXQH FROOLVLRQ pODVWLTXH RX GH GLIIXVLF
masse Met GTpQHUJLH ( VXU XQMWRAFUH G HGPRQVVBIHOUHSqQUH GX (

(I1.2)

Z;: QXPpUR DWRPLTXH GH OLRQ LQFLGHQW
Z,: numéro atomique de la cible
e:cKDUJH GH OfpOHBWURQ [

La spectrométrie en énergie et en nombre des particules détectées permet de
GpWHUPLQHU OD VW°FKLRPpWULH GfXQ PDWpULDX 7R XW
composition multélémentaire le spectre RBS est assujetti saidierférences spectrales en
UDLVRQ GIXQH VPpOHFWLYLWpPp HQ PDVVH UpGXLWH RJ[\JgqQH
(Uranium).
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Figure 11 .2 : Spectre RBS des deut® V GpQHUJLH GH NH9 WpMEURGLIIX
GLR[\GH GTXUDQLXP SRXU XQ DQJOH f

$ WLWUH G {fgkeRISXibstred®signal RBS des deutons rétrodiffusés sur
XQ pFKDQWLOORQ G HolEehliRgves idn Gi§eehuDd® BYP QHUJLH NH9 [/
réaction®0 (H, *H) °0 offre normalement la possibilité d'enregistrer le signal oxygéne.
Cependant, cette réaction ne peut étre exploitée car le signal oxygene se superpose a celui de
O 1 X U D Q Istxde gfakde intensité.

A partir de laFormule 11.1, nous avons calculé la section efficace de rétrodiffusion
GHV GHXWRQV GH NH9 | XQ DQJOH GH f VXU OH GL!
OTLPSXUHWpP KpOLXP XQ FDV TXL 4 &utbapir§ R deMéddacudent! p W X C
Les résultats des calculs pour chague atome de la cible sont reportés[tabsde I .1]
Nous pouvons voir que la section efficace de la diffusion du deutérium sur les atomes
GIEQLXP HVW SUHVTXH IRLY SOXV LPSRUWDQWH TXH FH
SOXV JUDQGH TXH FHOOH VXU OfKpOLXP

Atome | Section efficace (barn.st)
U 45,4
0] 0,33
He 0,012

Tableaull .1: Sectiors efficaces de la diffusion du deutérium sur les atomes U, O et He.

/IYDQDO\WH SDU 5%6 QH SHUPHW SDV OD GpWHFWLRQ G
matrice UQ FDU OHV VHFWLRQV HIILFDFHVY GH OD GLIIXVLRQ G
HW O 1 p @dXHR) sont trop faibles par rapport a la diffusion sur les atomes de U (U (d,

G 8 /HXUV VLIQDX[ VHURQW GRQF PDVTXpV SDU FHOXL
LOQFRQYPQLHQW QRXV PHWWURQV HQ °XYUH VLPXOWDQpF
GYIDO\VH SDU UpDFWLRQ QXFOpDLUH SRXU VRQGHU OYRJ[\Jq
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[1.1.3. Analyse par réaction nucléaire (NRA)

/IH SULQFLSH GH OD WHFKQLTXH GTDQDO\WH SDU Urg
OYDFURQ\PH 15% UHSRVH VXU OD GpWHFWLRé&ctiGW#dY SDUV
nucléaires. Une réaction entre une particule incidente A et un atome B peut étre représentée
suivant cette notation B (A, C) D, ou C et D sont les produits de la réaction.

/IH FKRL[ GH OD SDUWLFXOH LQFLGHQWHtdrimo@iadl OfpQH 1L
GDQV OD PLVH HQ °XYUH GH FHWWH WHFKQLTXH ,0 GpSHC
cible, de la profondeur & sonder et de la nature de la particule nucléaire a détecter. La
variation des sections efficaces des réactions nucléairé&sldXWpULXP VXU OHV DWRP
HW GYR[\JgQH HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH GH|FDeSDUWLF
1.3] 'DQV OH FDV GH OfKpOLXP XQH pQHUJLH GHit&iHXWRQV
une section efficace optimale (820 mbarh.stHQ VXUIDFH GH OfpFKDQWLOORQ
OH FDV GH OYR[\JgQH GHX[ PD[LPXPV GH VHFWLRQ HIILFDFF
a une énergie de deutons de 1046 keV et le deuxieme a 1744 keV.

Figure 113 : Sections efficaces des réactions nucléairdde (H, “He) 'H [3] et *°O (*H,
4He)14N[4] HQ IRQFWLRQ GH OTpQHUJLH GHV GHXWRQV LQFLGHC(

En NRA, les produits de réaction légers ont une énergie cinétique suffisante pour
SRXYRLU VYH[WUDLUH GH O pFKDQWLOORQ ,O&onViIdURQW ¢
profondeur a laquelle ils ont été générés dans I'échantillon. Le gradient de concentration en
profondeur des éléments de la cible peuvent étre déduits a partir des spectres en énergie de ces
produits.
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Figure 1l .4 : a) Spectre expérimental enregistré 3A= 165° pour une énergie des deutons
de 950 keV sur UQ b) Spectre expérimental enregistré 3= 0° sur UO.

Dans le cadre de n@tudes, nous avons utilisé deux énergies de deutdass une
SUHPLqQUH pWDSH GHV GHXWRQV GH NH9 SRXU IDYRUL\
faisceau de deutérium de 950 keV qui représente un bon compromis pour sonder a la fois
OTKpOLXP hmEWar® Q[ Al cette énergie les spectres obtenus sur un échantillon
LPSODQWp DYHF GH O1KpO [FgReVIRIQWsrdatliens prirel i@s\dgutony X U O
et les différents atomes a sonder, qui constit@ftpFKDQWLOORQ VRQW SUpFLVp
/ITLQWHUDFWLRQ GO gadtXdanpes InXisdarizer $bk a des atomes plus lourds
comme'”2 DYHF pPLVVLRQ GfXQ SURWRQ VRLW jJNGdiVv DWRP
VIDFFRPSDJQHQW GH OdufePapta/ ERQ denfik §atbosne Wéablution en
profondeur, la réactiofO ¢+ 2N a été utilisée pour les expériences de canalisation sur
OHV DWRPHV GTR[\JgQH 6XU OH VSHFWUH QRXV SRXYRQV
carbone”C (H, *H) **C [5]. La présence de carbone en surface est due & une contamination
SHQGDQW OfDQDO\WH ,0 IDXW QRWHU TXH WRXWHV FHV
G 1 D FtibX. lSVrLIb est représenté le signal des protons issus de la réaction
nucléaire®He @H, “He) *+ /D GPpWHFWLRQ GHV SURWRQV pPLV SHUI
SUpVHQFH GH O YKpOL KPet@m3@¥ dOdétdrnpieK 2 Qonce@ratiBn. Grace a
cette réaction, rapportée par Pa§ali nous pouvons aussi réaliser des profils en profondeur
HW GHV FRXUEHYV GH UHOKFEHRPHN@MW GMKHDQ XPPGDQV O

1.1.4. S DUDFWpPULVDWLRQ GH OfKpOLXP DYHF OH GLV

Un dispositif appelé DIADDHEM7] GpGLp | O T2 Qfingonvdd deuiterium
HW GH OfKpOLXP GDQV OHV PDWpULDX[ D pWp GpYHORSSpP
motorisé, un four a bombardement électronique, un systéme de refroidissement par pinces

rétractables et trois détecteurs de particulesr (#r@mure Il .5). Ce dispositif permet de
PHVXUHU OHV SURILOV GYKpOLXP HQ IRQ¢$itWlaBé3or@ibn OD S U

d®He en fonction de la température en utilisant la réaction nucféteréH, “He) H.
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Figure I1.5: Schéma de la configuration expérimentale du dispositif DIADDHEM pour
OfDQDO\WH GH GpVRUSWLRQ@. +H GDQV OH PDWpULDX 82

Il.1.4.a. Mesures de la désorption de He

La mesure de désorption consister&oyer un faisceau de deutons sur un échantillon
implanté*+H HW j GpWHFWHU j f OHV SURWRQV*HeR*HVHEHUV O L
'H tout en effectuant un recuit-iW LWX SHQGDQW OfDQDO\WH $ SDUWLU C
OTKpOL & deiSnD mobile et commence a désorber et par conséquent le nombre de
protons détectées pour une méme charge d'analyse va diminuer. Le résultat est représenté sous

IRUPH GTXQH FRXUEH G[RigWedIO®) Fex HanetignWiu terRps et de la

température.

Figure 11 .6 : Cycle de recuit et courbes de relachement He en fonction du temps pour
deux échantillons UQ frittés, implantés & 9,2x1&° at.cm puis recuits & 1000°C/1H8].
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11.L1.4b. SURILOV G fkef@dexiiPr HQ

Une autre spécificité de DIADDHEM est la possibilité de réaliser des profils en
SURIRQGHXU GTKpOLXP GDQV O Hiante biWsp lhhkde XempéralieP(Sp U D W
fé& '‘DQV OH FDGUH GH FHWWH pWXGH QtHM r&dised OV GH
température ambiante. Nous avons utilisé la technique de détection en coincidence, dans
laquelle les deux produits de la réactitte @H, “He) 'H (particules Det protons) sont
détectés pour réduire le bruit de fond induit par les particules rétrodiffusées. La configuration
expérimentale utilisée est schématisée gardare Il .7

Figure 11.7 : Schéma de la configuration expérimentale du dispositif DIADDHEM,
utilisé pour la détermination par NRA des profils de He en profondeur.

Un faisceau de deutons incidents normal a la surface de I'échantillon passe dans un
détecteurannulaire situé a 180° de la direction du faisceau. Ce détecteur mesure les deutons
rétrodiffusés sur I'échantillon de dioxyde d'uranium et les particules émises lors des réactions
nucléaires entre les deutons incidents et les atomes cible et I'héliunplanties dans
O pFKDQWLOORQ 3RXU V{DIIUDQFKLU GH WRXW EUXLW GH
F{QH DQJXODLUH f - HW OHV SURWRQV pPLM°GDQV XC
sont détectés en coincidence. Le spectre en énergiecRE UHVSRQG DORUV XQLTXH
événements pour lesquels une particule alpha et un proton ont été détectés simultanément
(plus précisément dans une fenétre temporelle de 0,2 us). Les partizalasses vers la
surface perdent de I'énergie en traversantjd'etQeur énergie dépend donc de la profondeur a
laquelle elles ont été émises. Les profils d’hélium en profondeur sont par conséquent déduits a
partir des spectres en énergie des partichies tenant compte de leurs pertes en énergie.
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Une fois le spectre en énergie des alphas enregistréccskria traité et ajusté grace
au logiciel RESNRA[9] &H ORJLFLHO TXL VIDSSXLH VXU OHV VLI
GpYHORSSp DX &(0+7, GDQV OH EXW GYREWHQLU OD GLVWU
matériau. Cette distribution est modélisée par une structure en couches de concentration en
KpOLXP YDULDEOH HW GRQW OfpSDLVVHXU GH FKDFXQH HV'
technique. Cette résolution pour le matérial, @@ne énergie dakeutons de 950 keV est de

—P HQ VXUIDFH HW GH —P j XQH SURIRQGHXU GH
fonction de la profondeur dans un échantillon,l@ét illustrée sur |&igure 11 .8

Figure 1.8 3URILO HQ SURIRQGHXU GTKpOLXP LrasoObdeddVp j XQH
XQH pQHUJLH GH NH9 GDQMIXQ pFKDQWLOORQ GY82

11.1.5. Technique de canalisation

Dans ce travail un des obijectifs est de localiser les atomes de He dans le réseau de
GLR[\GH G YeX 0eDQrid¥rPe désordre induit sur les deux sous réseaux oxygene et
XUDQLXP SDU OfLOQWURGXFWLRQ GH OfKpOLXP 3RXU FHC
FDQDOLVDWLRQ GH IDLVFHDX GYLRQV GH VRQGH

Le phénoméne de canalisation a été prédit par Stark Ea[10] HW PLV HQ °XYUl
expérimentalement pour la premiere fois en 1963 par Davies et @nfirmédans la méme
année par des simulations, réalisées par Robinson dtl@el peut seproduire dans le cas
des particules neutres, positives ou négatives ayant des éndlegiedaquelques keV a des
GeV.

II.1.5.a. Principe

Le principe de la technique de canalisation consiste a diriger un faisceau de particules
SHX GLYHUJHQW GDQV XQ FULVWDO (OOH LPSOLTXH REC
monocristallins dont il est préef@EOH GH FRQQDVWUH OYfRULHQWDWLRC
rapport a la surfac&uand une particule pénétre dans le réseau monocristallin suivant une
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direction presque parallele & un axe ou un plan principal de ce réseau, elle chemine dans le
cristal de naniere privilégiée. Maintenue électrostatiquement entre deux plans voisins, elle
oscille de maniére relativement stable dans une vallée de potentiel, passant la majeure partie
du temps dans des régions de faible densité électron{@@e.UDLV R Q 6 facalishtibnilHW G
dd aux rangées atomiques, les ions canaliséed@bament dirigés vers le centre du canal, ce

qui conduit & une forte augmentation du flux dans cet eshpasgarticules incidentes ne sont
VRXPLVHV TXfj XQH VpULH $&pdits ldnged &QtVvindinepu@d 34k L T X H
SRXYRLU VIDSSURFKHU DVVH] SUgV GHV DWRPHV GX UpVH
grand angle. & probabilité de rétrodiffusion est alors tres faiblee phénoméne de
canalisation perdure en profondeutes particules suivent les canaux qui se présentent. Le
SDUFRXUV GTXQH SDUWLFXOH FDQDOLVpH HVW QRWDEOHP
des particules de trajectoire quelconque puisque que la probabilité de collisions élastiques et
inélastique esréduite.

Figure 11 .9: Schéma du principe de la technique de canalisation.

&HWWH WHFKQLTXH FRQVWLWXH XQ RXWLO SUpFLHX][ S
dans un monocristal, poévaluer le degrécGH FULVWDOOLQLWpPp GIXQupFKDQW
ELHQ SRXU pWXGLHU OYHQGRPPDJHPHQW VXEL SDU OfpG
ionique, sollicitation thermique, mécanique ou chimique [Fajure 11 .9).

/IHV LRQV LQFLGHQWYV VRQW FDQDOLVpV VL OHXU SDUL
GI{DWRPHV HVW SOXV JUDQG TXH OYDPSOLWXGH GHV YLEU
OTDQJOH GH OHXU GLUHFWLRQ GYLQFL GebtQledHpeBtljie UDSSR
OTDQJOH FaHdsaldaged I'ion peut subir une ou plusieurs diffusions a grand angle
sur les atomes. La décanalisation est produite principalement par des diffusions multiples avec
les atomes que les vibrations thermiques énaieégerement de leur position moyenne ou des
interactions avec des imperfections (interstitiels isolés ou en clusters..) du cristal ou des
impuretés en positions interstitielles. Les collisions électroniques multiples deviennent de plus
en plus importams pour les grandes profondeurs et les ions incidents seront décanalisés au
IXU HW j PHVXUH TXJLOV SpQgWUHQW GDQV OH FULVWDO
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plus en plus efficace au cours de la pénétration jusqu'a disparition de |'effatalisation.
/| pSDLVVHXU GH OD ]RQH FRQFHUQpPH SDU XQ IRUW HIIHW
micron.

[1.1.5.b. Conditionsde canalisation

4XDQG OH IDLVFHDX GYDQDO\WH HVW DOLJQp DOpDWHF
FULVWDOORJUD SK bhfieKés$t n@, et thlutl $& p@skdJddriRnié LlsRle matériau analysé
était amorphe ou polycristallin.

/IRUV GIXQH FDQDOLVDWLRQ D[LDOH RX SODQDLUH Of
élastiques avec la cible. Les ions canalisés perdent leur énergie, pregguement, par
interactions inélastiques avec les électrons. De la méme facon que pour les matériaux
amorphes, deux approches sont possibles pour étudier théoriquement ces phénomeénes : une
DSSURFKH DQDO\WLTXH EDVpH VXU O TDUWBS apprpthe DerypR Q G X
Monte-Carlo qui considére les interactions comme étant une suite de collisions binaires.

/IRUVTXH OYDQJOH HQWUH OH IDLVFHDX GYLRQV HW
LQIpULHXU j XQH Y DO HXds pattlduMsLincXieéhtdd S@Hars Hirigées par les
rangées atomiques qui se comportent comme des guides pour les ions émar{getang des
canaux du cristal/ YfDQJOH FULWLTXH_. &Hl'ardleQDuD leyubl\Wes Ballicules
incidentes peuvent étre "guidées" par les rangées ou les plans atonfiqueese des
particules qui entrent dans le cristal sous un angle supériey ne sera canalisée. Cette
FRQGLWLRQ UpVXOWH GX IDLW TXH OHV SDUWLFXOHYVY LQFL
GIXQ SODQ DWRPLTXH VXELVVHQW OfLQIOXHQFH GH OD ¢
discontinue de la rangée ou du plan ataraigt des vibrations thermiques. Ceci suppose une
distance minimalen GY{DSSURFKH GH OD QDSSH GH FKDUJH SRXU Ol
concept de canalisation sont vérifiés (@igure 11.10). Les concept théoriques de la
FDQDOLVDWLRQ GYXQ IDLVFHDX GYLRQV GDQV XQ FULVWDO
thése de A. Gentilg].

Figure 11.10 : 6 FKpP DW L VOOW. RRD GO LV D W LHRQV DO DQBOH FULWL
FDQDOLVDWLRQ L H OYDQJOH IRUPp SDU OH mh2&MEHDX LQ

GLVWDQFH HQWUH OYLRQ HW OD UDQJpH DWRPLTXH
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'DQV OTDSSUR[LPDWLRQ GX SRWH@arvarsatichpeuvetred X O D
défini par laFormule 11.3. Cet angle dépend essentiellement de la nature de la cible, de la
distance interatomique, de la particule incidente et de son énergiegt de r

(I1.3)

¢ (°) : angle critique de canalisation
min(A°Y GLVWDQFH PLQLPDOH GYDSSURFKH
C : constante égale généralement’a 3
a(A® GLVWDQFH GYpFUDQWDJH
Z1: numéro atomique de la particule incidente
Z,: numéro atomique de la cible
E (keV): énergie de lagrticule incidente
d (A°) : distance interatomique
e(C) FKDUJH GH OfpOHFWURRQ

LafFigure Il .1Ja PRQWUH OfHIIHW GYXQH PRGLILFDWLRQ GH
méme énergie transverse) sur un spectre alignk rendement augmente avec le
désalignement du cristak HFL HVW GpVLJQp SDU OfHIIHW GH FDQDOL
rapport a un axe ou planaire par rapport a un plan. Les deux cas de canalisation sont
schématisés dandfagure 11 .11]b.

Figure 11.11 : (a) Spectres de RBS en canalisation enregistrés a divers degrés de
GpVDOLJQHPHQW SDU UDSSRUW j OYD[H GX FULVWDO E
enregistréessuivant un axe (ligne continue) et un plan (ligne discontinue).

Expérimentalementiangle critique . est détermingar la mesure d largeur a mi
hauteur de la courbe de balayage angulaifg [12]. On définit une courbe de balayage
angulaire comme étant un rendement pour différents angles que fait le faisceau incident avec
un axe ou plan cristallographique. Une estimation précise;gdesst possit# par simulation
QXPpULTXH /MHIIHW GH FDQDOLVDWLRQ HVW PRLQV HIILFD
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OH JXLGH pOHFWURVWDWLTXH GDQV OH FDV GfXQ SODQ
VIH[SULPH H[SpULPHQW D O Hf HGWaib&DilLenXe& lde Ynént hout) des H
axes cristallins de faible densité atomique.

[1.1.5.c. Rendement de canalisation

Le rendement de canalisatiof est défini comme le rapport entre le nombre de
particules détectées (particules rétrodiffusées ou issues deoméadaticléaires) dans un
LQWHUYDOOH G1pQH U JdédtleGambésde pivtiotbskBEt€zed«s dahp le<méme
LQWHUYDOOH GYpQHUIALH GX VSHFWUH DOpDWRLUH <

(Il .4)

Figure I1.12 : lllustration schématique des rendements de canalisation {%), de
décanalisation % et de la rétrodiffusion directe & dans un cristal parfait.

4XDQG XQ IDLVFHDX GYLRQV SpQqWUH GDQV XQ FULV\
canalisation, trois composantes peuvent étre définies[fugire 11.12). Une composante
QRQ FDQXDIXLVPMHVW SDV LQIOXHQFpH SDU OYDUUDQJHPHQ)
et une composante canalisée £1%&) qui est guidée le long de la direction cristalline
considérée par des collisionsRUUpOpHY DYHF OHV UDQJpHVs GIDWRF
représente la fraction des particules rétrodiffusées. Intrinsequement, elle est dépendante de la
nature des atomes de la cible, mais est égale a une valeur inférieure de plusieurs ordres de
J U D Q G kel gjiesoit lavaleur $QRWHU TXYTj GHV GLVWDQFHV GYDSS
LQILPH U DLy dedtédctions nucléaires.

Pour un faisceau incident parfaitement aligné par rapport a un axe cristallographique
de bas indice, la fractiotles ions canalisés (X &) peut atteindre 95 a 98 %, ce qui engendre
indirectement une diminution trés importante du rendement de rétrodiffesicionc du
rendement de canalisatidhG p | L Qhuatianyl .5. Ce rendemenGpSHQG GH OYDQJOH
OH IDLVFHDX LQFLGHQNWHYWD O [HQGIR GRPWVYRQOGH OfDPSC
WKHUPLTXHVY GHV DWRPHV DXWRXU GH OHXU SRVLWLRQ G
dans la cible. Il est en fait sebke a des déplacements tres faibles des atomes de leurs
positions régulieres dans la maille.
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4 X D Q @st nul nous pouvons définir le rendement de canalisation minifhgntCe
SDUDPgWUH HVW XWLOLVp FRPPH XQH PHVXUBh GcH OD T>
SURFHVVXV GH FDQDOLVDWLRQ HVW WUqV VHQVLEOH j OfF
SUpVHQFH GYDWRPHV GpSODFpV D X-cént)QrideitXdeuxX €¥fets |UD FW
GLVWLQFWYV XQH DXJPHQMaBMOLdRdY faiskead parfeeBeglieM DiigW H  $
DXJPHQWDWLRQ GH OD FRP $RVOHIW P ARRPPWDRIG PIHXQW HG $X Q
conduit a une augmentatiatu rendement de canalisation minimugk,. Le spectre en
GLUHFWLRQ DOpDWRLUH QTHVW SDuhsRiR Bdebu priSdllih OD SUpVH

11.1.5.d. Procédures expérimentales

'DQV OH FDV GH FHWWH pWXGH GDQV OH GLR[\GH GTXL
GH FDQDOLVDWLRQ SDU IDLVFHDX GYLRQV FRXSOpH DX[ WFE
sont complémentaires et RPHWWHQW GYfREWHQLU VLPXOWDQpPHQW G
UpVHDX[ XUDQLXP HW R[\JgQH HW DLQVL TXé$ poobeddresFDOLVELC
suivies pour réaliser ces expériences sont décridsssious par ordre chronologique.

[1.1.5.d.i. 3UR F p G Xighdmeén{ du@ristal

/ID SUHPLqUH pWDSH FRQVLVWH j RULHQWHU OH IDLVFH
cristal. Dans notre cas les monocristaux,UORQW SUpSDUpV DILQ GIDYRLU Ol
<111> a quelques degrés de la normale de la surfac@fipFKDQWLOORQ /fpFKDQWI
sur un portepFKDQWLOORQ IL[p VXU XQH WrWH JRQLRPpWULTXH
quatre axes deux translations et deux rotations. Il est représenté schématiguement sur la

Figure 11 .13

Figure 11.13 ORQWDJH GH OYpFKDQWLOORQ HW UHSUpVHQWDMW
goniométrique et des détecteurs. Le détecteur 1 enregistre les deutons rétrodiffusés et les

L V\d& A réaction nucléaire’®0 ¢+ .'N.Le GpWHFWHXU VLWXp j OfL
OfpFKDQWLOORQ HQUHJLVWUH OH VLIJQDO SURWRQV FRUU
nucléaire *He H, *H) “He.
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Figure Il .14 : Représentation en vue de haut et de profil des signes de rotation Rot X et
Rot Y.

/HV WUDQVODWLRQV VRQW XWLOLVpPHV XQLTXHPHQW S
SDU UDSSRUW DX IDLVFHDX GYDQDO\VH HWs points deQ W OD
mesures sur le méme échantillon. Les deux rotations appelées Rot X et Rot Y, représentées
sur lgFigure 11114 VHUYHQW j RULHQWHU OfD[H RX OH SODQ FUL
directiondufaVFHDX GLRQV

A SDUWLU GYXQ DQJOH GYLQFLGHQFH GH GpSDUW SRXU
QRUPDOH j OD VXUIDFH GH OfpFKDQWLOORQ VRQW FRWDQJ
en faisant varier successivement Rot X et R¢erY générat 10° par rapport a la direction de
OfD[H UHFKHUFKpP 'XubQw OH EDOD\DJH OH IDLVFHDX V
VIHQVXLW XQH EDLVVH GX UHQGHPHQW GH UGLIIXVL

[1.15).

La localisation du minimum planaire fournit une représentation précise des angles
entre plans. Les coordonnées des minima sont représentées sur un graphe avec pour abscisse
Rot Y et pour ordonnée Rot X. Des droites sont tracées entre desanafin de reconstruire
XQH SURMHFWLRQ VWpUpRJUDSKLTXH GX FULVWDO /H SRL
FRRUGRQQpPpHYV 5RW ; 5RWPeur dbtdniOufi®\ateud ptdeiseHde Rkopsition
GH OYD[H LO VXIILW G &b WaR@Bd ddsdélix@opadiodd teRrbL@eva @aleur
minimale du rendement. Il faut noter que chaque droite représente un plan cristallographique.
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Figure I1.15 : Projection stéréographique pour la détermiration des coordonnées de
OfDI[H !

La|Figure L 16l UHSUpVHQWH OHV SODQV UHQFRQWUpV ORUV

bas indices <111>, <100> et <110> dans une structure cubique.

Figure 11.16 : 30DQV UHQFRQWUpV ORUV GH OYDOLJQHPHQW D>
<111>, <100> et <110> dans la structure cubique.

/IHV FRRUGRQQpHYV GH OfD[H SULQFLSDO DLQVL GpWHU
des autres axes du cristal, en connaissant leurs écarts angulaires. Par exemple, pour un cristal
FXELTXH ODQJOH HQWUH OHV YHFWHXUV UHSUpVHQWDQW
FH FDV LO HVW QpFHVVDLUH G THdUH&WNME guiyobttes\ddl @ OH UR
axes (les différents plans sont identifiables par leur différesees le rendement de
FDQDOLVDWLRQ 3RXU WURXYHU OfYD[H I' QRXV VXLYUR
VDYRLU XQH URWDWLRQ GH111> erfsivant tdujpussuR plav (31@ 7D [
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[1.1.5.d.ii. Enregistrement des spectres RBS et NRA

La|Figure 1l .17|a représente les spectres RBS enregistrés sur un échantillpn UO
PRQRFULVWDOOLQ GDQV GHX|DLWFXDW LIRGAVL. GHQWLDQHB W@\

canalisé pour une charge donnée.

Figure 11.17 : Spectres expérimentaux enregistrés en direction de caligation axiale
<111> et en direction aléatoire pour les signaux U et He sur un disque Y{nplanté He
50 keV & une fluence de 1x1®at.cm?,

Le spectre enregistré en direction Random montre une situation dans laquelle le
IDLVFHDX LQFL G HeQ sic@p§ tirdators@eciflqpe dibcxistal. Par contre, le spectre
HQUHJLVWUp HQ GLUHFWLRQ DOLJQpH HVW REWHQX j SDUW
direction cristallographique <111>, suivant laquelle une fraction de 95 % des particules
incidentes est canalisée. SufAaure 11.17]b nous observons le signal hélium des deux
situations citées gilessus. Le signal en position aléatoire est plus important en comparaison a
la position canalisée.

[1.1.5.d.iii. DéterminaWLRQ GHV UpJLRQV GYLQWpUrw

$SUgV DYRLU GpWHUPLQp OHV FRRUGRQQpPHV GH OfDJ}
FDUDFWpPpULVDWLRQ GYXQ PRQRFULVWDO SDU FDQDOLVDWL
SRVLWLRQ GT1XQ D[H SDU L Qé&sUdexHaed/ Rot \KXelf duHROV Y. IRbUG 1 X Q
chaque nouvelle position angulaire ainsi obtenue, nous enregistrons les deux spectres NRA et
RBS. Puis nous calculons lendement par rapport au spectrandom dans une fenétre de
GIpQHUJISRXIY OIXUDQISEXWHW ITR[(\IJgQH &HV GHX[ LQWHU
UHSUpVHQWHQW OHV UpJLRQV GILQWpPUrW GHV GHXJ[ VLJQD
correspond a une couche du matériau ou la majortt @ TKpOLXP HVW LPSODQ
profondeur représente également une couche endommageée ou la concentration de défauts,
JpQpUpYV SDU OYLPSODQWDWLRQ GTKpOLXP HVW PD[LPDOH
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Figure 11.18 : Distributions en profondeur des ions’He de 50 keV implantés dans UQa

la fluence de 5x16” at.cem® HW GHV GpSODFHPHQWY SDU DWRPH GYR[\J
différentes distributions sont calculées par SRIM[13] /D UpJLRQ GTLQWpUTr
représentée par un rectangle en couleur rouge (hachuré).

Pour déterminer les énergies correspondant aux fronti@(e$Eimin, Eimad €t 0 G
[Eomin Eomay LO IDXW GIDERUG FRQQDVWUH OD GLVWULEXWLRGQ
NH9 GDQV OH GLR[\GH GTXUDQLXP HQ IRQFWLRQ GH OD SUF
SRIM a été réalisée et les résultats seprésentés dans[fagure II.18] Nous remarquons
TXH OD FRQFHQWUDWLRQ GH G pstimpdrtentS gnxd) IDQdt 230 iV G TR |
Maintenant, il reste a définir les énergies correspondant a ces deordaafs 100 et 250
nm. Dans le cas des signaux uranium et oxyganas calculons avec le logiciel SRIM
OfpQHUJLH GHV GHXWRQV GYfpQHUJLH LQFLGHQWH NH9 D

/IMpQHUJLH GHVY GHXWRQV UpWURGLIIXVpE&¥apadty doOHV QR\
WHUPH . Glb®@hlljl BRXU OHV GHX[ SURIRQGHXUV ; IL[pHV [
GHXWRQV UpWURGLIIXVpHV DSUQqV T8 edfitdde VadlvepiHpad ld OTpS
logiciel SRIM. Les deux énergies des deutons (issu®de UpWURGLIIXYLAWE@t ] OTDQ
250 nm) détectés et par conséquent la valéyisont alors déduites.

Pour le signal oxygéne, la cinématique de la réaction nucl&oreH, “He) N
permet de calculer le spectre en énergie des alphas émis diorfode la profondeur
GYfpPLVVLRQ LQGLUHFWHPHQW HQ IRQFWIDRConGE nBusp QHUJL
FRQQDLVVRQV OfpQHUJLH GHV GHXW-BeGUs, DeX [éneriles[deSUR I R C
alphas émis a 100 et 250 nm sont estimées. Nous calculons ensuite avec leS&jMie
OfpQHUJLH GHV SDUWLFXOCHGLDB SES WYWq\G pOMH PMWHBIYH UR/ iRV
Xlcos(T /D UpJLR Q EzésL&ovE dddarivnée.
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/HV UpJLRQVEG®HQWIPpUI DK IGH HMVR[\JgQH VRQW VFKpPDV
[Figure 1119 Les détails des calculs ainsi que les énergies des particules sont représentés dans
ledTableaull 2] 'DQV OH FDV GX VLJQDO KpOLXP OD [fB@] GTLQW
M.177 DILQ GILQWpJUHU OH VLIJQDO +H VXU OfHQVHPEOH GH

Figure 11.19 SHSUpVHQWDWLRQ GHV JRQHV GTLQWpUrw SRXU
suvDQW OYD[H SULQFLSDO !

Uranium Oxygeéne
Profondeur Energie D Energie D' (QHUJLH
(nm) incident (keV) | Détecté (keV)| détecté (keV)
100 937 893 2532
250 917 853 2470
Tableaull .2

5pJLRQ GILQWpPUrW GHV VLIJQDX[ XUDQLXP HW R\

Pour réaliser des balayages angulaires suivant les axes &t14080> du cristal Ug
LO IDXW FKDQJHU OYRULHQWDWLRQ GH OYpFKDQWLOORQ
distance parcourue par les particules’ @ alpha) dans le matériau. De ce fait, il est
QpFHVVDLUH GH UHFDOFXO HW IDHKWH WDpQ L8 B \G GLQ R MGHIQ WHSIR|
le présent travail, pour les axes principaux du cristal, <110> et <100> correspondant
UHVSHFWLYHPHQW j GHV DQJOHV GH URWDWLRQ GH f

OTXUDQLXP HW GH O R Exés §oHt rSRxouéed Havis [@HXau 11 3] et

Tableaull .4

Uranium Oxygene
Profondeur Energie D' Energie D' (QHUJLH
(nm) incident (keV) | Détecté (keV)| détecté (keV)
100 935 888 2533
250 914 841 2468
Tableaull .3

5pJLRQ GILQWpUrW GHV VLJQDX[ XUDQLXP HW RJ\
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Uranium Oxygene
Profondeur Energie D' Energie D' (QHUJLH
(nm) incident (keV) | Détecté (keV)| détecté (keV)
100 929 871 2529
250 897 796 2462

Tableaull. 4 S5pJLRQ GLQWpUrwW GHV VLIQDX[ XUDQLXP HW RJ\

[1.1.5.d.iv. Représentations des balayages angulaires

/I YTHQVHPEOH GH\ GROREWHQXHYV VXU OHV WURLV W\SHYV
GHV FRXUEHV GH EDOD\DJH DQJXODLUH TPOMR Q.20 EIRHOOH GF
représentent les rendements relatifs en fonctiontB Q JOH GH <EIR© deuk DHP
UpDOLVpPV VXU OfYXUDQLXP HW OYRI[\Jq QS theR @aNonedahD FW p U |
position axiale i.e. pour un angke=0°.

Figurell. 20 &RXUEHV GH EDOD\DJH DQJXODLUH ',3 HQUHJILVW
plan (111). La courbe en bleu représente le signal hélium, en vert le signal oxygéne et en
noir le signal uranium.

Pour simplifier le langage et faciliter la description dmsurbes de balayages
angulaires dans la suite du manuscrit et particuliéerement au quatrieme chapitre, nous
introduisons lesexpressions suivantes.yYdéfini comme le nombre total de deutons
UpWURGLIIXVPpYV HW GpWHFWpPV j[Eimf EGR® W RIB# DgmmEl G Tp Q H
signal uranium. Le rendemerfy, H[SULPp GDQV OfpTXDWLRQ ,, HVW Q
signal uranium. ¥, GpILQL FRPPH OH QRPEUH WRWDH®BOGH,BHR)SKDV pP
“NHW GpWHFWpPV | f G D QMafd BomdSErR Ron@rsiQriallbdyigehe. Le
rendementky, est appelé rendement du signal oxygeng.défini comme le nombre total de
protons émis par la réactiSde ¢H, 'H) ‘He HW GpWHFWpV j f GDQ&s&@ad UpJLR
nommeé signal hélium. Le rendemt k. est nommé rendement du signal hélium.

1.1.5dv. (QGRPPDJHPHQW GX FULVWDO SDU OH IDLVFHDX GYDC

La technique de canalisation a été utilisée (v@inapitre 4) pour étudier
OTHQGRPPDJHPHQW GHV VRXV UpVHDX] XUDQLX%HeHW R[\J
GYpQHUJLH GH N H 9 1x18 T OX Bl Q ¥ HiCEilielétude a été réalisée
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DYHF XQ IDLVFHDX GH GHXWRQV GH NH9 | XQ FRXUDQW
DQJXODLUH VXLYDQW XQ D[H QpFHVVLWH XQ PaudPeSV GYDF
FRQGLWLRQV GTIDQDO\WH OD I0OXHQFHhess Bsim&HXWADY GDQ'
D*.cm? 'XUDQW OfDQDO\VH OH IDLVFHDX GH GHXWRQV SURY
FRQVPpTXHQW OYHQGRPPDJHPHQW G£ D KXail BeLsupelrpbser & 1D QD C
FHOXL JpQpUp SDU O fLBrace bR valbue ISRIG, BY¥Kavonk ¥ffectué une

FRPSDUDLVRQ GH OTHQGRPPDJHPHQW TXL SURYLHQW GHV (
sur lafFigure 11.21] /H SLF GTHQGRPPDJHPHQW GHV GHXWRQV HV\
SURIRQGHXU /HV GSD JpQpUpV SDU OfKpOLXP HQ SURFKH
SURYRTXpV SDU OH IDLVFHDX GYDQDO\VH (Q HIITHW VXU Of
le rapport des dpa induits par les deutons représenteGMHY GSD JpQpUpV SDU OfKp

Figure I1.21 &RPSDUDLVRQ GH OﬂHQGRPPDJH%H@MﬁOU@\GXLW ST
implantés & une fluence delx10" at.cm?® G D QV QG f8Iai engendré par le faisceau
GIDQDOGMIBOHUJLH GH NH9 SRXU UpDOLVHU XQ ',3 D[LDO

[1.1.6. Quantifications des résultats expérimentaux

/ID WHFKQLTXH GH FDQDOLVDWLRQ HVW XQide BpWKRGH
désordre et a la localisation des impuretés dans une structure cristalline. Les résultats
expérimentaux obtenus grace a cette technique sont sous forme de spectres de rétrodiffusion
HW GH UpDFWLRQ QXFOpDLUH /7L @ YéhtthSune tAcbaratdReQLEG H W H
GLIILFXOWp PDMHXUH GH OD WHFKQLTXH HVW OTH[WUDFWL
VSHFWUHY H[SPpULPHQWDX[ WHOOHYV TXH OHV IUDFWLRQV
GILPSXUHWpPV SRVLWIHRVOQQHHW EWAWEGHHPWWVLH /TRXWLO LQC
guantification est la simulation numérique.

Dans ce travail, nous avons utilisé une méthode de Monte [34:lth]. Le codede
calcul McChasy ORQWH &DUOR &+$QQHOLQJ 6<PXODWLRQV D pWy
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pour les Recherches Nucléaires de Varsoviestidédié a la quantification et a l'interprétation

des données expérimentales de la canalisation des ions dariblee<ristallines. Il a été

utilisé avec succes pour simuler des résultats expérimentaux obtenus sur la structure de bon
nombre de matériaux par exempleOfpWXGH GHV PRGLILFDWLRQV VWUX]I
GIXUDQLXP LPSODQWp[IBlY DHEGEPWRBEQVHO RO BENVW SDU OfKp
la zircone[l7] DLQVL TXH OfpWXGH GH OD GplIRUPDWLRQ GX FU
dislocations prés irradiatio{18]. Il faut noter que ces calculs peuvent étre réalisés dans le

FDV GTXQ FULVWDO FXELTXH RX KH[DJRQDO

'DQV FHV VLPXODWLRQV OH FDOFXO GH OD WUDMHEF
hypotheses suivantes :

%ces angles entre le vecteur vitesse de la particule W€V H HW OD GLUHFWLF
cristallographique sont considérés comme petits (inférieurs a 7°).

%ce changement de direction du projectile se produit a chaque interaction avec le plan
cristallographique rencontré. Entre deux plans, le projectile se dépidicme droite.

%/HV FROOLVLRQV HQWUH OH SURMHFWLOH HW OHV DWR
OIfDLGH GH SRWHQWLHOV pFUDQWpPV

La probabilité de la rétrodiffusion sur un atome du cristal est évaluée pour chaque type
GIDWRPH HQ WHQDQWXBERP®S\pHFLGHVXHMYV GH ODPSOLWXGH ¢
GH OD VHFWLRQ HIILFDFH HW GH OD SRVLWLRQ GH OYDW
simulation consiste a introduire dans le logiciel les parametres initiaux du modele

%oLa structure du cstal;

%0/ 9 p Q H U Jdaticuel ivicidentes (deutons);

%oLa profondeur simulée;

% /D SRVLWLRQ GX IDLVFHDX SDU UDSSRWVY j OfD[H VWUXF
% /TDPSOLWXGH erMiqidesEesihieRr Qu\éristal;

% /HV ITUDFWLRQV GYDWRRiélewr &t FULVWDO GpSODFp

%oLa fraction des impuretés positionnéasisl des sites de haute symétrie.

Le calcul de simulation proprement dit commence par le tirage aléatoire de la position
GX SURMHFWLOH j OfHQWUpH GH OD FLEOHequiRypa8urs@wWURQV
de calculer la trajectoire du projectile et la probabilité de rétrodiffusion pour chaque plan
cristallin traversé. Enfin, lorsque la particule a atteint la fin du parcours fixé, nous considérons
une nouvelle particule, et le calcul reconmoe avec le tirage aléatoire de la position de cette
QRXYHOOH SDUWLFXOH j OTHQWUpH GH OD FLEOH
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Aprés avoir pris en considération un grand nombrd (1GfLRQV OHV UpVXOV
QRUPDOLVpPYV DILQ GYREWHQLU OH VSHFWUHesHe¥fequ@el UJLH |
pour une autre direction du faisceau incident par rapport a la cible, le résultat final étant
OYREWHQWLRQ GT1XQH FRXUEH GH EDOD\DJH DQJXODLUH j S
Enfin, les résultats de simulation pour chaquesad comparés aux résultats expérimentaux.

,O IDXW QRWHU TXIXQ DMXVWHPHQW GH FHUWDLQV SDUD
YLEUDWLRQV WKHUPLTXHYVY GHV DWRPHV OHV IUDFWLRQV C
IUDFWLRQ GfTL PrH&ed ldahp vh SR W hdlte symétrie, peut étre effectué pour
aboutir & une superposition des deux courbes de balayages angulaires expérimentale et
simulée.

,OQYHUVHPHQW OHV SULQFLSDX[ LQFRQYpQLHQWV GH
disponibilité rédutH GHV FRGHV GH VLPXODWLRQ TXL LQFOXHQW G
FRQWHQDQW GHV LQIRUPDWLRQV VXU OD JpRPpWULH GH
PDWpULDX FRQVLGpUp OfRULHQWDWLRQ GX FULWMADO OfD
GLVWULEXWLRQ GH GpIDXWV« HW GYDXWUH SDUW OD QpFF

I.2. /D VSHFWURVFRSLH GI{DQQLKLODWLRQ GH SR

Les positons peuvent étre utilisés pour détecter la présence des lacunes et des cavités
dans les solidefll]. LaspHFWURVFRSLH GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLW
des années 7M09] SRXU OTpWXGH GHV PpWDX[ SXLV pWHQGXH j OD
neutre ou négative dans les sesMRQGXFWHXUV $XMRXUGTKXL OH FKDI
RXYHUW j OfpWXGH GHV YROXPHV OLEUHY GDQV OHV SRO\
ceWWH SDUWLH QRXV GpFULYRQV OD VSHFWURVFRSLH GfpO
OHV GpIDXWV ODFXQDLUHYV LQGXLWY SDU OTKpOLXP OYLRGE

[1.2.1. Emission et interactions des positons avec les solides
II.2.1.a. Source de pogbns

Le positon a été prédit par Dirac en 1920] puis mis en évidence expérimentalement
deux ans plus tard par Andersf#l]. Le pPRVLWRQ HVW OYDQWLSDUWLFXOH
charge électrique de +1,6x10& XQ VSLQ GH 6 HW OD PrAH]..®PBEEVH TXH
le vide, le positon est stable et sa durée de vie est’dari€) Par contre, dans la matiére il est
rapidement thermaliseHW VYIDQQLKLOH DYHF XQ pOHFWURQ SRXL
rayonnements gamma.

/HV SRVLWRQV SHXYHQW rWUH REWHOX3/M%QSDVRWR SG
UDGLRDFWLI 3UH&RBeQWwifodur[HPSIe prossus de cette décroissance

est décrit par la réaction suivante

(Il .6)
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Figure Il .22 Processus de désintégration déNa.

L'isotope *Na est souvent choisi pour sa période (2,6 ans) et son rendement
GYpPLVVLRQ GH SRVLWRQV pOHYp %m %003 RYMM].j] GTDXW
/TpPLVYVLRJaves TiXeenergie de 1,28 MeV permet la mesure de temps de vie des
SRVLWRQV SDU GpWHFWLRQ HQ FRWQFLGHQFH GX WHPSV T
GHV JDPPDV GIDQQLKRRIODWLRQ | NH9

[1.2.1.b. Positons lents

/ID VSHFWURVFRSMIRQ I®H GRMLAVRQYVY SHXW rWUH PLVH
faisceau de positons lents (25 keV). Il permet de caractériser les premiers um sous la
VXUIDFH /HV PHVXUHV VXU OH GLR[\GH GTXUDQLXP RQW

CEMHTI (schéma narésenté sur |&igure 11.23) qui délivre un faisceau monoénergétique,
GRQW OfpQHUJLH YDULDEOH SHUPHW GH FRQWU{OHU OD S

Figure 1l .23: Schéma de principe du faisceau du CEMHTI.

Une partie des positons émis par une source radioactivéNdede 60 m¢est
WKpUPDOLVpPH SDU XQ PRGpUDWHXU SXLV VSRQWDQpPHQW
de 3 eV dans une direction normale a la surtacenodérateur. Le modérateur est une feuille
de tungstene (W), ce métal posséde un travail de sortie négatif (3 eV) pour les positons et il a
XQ IDLEOH UHQGHPHQW GH'®IRGpUDWLRQ GH OfRUGUH
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8Q ILOWUH HQ pQHUJLH TXL Swéeq@edn@mplidqrurdhadi XQ FR.
PDIJQpWLTXH SHUPHW GYpOLPLQHU OHV SRVLWRQV TXL QYF
DORUV XQ IDLVFHDX JXLGp HW DFFpOpUp YHUV OfpFKDQ
magneétiques et électriques. Les positons momngétiqgues peuvent acquérir des énergies
comprises entre 0,1 et 25 keV.

[1.2.2. Pénétration dans la matiere
[1.2.2.a. Thermalisation et diffusion

/IH WHPSVY GH WKHUPDOLVDWLRQ GHV SRVLWRQV HVW G|
est inférieur a leur durée de vie. Dansmétal a température ambiante, le libre parcours
moyen du positon,IHVW GH OYRUGUH GH QP HQ FRQVLGpUDQW TX
OYDQQLKLHWW IGRIQ O/ R U G U H[23]HLes lorjgueursd@ diffusion diminuent
quand le piégeage augmente.

$SUgV OD WKHUPDOLVDWLRQ OHV SRVLWRQV GLIIXVHQ
ou leur piégeagecGDQV XQ GpIDXW 6MLOV VRQW SLpJpV OHV SRVI
défaut ou revenir vers le réseau. Le coefficient de diffusion du positatals le réseau
FULVWDJZALQ VIpFULW

(I1.7)

K : Constante de Boltzmann;

m, : masse effective dpositon

M+ : mobilité du positon

Zlaxation: temps de relaxation pour sa diffusion.

Les valeurs expérimentales de [ . VRQW GH OfRUGWHNsAdds | FF
métaux. Cee valeur correspond a un libre parcours moyefe |

Soit5a 10 nm a 300 K (11.8)

La longueur de diffusioh.. est donnée par

(I1.9)
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Avec le temps de diffusionahs le solide.

I1.2.2.b. 3URILO GILPSODQWDWLRQ

3RXU XQ IDLVFHDX GH SRVLWRQV PRQRpQHUJpWLTXHYV
HQWUH HW NH9 OH SURILO GYLPSODQWDWLRQ GHV ¢
fonction gaussienne de la forfg2;25]:

(I1.10)

/ID SURIRQGHXU PR\HQQH GYDUUrW GHV SRVLWRQV GpStH

avec et n=1,7 (.11

Figurell.24 3URILO GfLPSODQWDWLRQ GHV SRVLWRQV OHQW

Sur lgFigure Il .24{est représenté le proiGILPSODQWDWLRQ GH SRVLWR
PQHUJLHY GDQV OH GLR[\GH GTXUDQLXP /fpSDLVVHXU GH (
GH OfpQHUJLH GHV SRVLWRQV HW j NH9 OHV SRVLWRQV .
1,6 pm.

I1.2.2.c. Piégeage et dépiégeagles positons dans les défauts

(Q UqQJOH JpQpUDOH GDQV OHV PDWpULDX[ GHQVHV OHYV
DYHF OHV pOHFWURQV j SDUWLU GfXQ pWDW GpORFDOLVp
des défauts lacunaires.
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11.2.2.c.i. Etats délocalis&:

'DQV XQ VROLGH SDUIDLW OD IRQFWLRQ GYfRQGH DVV
Bloch du type

(I1.12)

Ou w(r) est le potentiel périodique du réseau.

Le positon suit la périodicité du réseau et sa probabilité de présence est maximale dans
OHV VLWHYVY LQWHUVWLWLHOV 2Q GLW DORUV TX{LO VYDQQ

11.2.2.c.ii. Etats localisés:

Les défauts de type lacunaire se comportent comme des centres attractifs qui piegent
les positons. Leur énergie de liaison&EDQV FHV GpIDXWV HVW GH OfRUGUH
constituent des puits de potentiel pour les positons gonikiéent dans I'environnement
POHFWURQLTXH DSSDXYUL GX GpIDXW ODFXQDLUH /DQQL
caractéristiques qui dépendent de la structure atomique du défaut lacunaire.

Le piégeage est caractérisé par un coefficient sgéeifig et un taux de piégeage
Ke= R.cy (I1.13)
Ou gest la concentration de défauts.

Cecoefficient R GpSHQG GH OD QDWXUH GX GpIDXW HW GX S
libérée par le piégeage est dissipée dans le d@ije

11.2.2.d. Annihilation de paires €'-€

/IH SURFHVVXV GIDQQLKLODWLRQ FRQVHUYH OfpQHUJILE
la paire e H /ITpQHUJLH GITDQQLKLODWLRQ SHXW rWUH WULI

GTpQieBlJLH

(I .14)

/IH QRPEUH GH SKRWRQV pPLV GpSHQG GH OfpWDW GH
GIDXWUHV SDUWLFXOHV RX QR\DX[ DX YRLVLQDJH SURFKH

% [TDQQLKLODWLRQ j XQ JDPPD VH SURGXLW SRXU GHYV
[26] &HW pWDW HVW TXDVLPHQW LQH[LVWDQW GDQV ¢
des positons est de 540 keV pour des sourcéd\de
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La spectroscopie i DQQLKLODWLRQ GH

% [ TDQQLKLODWLRQ j GHX[ JDPPDV SUpVHQWH OD VHFW
a lieu pour un spirs=0. Ce processus domine dans les matériaux denses comme
les métaux ou les seraonducteurs.

%0 Les annihilations a trois gammas ou plus ont des sections efficaces faibles. La
section efficace diminue lorsque le nombre de phot#mis augmentf22].

11.2.3. Effet Doppler

Dans lerepére du centre de madigea une paire’ee, la quantité de mouvement de la
SDLUH HVW QXOOH /HV GHX[ SKRWRQV GTDQQLKLODWLRQ '
une énergie égale a:

Eo = mec® =511 keV (11 .15)
avec c: la vitesse de la lumiére

m OD PDVVH GX SRVLWRQ GH OfpOHFWURQ

Dans lerepere lié au laboratoigoir|Figure 11 .25 OfpQHUJIJLH GHV pPLV F
UDLVRQ GH OYfpODUJLVVHPHQW 'RSSOHU G€ j OD TXDQWLWp

GHX[ SKRWRQV pPLV VRQR plIND @HW jGLUNHW L'oppdséeg,pPLVVL
forment un angle de 18& 0 /HV x@atatnetres sont donnés par les deux formules ci
dessous

(I .16)

(I1.17)

avec R (reps. R) la composante longitudinale (resp. transverse) dedatité de mouvement
de la paire e+ /-e

Figure 1.25: S HSUpVHQWDWLRQ VFKpPDWLTXH GH OfHIIHW "RSS(
paire électron-positon.
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/I MpODUJLVVHPHQW 'RSSOHU G Hep@gentd MaLdibtriBUfienQdesL KL O D
moments des paires€ US TXL V1D aQriesukeQle @ Worrélation angulaifie des
GHX[ SKRWRQV JDPPD GYDQQLKLODWLRQ SHUPHW GH GpW
dimensionsdesmomentsdespairbseéTXL VIDQQLKLOHQW GDQV OH PDWpl

1.24. OHVXUH GH OYpDdples LVVHPHQW

/ID VSHFWURPpWULH GYfpODUJLVVHPHQW 'RSSOHU FRQV
pPLY ORUV GH OYDQQLKLODWLRQ 1RXV YLVRQV DORUV j RE
représentant la mesure des moments des paig@s € § p O D U J L \pgler PEHrésutahRde
FHW HIIHW QTHVW TXH GH TXHOTXHV NH9 &HOD QpFHVVLW
haute résolution.

I.2.4.a. &KDVQH GIDFTXLVLWLRQ

/ID FKDVQH GIDFTXLVLWLRQ HVW UHSUpVHQWpPH VXU OH

Haute

Tension Amplificateur || Stabilisateur Codeur

+3500V de pic ADC

IN OUT IN OUT IN OUT

]
Azote
Liquide Préampli | Ge ‘/\I Echantillon

annihilation

PC

Figure 11 26: 6 FKpPD GH SULQFLSH GYXQH FKDVQH GH PHVXUH GT
UDLH GYDQQLKLODWLRQ | NH9

/IHV JDPPDV pPLV ORUV GH OYDQQLKLODWLRQ VRQW Gy
PDLQWHQXH j OD WHPS e WK Ethpolaridéetauné Rensidn Gel-A3%A0 V.
/[HV FKDUJHV FUppHVY GDQV OH GpWHFWHXU VRQW UHFXHLO
placé au contact de la jonction. Les signaux passent ensuite dans un amplificateur
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/ID VSHFWURVFRSLH GIfDQQLKLO

conventionnel. Un dispositdintrempilement est nécessaire car le taux de comptage lors des
PHVXUHY GYpODUJLVVHPHQW 'RSSOHU SHXW rWUH pOHYp

Les signaux obtenus sont ensuite classés et stockés suivant leur amplitude par un
convertisseur analogique digital (ADC). Ces données sdidctées par informatique et
forment un spectre Doppler (vffiigure 11.27) dans lequel sont classés les photons garima
GIpQHUJLH FRPSULVE (HRWEHHVWNB® ODUJHXU GTXQ FDQU
keV/canal dans notre cas).

En général, on accumule ~7X16oups dans un spectre Doppler.[Egure 11 .27
UHSUpVHQWH OD UDLH GYDQQLKLOLvargeRL@ sREWW HePrEdentd X U X Q
en coordonnées seNn D RJDULWKPLTXHV HVW FHQWUp VXU OD UDLH
keV.

Figurell. 27 6SHFWUH EUXW GYpODUJLVVHPHQW 'RSS

A celui-ci, il faut soustraire le biude fond (électronique + effet photoélectrique et
Compton). EHWWH VRXVWUDFWLRQ SHXW V{HIIHFWXHU OLQpDL
moyens a gauche et a droite de la raie a 511 keV, mais cette méthode ne conduit pas a une
bonne représentation daruit de fond a soustraire, car elle ne rend pas bien compte de sa
discontinuité au passage de front Compton. Le bruit de fond est donc calculé a une énergie E
donnée de la maniére suivaii2] :

(I1.18)
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Avec:

%* ( EUXLW GH IRQG j OYpQHUElvatigentre MmMQat 5853keWDV GH O18:
A, moyenne du bruit de fond a droite du pic (5,94 coups pouniétye)

B, moyenne du bruit de fond a gauche du pic (8pai0 UG; vierge)

) ( DLUH GX VSHFWUH HQWUH OfpQHUJLFFguEW2P TH[WUPpPL)

Fiotale, @ire totale du spectre.

$ WLWUH Gt uddréa@die E=490 keV, F(E)%fke alors: BG(E)=B
Dans le cas ou E= 535 keV, F (E)=0 et dBG(E)= A

6XU XQ VSHFWUH OH SKpQRPgQH GYTpODUJLVVHPHQW
GpWHFWHU | Of°LO QX 1RXV FDUDFWpPULVRQV GRQF OD
annihilation se produise@dQV OfXQ RX OYDXWUH FDV SDU GHX[ SDUDI
sont des intégrales normalisées au nombre de coups dans le spectre Doppler, S est la fraction
GIDQQLKLODWLRQV VXUYHQXHY DYHF XQ IDLEOH pFDUW |
fractRQ GYDQQLKLODWLRQPOBYp FVROQWp PBHIUWpVXOWDW GIXQH
élecronSRVLWRQ GH IRUW PRPHQW ,0 HVW j QRWHU TXH ORU
toujours thermaliseUS UHIOgWH GRQF OD GLVWULEXWLRQ GHV PRP
DYHF OHV SRVLWRQV /D IUDFWLRQ GYDQQLKLODWLRQ GH
HVVHQWLHOOHPHQW OHV DQQLKLODWLRQV DYHF GHV pOHF\

Figure 11.28 : Schéma de spectre corrigé représentant les zones délimitées pour les
IUDFWLRQV GIDQQLKLODWLRQ 6 HW :

Pour calculer ces fractions, il est nécessaire de défigirfenétre en énergie au centre
de la raie a 51keV [- Es, Es] permettant le calcul de S et deux fenétres sur les ailes du pic,
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/ID VSHFWURVFRSLH GIfDQQLKLO

symétriques par rapport au centrelnya, - Ews] et [Ewz, Ewai], qui permettent le calcul de W.
S et W sont définis comme dé$DSSRUWV HQWUH OH QRPEUH GYpYpQHPI
UHVSHFWLIV HW OH QRPEUH WRWDO GYfpYgQHPHQWY GDQV (

et (I1.19)

11.2.4.b. Analyse Vepfit pour les spectres Doppler

ITLQWpUrwW GIXWLOLVHU XQ IDLVFHDX GH SRVLWRQV P
HQ IRQFWLRQ GH OYpQHUJLH ( /HV UpVXOWDWYV GH FHV
distribution de défauts en profonddu /HV PHVXUHV GY{pODUJLVVHPHQW 'RS
OfDLGH GYXQ SURJUDPPH GIYDMXVWHPHQW HW GH PRGpPO
programme Vepfif28] /H SURJUDPPH QI DMXVFRABWERWGYW SURILO GYL
profondeur des positons pour une énergie donnée (selon le profil Makhb&cait parla
relation 11.9) et ainsi que de la diffusion du positon dans la matiere.

/IH SURJUDPPH 9HSILW GpFULW Oléemeni daNcgirchies HV@ir WH U P +

Figure 11.29) ou le piégeage des positons est différent et chaque couche i posséde 3
parameétres;SW; et L ¢¢. La valeur de S ou de W pour une énergie donnée est

(Il .20)

ouf ( HVW OD IUDFWLRQ GHV SRVLWRQV GYpQHUJLH LQFLGF
i, et HVW OD IUDFWLRQ GIDQQLKLODWLRQMWéRdHd/aSRVLWI
OD IRLV GH OYpQHUJLH LQFLGHQWH GH SRVLWRQV HW GH C
OHXU FDSDFLWp | ®DLQWIVAOR@DRQYHOIRIIPAK TXTLOV VRQW WKH
courbes expérimentales S(E) et W(E) permet de remonter aux caractéristiques de chaque
couche i qui sont les;, SV, la longueur de diffusion effective’ilet GHV SRVLWRQV HW Of
de chaqueouche d

Figure 11.29 : Représentation de la structure en couches homogénes modélisée par le
logiciel VEPFIT.
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I1.2.4.c. Dépouillements et interprétations des résultats

/ITDQQLKLODWLRQ GHV SROLDAR@DLGBHWYVRG HWD CHHRQRXWW p
IDLEOH HQJHQGUH XQH GLPLQXWLRQ GH-eib fdrurbomaht RQ G L
WHW XQH DXJPHQWDWLRQ GH OD |UBRH§EROMGTEISLeL KLODW |
FDUDFWpULVWatidnXdains 16 fd3€a@ etKdafs les défauts lacunaires sont notées
respectivement (SW,) et (S et WA;).

'HV PHVXUHV SDU VSHFWURVFRSLH GIDQQLKLODWLRQ
Labrimetal[29] GDQV OTYREMHFWLI GIpWXGLHU OfpYROXWLRQ GH
HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH Gavar® B\apréd RnpMnt&iiMe) GLV T X|
GIfpQHUJLH GH OH9 j 20®ac® X HHYFHDEW® FWpPpULVWLTXHV GYD
REWHQXHV RQW pWp QRUPDOLVpHV SDU UDSSRUW j FHOO
Ce dernier est un disque WY@erge avec un S=0,3713 et W =0,07856.

Figure 11.30 : (YROXWLRQ HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH GH)
GIDQQLKLODWLRQ G Hef (& EtHOdt mMbBnfeht @AWW 6(b) @&t variation de S

HQ IRQFWLRQ GH : F SRXWbNXQ MW VITXWq & 18RS CH2'@&ID W L R Q
MeV & une fluence de 5x18 at.cm® La ligne en trait continu est la courbe théorique

LVVXH GH OfDMXVWHPHQW SDU 9HSILW
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/ID VSHFWURVFRSLH GIfDQQLKLO

Les résultats de cette étude, représentés gtglae 11.300 PRQWUHQW GDQV OH
pFKDQWLOORQ YLHUJH TXH 6 UHVS : GLPLQXH UDSLGHPHQ

SRVLWRQV GH j NH9 HW SOXV OHQWHPHQW MXVTXYj N
W atteignent des valeurs plateduf DM XVWHPHQW 9HSILW GHV UpVXOWD
réalisé avec un modele a une seule couche homogene avec une longueur de diffusion effective

de positonsde QP /D ORQJXHXU GH GLIIXVLRQ GHVY SRVLWRQV
Elle esttrés falH SDU UDSSRUW j OD ORQJXHXU GH GLIIXVLRQ G
(100-300 nm)[30] et cela pourraiétre d0 soit a la présence de défauts chargés négativement

qui piégent les positons dans le volume ou a des états de surface spécifiques qui permettent
GIfpWDEOLU XQ SRWHQWLHO GH VXUIDFH UpSXOVLI SDU F|
posiionsYHUV OH YROXPH 'DQV OH FDV GH OfpFKDQWLOORQ L
UHVS : DXJPHQWH GLPLQXH SRXU OHV SRVLWRQV GTpQHL
la création de défauts lacunaires aprés implantation hélium. La représenta@andonction

GH : PRQWUH TXH WRXV OHV SRLQWV GH OfpFKDQWLOO
FDUDFWpPpULVWLTXH GH OTDQQLKLODWLRQ GHV SRVLWRQV G
DWRPH GIXUDQLXP HW GRQF XQH O RHi¥X@ée dfs{e)dapitr&X® G R Q\
[31].

Une autre étude sur le silicium a été réaliséehtakala et al[32]et D PRQWUpH TXL
est possible dans ce matériau meéf@mentaire de distinguer des défauts de nalifférente
grace a la représentation de S en fonction de W|Rmirre 11 .31). lls ont calculé les valeurs
S et WL dans le réseau ainsi que 8t WA; correspondant aux différents défauts lacunaires,
ouirepreHQWH OH QRPEUH GITDWRPHY PDQTXDQWYV 6L L FH
monolacuney¥, SRXU L j OD ELODFXQH SRXU L j OD WULODF

Figure 11.31 : Evolution the RULTXH GHV IUDFWLRQV Gddot@® tdeK LODWLI
faible moment S et positorélectron de fort moment W en fonction de la taille des
lacunes dans le silicium.

90



Technigues expérimentales

Pour chaque défaut i, la pente est différente. Elle a une valeur also
qui augmente avec le nombre de lacunes que contient le défaut.

[1.3. Conclusions du chapitre

'‘DQV OH FDGUH GH OTpWXGH GX FRPSRUWHPHQW GH Of
DQDO\WHV SDU IDLVFHDX[ GTLRQV RIITUHQW GBS, @QRREUHXVH
réaction®®U (°H, °H) *®8 SHUPHW GYpWXGLHU GYIXQH SDUW OTHQGI
XUDQLXP SDU OYLPSODQWDWLRQ KpOLXP HW GYIYDXWUH SD
thermique. La technique NRA via les réactions nuclédiesCH, *“He) 'H et*®0 ¢+ N
VHUYLURQW j pWXGLHU UHVSHFWLYHPHQW OD ORFDOLVDW
GLR[\GH G XUD Qiéséautb¥ygendd EXfiR Xe¥ caractérisations par spectroscopie
GIDQQLKLODWLRQV GH SRVLWRQV SKQPHWM\HGHW GH pWRXEX
comportement apres recuit (recombinaison ou/et agglomération) dans les échantiljons UO
implantés hélium et irradiés aux ions lourds.
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Défauts lacunairesinduits par irradiations aux ions lourds

[11.1. Introduction

'DQV FH FKDSLWUH QRXV QRXV LQWpPUHVVRQV j OTpWX
O 1 8 par implantation avec des ions lourds (Kr, I). Une sgs¢hbibliographique sur le
FRPSRUWHPHQW GHV JD] GH ILVVLRQ GDQV OH GLR[\GH GT.
FKDSLWUH /HV LQIRUPDWLRQV UHFXHLOOLHY FRQFHUQHQVWV
diffusion, les mécanismes de précipitatienles stades de relachement des deux espeéces.
'fDSUQqV OHV-nki® ORRXOWBE VLWHY GILQFRUSRUDWLRQ SUpl
NU\SWRQ VRQW OHV GpIDXWV FRPSOH[HNW FFRHO/OWHL W M p& 1R D\
a savoir les bilacunes et les défauts de Schottky. Ces défauts peuvent étre induits par les
LPSODQWDWLRQV RX OHV LUUD G L DW.LLRSHeu:ZBzGot GputdésW U X F
peu solubles dans le matérighps] 6 RXV OHIIHW GH OD WHPSpUDWXUH L
va par conséquergngendrer leur précipitation sous forme de bulles de gaz. Les études de
relachement des deux gaz révelent que la désorption a lieu a des hautes températures suivant
deux régimes le premier est caractérisé par un relachement rapide nonbuaffee»
ensufe suivi par un régime plus lent. La plupart de ces études sont unanimes sur le role
prépondérant que jouent les défauts lacunaires dans le comportement de chaque gaz depuis
VRQ LOQVHUWLRQ MXVTXfj VRQ UHOKFKHPHQW HQ GHKRUV G

IfpPWXGH GHODBYQDXWWY JpQpUpV SDU OJLPSODQWDWLR
GLR[\GH G {pochsallix PW OHXUV VWDGHYVY GH UHFXLWV VHUD
FKDSLWUH 3RXU VRQGHU FHV GpIDXWV GHV LPSODQWDWL
énergieV GH OfYRUGUH GH TXHOTXHYV OH9 HW j GLIIpUHQWHYV 10>
dans les disques UORQW pWp FDUDFWpULVpYVY SDU VSHFWURVFRSLH
JUKFH j XQ DFFpOpUDWHXU GH SRVLWR Q Msgerme@t\WappleR XSOp |
(DB-SPB). En outre, les échantillons ont été recuits sous atmosphere contrblég eAr/H
FDUDFWpPULVPV j QRXYHDX SRXU pWXGLHU OfpYROXWLRQ
température. Les principaux résultats obtenus et leur mdtatfpn sont récapitulés dans la
suite de ce chapitre. Ces résultats apportent des informations concernant les défauts induits
SDU GHV LRQV GILRGH HW GH NU\SWRQ GDQV OH GLR]
compréhension sur les mécanismes de précipitdgares gaz.

[11.2. Démarches et conditions expérimentales

[11.2.1. Techniques de préparation des échantillons

8Q ORW GH PFKDQWLOORQE2dEH W) R [&6 prépargXau D QL X P
laboratoire LLCC/ CEA Cadarache. Ces échantillons soas forme de disques, dépeés a
SDUWLU GH GHX]J[ SDY Wfiererddd.\Vesl palstiNed/ geHdian@tfeB2 mm et de
ORQJXHXU PP VRQW GpFRXSpHV j OTDLGHd&deXgdHdev FLH | |
10,76+ 0,03 g.cri?, sont ensuite collés & la cire sur des plots de subir les différentes
pWDSHV GH SROLVVDJH /H SROLVVDJH HVW WRXW GY{DERL
VLOLFLXP GH GLIIpUHQWHY WDLOOHV GH JUDLQV P HW
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P UpSDUWLH VXU XQ G tbhaguédthps Repbligdage) lds égrahtitiovis collés

VXU OHXU VXSSRUW VRQW QHWWR\pV-spnOeHdant pdiauis/ LO O p F
minutes. A la fin du polissage, les échantillons sont décollés du support puis nettoyés a
OYDFpWRQH atxQ\RQW BDBRVL OHV GLVTXHV REWHQXV SRVV(
/fpSDLVVHXU ILQDOH GHV pFKDQWLOORQV HVW GYHQYLURQ
NU\SWRQ HW —P SRXU OHV LPSODQWDWLRQV LRGH FR
GLVTXHV VRQW HQVXLWH UHFXLWYV | f& SHQGBHIBW K V
DILQ GYpOLPLQHU OHYV Cefel BtX&Ephere H e Ribisié \Waud Hréserver la
VW°FKLRPpWULH GHV pFKDQWLOORQV

l1l.2.1.a. Etat de surface observé par microscopie élgonique a balayage

La microscopie électronique a balayage (MEB) est une technique basée sur le principe
des interactions électrons matiere. Un faisceau d'électrons balaie la surface de I'échantillon a
analyser qui, en réponse, réémet certaines particQli#&rents détecteurs permettent
d'analyser ces particules et de reconstruire une image de la surface. Les analyses par MEB ont
été réalisées au laboratoire IRAMAT sur les échantillons frittés du lot AA, polis et recuits a
1700°C pendant 24 h sous AglH& HY FDUDFWpULVDWLRQV SHUPHWWURQ'
la taille des grains et puis de vérifier la qualité de la surface des disques apres polissage et
recuit.

Figurelll.1: 6 XUIDFH GYXQ GphoWdrixtallirraDla/finldes différentes étapes de
préparation (découpe, polissage, recuit)/ D WDLOOH PR\HQQH GHV JUDLQV |
P

Les clichés MEB illustrés sur Jaigure Il .1|laissent apparaitre uneigrostructure
bien définie. La distribution en taille des grains est relativement large, avec des grains de taille

VXSpULHXUH j P DLQVL TXTXQH ODUJH IUDFWdt®Ripg GH JUD

PR\HQQH GHV JUDLQV HVW BNHOQW PRRAQVUH @W &HWOHPHQW (
porosité aux joints de grains ou dans les grains des échantillons étudiés dont la taille est de

OTRUGUH GX —P
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[11.2.1.b. Caractérisation des échantillons vierges par PAS

La qualité, dans le premier micron sous la surfdeequelques échantillons polis et
recuits dans des conditions citées dans le paragraphe précédent, a été vérifiée par la
VSHFWURVFRSLH GYDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV /HV P
ambiante sur deux disques polycristallins et ahaétillon monocristallin recuits a 1700°C
pendant 24 h sous ArfHLes résultats des mesures sont normalisés par rapport aux résultats
de la référence Gal6. Ce dernier est un disque vierge recuit a 1700°C durant 24 heures sous
Ar/H, avec des caractérist(iHVY GI{DQQLKLODWLRQV 6 [6] qui ontHeW&
LGHQWLILpHY GDQV XQH pWXGH SUpFpGHQWrds medresy UHOD
nous utilisons OTpFKDQWLOORQ YLHUJH % FRPPH pWDORQ
systématiquement avec les autres disques sur le mémeépbatetillon et est caractérisé dans
chague série de mesures. Cela nous permet de vérifier la stabilité du systéme de mesure et de
normaliser les mesures afin de comparer entre eux les résultats de différentes séries.

Figure .2 (YROXWLRQ GHV IUDFWLRQV GYDQQLKLODWLRQ Gt
moment: E QRUPDOLVpHV SDU UDSSRUW j OD UplpUHQFH *D
positons pour les échantillons UO, polis recuits a 1700°C/24h sous atmosphere
humidifiée Ar/H ,. (c) Variation de S en fonction de W.
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[11.2.1.b.i. Evolution de S(E) et W(E)

Sur lgFigure lll .2l OHV YDULDWLRQV GH OD IUDFWLRQ GYDQQL
HW GH IRUW PRPHQW : ( GH GHX[ GLVTXHV SRO\FULVWDO

VRQW UHSUpVHQWpPHV HQ IRQMRIQRQ /[FHYRPPQMHILRIQ HG & Hev Hq

(S(W)) a été également tracée suf-lgure Ill .2lc /HV FDUDFWPpPULVWLTXHV G
positons des trois échantillons ont été comparées a celles de la référence B23.

/IHV GHX[ JUDSKLTXHV UHSUpVHQWDQW OfpYROXWLRQ
OTpQHUJLH LQFLGHQWH GHV SRVLWRQV SHXYHQW rWUH VpS

/H SUHPLHU UHSUpVHQWH OYDQQLKLODWLRQ HQ SURFKH
de positons comprises entre 0,5 keV et 3 keV. Il est caractérisé pour les quatre
échantillons par une décroissance abrupte de S et une augmentation rapide de W.

(QWUH NH9 HW NH9 OHV SURILOV GH 6 ( HW : (
atteignentdHV YDOHXUV SODWHDX[ FRUUHVSRQGDQW j OTDQQ

111.2.1.b.ii. Evolution de S en fonction de W

Les courbes de S (W) définissent un seul segment de droite avec une pente égale a
R=0,58. Sur le segment S diminue et W augmente depuis la surfdcEXuj OfpQHUJLH C
keV. Au-dela de cette énergie les valeurs de S (W) forment un agglomérat de points. Cela
VXJIJqUH TXH GHX[ W\SHV GYpWDWV GIDQQLKLODWLRQ VRQ
volume. Le graphe de S en fonction de W montre égaiémne évolution quasimilaire
pour les quatre échantillons.

[11.2.1.b.iii. Analyse Vepfit

Les résultats expérimentaux des mesures positons sur les quatre échantillons ont été
DMXVWpV j OTDLGH GX StiRfUDRIP H PHKXDYWEDORQ SHXW rV
SDU XQH VHXOH FRXFKH KRPRJgQH /H SURJUDPPH D SHUPI
effecive ' GHV SRVLWRQV HW OHV IUDFWLRQV GYDQQLKLODWLF
cette modélisation sonégroupés dans|Eableaulll .1|et reportés sur Jaigure Il .2

Disques UQ S/S5a16 W/W Gais L* (nm)
B23 1,007 0,984 12,43+1,2
Echantillon 1 0,998 1,005 10,24+2,0

Echantillon 2 1,001 0,991 7,7£0,9
Xa2 mono 1,0078 0,99777 1452+0,5

Tableaulll . 1: RpVXOWDWY GIDMXVWHPHQW GHV FRXUEHV H[SpU
GLVTXHV SRO\FULVWDOOLQV HWoIi® & pdekitb VDT @RaPt MR QR FU L
h sous Ar/H,.
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[11.2.1.b.iv. Conclusion sur la qualité des échantillons vierges

Pour les disques Uolycristallins polis et recuits a 1700°C durant 24 h sous Ar/H
caractérisés, la microscopie électronique a balayage montre unetmiciure bien définie
DYHF GHV JUDLQVY UHODWLYHPHQW JURV GH WDLOOH PR\HQ
FHUWDLQV HQGURLWY GHV pFKDQWLOOREYMmgamBdn ldésWH SD'
caractéristiquesG D Q Q L KésCebhahtilRigz kt 2 avec celles de la référence B23 et
OfpFKDQWLOORQ PRQRFULVWD O Gimilaire® R Wajudtemir@sHdep Y R O X \
UpVXOWDWY H[SPULPHQWDX[ j OTDLGH GX SURdodm@mPH 9HS
quasiment les mémes caractéristiquespbesitons (S, W, I) dans le volume. Cela indique
que tous les échantillons ont la méme qualité apres traitement thermique. La longueur de
GLIIXVLRQ HIITHFWLYH GHV SRVLWRQV GDQV FHV pFKDQWLO
FHWWH YDOHXGWH \GWM GHHODIMXHY FHQWDLQHY GH QDQRPqgWU
défauts lacunairey]. Le temps de vie dgzositons a été mesuré dans des disques préparés
avec les mémes conditions que les nétres et une seule composante a pu étre extraite a 170 ps
tres proche de la valeur calculée par G. Jomard. ¢8Japour le réseau UD /TpWXGH VXU
OfpYROXWLRQ GH OD TXDOLWp GHV pFKDQWLOORQV HQ IRC
H. Labrim[9], a permis de montrerqu@ D ORQJXHXU GH GLIIXVLRQ HIIHFWL"’
nm et reste quasi invariable gjque soit la température de recuit {PE00°C]. /TDXWHXU D
supposé le piégeage des positons dans des défauts chargés négativement, plus probablement
GHV LRQV QpJpl&géréMem By W IBRLR P pW UL FoomtiuetainteXyPe PH P L
(voir sectior{l.2.1.1). Les valeurs moyennes (Sb = 0,3713 + 0,0005, Wb = 0,07856 + 0,0001),
déterminées pour les 4 échantillons, sont équivalentes a celles attribuées aux caractéristiques
GH OTDQQLKLODWL RaplaGt® YesOraleutspsétarid Xotées, (B/.) (pour
Lattice=réseal

1.22. &RQGLWLRQV GJLPSODQWDWLRQ GHV LRQV LR«

/IHV FRQGLWLRQV GYLPSODQWDWLRQ UHODWLYHV DXJ[ C
sont décrites eapres.

Deux échantillons ont été iMPDQWpV j OfDLGH GYXQ IDLVFHDX GfT
GpOLYUp SDU OYDFFpOpUDWHXU $5%$0,6 GX &6160 2UVD\
7DQGHP GH WHQVLRQ QRPLQDOH GH 09 ,0 SRVVQqGH GHX]
deux modes de fonctionnement @ f{DSSDUHLO /H PRGH 7DQGHP DYHF
négatifs et le mod¥an de Graafbu le faisceau est produit dans le terminalQ§ DFFpOpUDWH
par ung VR XUFH G 1 I5R€s\im@dnidtions loht été réalisées en focalisant un faisceau
(dans notre cad*) de taille delx1mm* VXU OfpFKDQWLOORQ HW HQ OH EDO
SRXU DVVXUHU OYKRPRJpQpLWp GH OD IOXHQFH /H FRXUD!
A avec un flux de Px10"* atcm®.s®. Deux fluences ont été introduites dans les échantillons
1 WOo™ atcm? et 5UL0™ atem’.

Les implantations des ions krypton a deux énergies différentes ont été réalisées sur
OYDFFpOpUDWHXU GH .8t atéléraeud est Wtypy Eah X&) Graaff simple
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pWDJH HW HVW pTXLSp GIXQH VRXUFH GH W\SH +) SHUPH'
LRQLVDWLRQ GYXQ JD] ,0 SHUPHW GH UpDOLVHU GHV LU
caractérisations par faiseeX GJLRQV /IDFFpOpUDWHXU IRXEQLW GH
ionisation du gaz. La surface implantée est ajustée grace a un balayage électrostatique en
horizontal et en vertical. Trois fluences différentes ont été implantées dans les échantillons
5x10" at.cm?, 1x10° atcm? et 3x16° atcm? avec deux énergies différentes 3,5 MeV et 4

MeV.

,O IDXW QRWHU TXH OHV LPSODQWDWLRQV IDLWHV VF
réalisées en utilisant un porFKDQWLOORQ UHIURLGL | @frDideGEN G XQH
effet, une implantation haute énergie durant une longue période peut entrainer un
pFKDXIITHPHQW GH OYpFKDQWLOORQ QRQ QpJOLJHDEOH HW
OfpYROXWLRQ GH VD PLFURVWUXFW Xeohenht pedmd? ld& knitdrQ S ODF
OfpFKDXIIHPHQW DSSRUWp SDU OH IDLVFHDX GfLPSODQV
QIH[FpGDQW DORUV SDV OHYV f& [/HV GLIIpUHQWHV FRC(
températures de recuits thermiques sont regroupés dgaaslt=au Il .2| Dans ce dernier sont
DXVVL UDSSRUWpPpHYV OHV FRQGLWLRQV GTLPSODQWDWLRQV
WKgVH GH + /DEULP /HV UpVXOWDWY REWHQXVar8DaU LPSOI
FHX[ LVVXV GHV LPSODQWDWLRQV GTKpOLXP

Nom Nature | Energie | Fluence T de recuit Rp 'Rp | dpa | Cmax
Disque | Particule | (keV) | (at.cm? (°C) (Mm) | (um) | max | (%at.)
AA2 | 8000 1x10® | 2001500 (1h) | 1,51 | 0,44 | 0,031 | 0,0001
AA5 [ 8000 | 5x10° | 2001500 (1h)| 1,51 | 044 | 15,6 | 0,064
Ech 1 Kr 3500 3x10'° RT 0,95| 0,34 | 68 0,52
Ech 2 Kr 3500 3x10'° 1000-12h 0,95| 0,34 | 68 0,52
Ech 3 Kr 3500 3x10'° 14004h 0,95| 0,34 | 68 0,52
Ech 5 Kr 4000 1x10'° 1500-2h 1,1 | 0,35 | 22 0,16
Ech 6 Kr 4000 1x10'° 150012h 1,1 | 0,35 | 22 0,16
Ech 7 Kr 4000 5x10" 1400-2h 1,1 | 0,35| 11 | 0,082
Ech 8 Kr 4000 5x10" 1500-2h 1,1 | 0,35| 11 | 0,082
He a He 1000 | 1x10” | Non-recuit | 1,85| 025| 31 | 2.9
saturation

Tableau lll .2 : RpFDSLWXODWLI GHV FR®Sibde leRKyptorJan® 8O D QWD V
échantillons U, SRO\FULVWDOOLQV &DUDFWpPULVWLTXHYV 58S
PD[LPXP &PD[ GHV SURILOV GYLRQV HW OD GRVH GYHQGRP
par SRIM.

Une premiére approche tres simple pour comparer les différentes implantations
consiste asimuler, aOTDLGH G X O-RODB[EQ Heopo@ement des ions krypton et
LRGH GDQV OH GLR(J&s simumtiocs) b petis de calculer le profil en
SURIRQGHXU GHV GHX[ LRQV HW DXVVL OD GLVWULEXWLRC
induits lors des implantations. Pour réaliser ces calculs, nous avons choisi une densité du
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matériau de 10,76 gn® HW OHV pQHUJLHV VHXLO GH GpSODFHPHQW
H9 HW SRXU FHX[ GTR[\3ecQoHl.GXt.). LaFury R L3l4 représente

le profil en profond&X U GH OfLRGH L B pcorueVémergelr@iderte2de 8 MeV a

une fluence de 5x1®atcm® Sur la méme courbe est représenté également le profil des

GPpSODFHPHQWY GTDWRPH LQG XL [MyurSID B]bFoht \st&MitacdsReS O D Q W L

résultats de simulations réalisées dans le cas des ions krypton de 3,5 MeV pour une fluence de

3x10f atcm? 6XU OHV GHX[ FRXUEHV QRXV DYRQV WUDFp pJDO

SRVLWLRQV GYpQHUJLH GH NH9

/IHV GHX[ SURILOV HQ SURIRQGHXU GH OYLRGH HW GX
quastgaussiennes avec des concentrations atomiques maximddbdeloat. a 1,56 um de
profondeur pour le premier 8{52 %at. a 1,04 prpour le deuxieme, soit environ idis plus
de Kr que de I. Le parcours projefé( SRXU OfLPSODQWABMILIRQ dsREGGH YRL
1,51 pym et la totalité des ions est implantée sur une épaisseur de 2,8 pm. En revangche, le R
pour le krypton st plus proche de la surface 0,95 um et les ions sont implantés seulement sur
XQH FRXFKH GH —H+PHQBHRSDANVIMHPHQW LQGXLW SDU OHV LP:
un maximum del25 dpa a 0,8 pum, une valeur 5,5 fois moins importante que
O TH Q G R P R gedé¢tdgdrQes implantations krypton (68 dpa) a la méme profondeur. Nous
SUpFLVRQV TXH OfHQGRPPDJHPHQW PD[LPDO LQGXLW SDU ¢
profondeur. Grace aux calcus X SURILO GILPSODQWDWL®E s&dibd SRVLW |
11.2.2.b QRXV DYRQV HVWLPp OfpSDLVVHXU GX PDWpULD
GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV

Figure 1.3 3URILOV GYLPSODQWDWLRQ HW GYHQGRPPDJHPH
GIXUDQLXP VLPXOpV j OIDLGH GX ORJL RIGHOGAH,Q HRN.W O 19 M
fluence 5x18°at.cm?® E NU\SWRQ 6 Ne\QHafldende 3x18 at.cm™

Sur la|Figure 11l .4| la largeur de la couche UOVRQGpH SDU 3%$6 HQ OfDE
GLIIXVLRQ GX SRVLWRQ D pWp WUDFpH HQ IRQFWLRQ G&F

/ITpSDLVVHXU GH odhplifskdaltsiirmée @ R3Jur8 gour une énergie des positons

de 25 keV. Ainsi, 996 des positons implantés avec une énergie de 25 keV sont stoppés dans

OD JRQH FRPSULVH HQWUH »—MDBWQqQV OHN GPOXNOWIBWRYV C
SRIM, sur cette épaisseurussondons toute la zone endommageée par les ions krypton, trois
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TXDUW GH FHOOH LQGXLWH SDU OHV LRQV GYLRGH ,0 HVW
dans cette zone varie de 0,24%P@at. 4 4x16 DW SRXU OYLRGH HW D&WWHLQW
plus importantes pour le kryptolhfaut souligner également que les calculs SRIM ne tiennent

pas compte des effets de la température, de la précipitation des espécesestatedemaison

entre lacunes etautb QW HUVWLWLHOV DX HFRXGAHN GH OYDBEIOWQRWO WL

Figure Il.4 /DUJHXU GX SURILO GILPSODQWDWLRQ HQ SURIF
GLR[\GH GTXUDQLXP HQ IRQFWLRQ GH O pQHT5aHt@ILPSODUC
%.

1RXV DYRQV YX GDQV OH SDUDJUDSKH SUpFpGHQW TX
LQGXLWH GDQV OH GLR[\GH GIXUDQLXP GpSHQG j OD IRLV
son énergie ainsi que de la fluence implantée. Toutefois, mémeimsiplesitations aux ions
lourds ou aux ions légers généraient un nombre de dpa identique dans le matériau, la nature
des défauts peut étre différente. A une énergie donnée, un ion lourd transmettra, aux PKA
(Primary Knock on Atoms, premiers atomes choqu&s H pQHUJLH SOXV LPSRUWD
léger. Les premiers atomes choqués, avec une énergie au moins deux fois supérieure a
OfpQHUJLH VHXLO GH GpSODFHPHQW GHV DWRPHV GH OI
déplacement dans la matrice, générant ainsi asscades qui selon leur densité pourront
conduire a des défauts de naturelgfU HQWH $LQV PKA fopeud tbhleLipaaahy/
sur la nature de défauts induits par différents ions.

Dans ce paragraphe, nous estimons la distribution en énergieKéear&ium (U)
créeés lors des implantations ainsi que le nombre de déplacements produits par des primaires U
d'énergie inférieure a une énergie donnée. Les call@adsspectredes premiers atomes U
FKRTXpV 3 (7 HQ IRQFWLRQ GH VI QHWIIGH GHN\ QHRWM H
JpQpUpV 7 RQW pWp UpDOLVpPV j OYDLGH GX ORJLFLHO 65,¢
GDPDJH FDVFDGHYYT HW OHV UpVXOWDWY GRQQpV SDU Ot
MULFROOLVLRQ GHWDLOVIT
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Nous pouvons & VL FRPSDUHU GLIIpUHQWHY FRQGLWLRQV G¥I
OD FUpDWLRQ GH GpIDXWV HQ GplLQLVVDQW XQH JUDQGH X
P1», desPKA. La moitié des PKA U ont une énergie inférieurea PW OTDXWUH PRLWLp
énergie supérieurdous définissons égalemenfoPT XL FRUUHVSRQG j OfpQHUJLFE
99 % desPKA ont une énergie inférieure et seulement 1 % une énergie supérieure. Le spectre
P(E,T) peut également étre représenté en fonction du nombre d'atorfiaeesi@ar cascade.
Ce dernier représente le nombre N d'atomes U déplacés par un primaire d'énergie T,
déterminé par la formule de Kinchin et Pease modjfiég:

(I .1)

Les résultats des calculs de la distribution P(E,T) des PKA sont représentés sur la

Figure IIl .5] Les valeurs de 13 pour chaque ion sont regroupées dar[3déleau IIl .3
'LIlTPUHQWHY FRQGLWLRQV GYH[SPULHQFHVY VRQW FRPSDUpt

des ions lards et Iégers, qui seront discutées dans la suite de ce chapitre.

Figure Il .5 : Les spectresP(E,T) des premiers atomes choqués du réseau uranium en
IRQFWLRQ GH PHAH TPHOFXDOBHWBRXU OHV WURLV LRQV +H
SRIM.

LaFigurell 5 PRQWUH WUqV FODLUHPHQW TXH OHV VSHFWU
par les ions krypton et iode sont tres proches et differentneéiement du spectre de
SULPDLUHV FUpp SNaV. D&hErgie© ttaxidmise HRKA par les ions lourds est
effectivement trois fois supérieure a celle obtenue pour les ions hélium (foableau]

. Paur un ion iode avec une énergie de 8 MeV, la moitié des primaires recoivent une
énergie supérieure a 266 eV et 99 % des primaires sont créés avec une énergie cinétique
LQIpPULHXUH | NH9 &HWWH UHSUpVHQWDWLRQ PRQWUH
la répartition en énergie des primaires est tres étroite telle que 80 PKAamnt une énergie

comprise entre 40 eV et 215 eV et enfygg &5t de 3,3 keV.
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Conditions He Kr Kr I
E (MeV) 1 3,5 4 8
P12 (eV) 89 240 248 266
Pgo (keV) 3,3 190,5| 193 | 3115

Tableaulll .3 : La valeur de I'énergie pour laquelle la moitié dePKA GTXUDQLXP RQW p
créés avec une énergie inférieure. 99 % d&KA ont une énergie inférieure a .

Pour que le primaire crée une cade de déplacements, c'est a dire déplace plus de
GHX[ DWRPHV LO IDXW TXH VRQ pQHUJLH 7 VRLW IRLV V>
atomes de la cible (d'apres le modele de Kinchin pease mqdRi¢ soit 200 eV pour le cas
GH OfXUDQLXP 8 (Q GHVVRXV GH FHWWH pQHUJLH OH SL
JUHQNHO /HV FDOFXOV GX QReéIEIa[Figu@TID\§)RpBrHasPEADSODFpV
montrent que 80 desPKA FUppV SDU GHV LRQV KpOLXP GTpQHUJLH Gl
paire de Frenkel sur le réseau uranium, contre 46 % pour les ions krypton et 48 Go@®f
De plus, 20 % deBKA FUppV SDU OYKpOLXP SDUWLFLSHURQW j OD IR
PRLQV GH DWRPHYV GIXUDQLXP 3RAUe®@B%PleMdmIS&R XUFHQ
GIDWRPHY GIXUDQLXP GpSODFpV SDU XQ LRQ@QetOIBOOUG ,RC
DWRPHV 'fDSUqV OHV UpVXOWDWY GH FHV FDOFXOV LO
SRXUURQW VRQGHU XQH FRQFHQWUDWLRQ SOXV LPSRUWDC
et la présence de défauts plus complexes dans le cas d&/liy HW GILRGH

Figure Ill .6 : Les spectres P(E,T) des premiers atomes choqués du réseau uranium en
IRQFWLRQ GX QRPEUH GIDWRPHYV GpSODFpV SDU ,EKEDVFDGH
.U j OfDLGH GX ORJLFLHO 65,0
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[11.3. Défauts induits par implantations aux ions lourds

Les positons sont trés sensibles a la nature et a la concentration de défauts lacunaires
SUpVHQWY GDQV OD PDWLqUH 'DQV OH FDV @H¥®dgeQV OpJl
de 1 MeV, il a déja été démontré par Labrim et [6t10] que les caractéristiques
GIDQQLKLODWLRQ GHV SRVLWRQV GH IDLEOH PRPHQW 6
LPSODQWDWLRQ GYTKpOLXP GDQV OH GLR[\GHIa®fi$SWEPQLXP (
et W (E) respectivement augmentent et diminuent en augmentant la fluence des particules
implantées, et atteignent un stade limite défini comme un point de «saturation». Cette
variation est liée a la concentration de défauts induits (lacrikgunes, défauts de
6FKRWWN\«HWF SDU OHV SDUWLFXOHYV LQFLGHQWHY HW OF
quand effectivement tous les positons envoyés dans le matériau sont piégés dans les défauts
ODFXQDLUHYV DYDQW G Hie \paran@@eLXdnOdadtion (d@ WY ldDaue@3Nont
constaté que les points S(W) décrivent un segment de droite, dppetaractéristique de
OYDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV GDQV XQ RX SOXVLHXUYV
correspondaient soit a IBRQRODFXQH GYXUDQLXP VRLW j GHV FRPSO
Vy a savoir la bilacune ¥Vo ou le défaut de SchottkydV/y-Vo, soit & une combinaison de
ces défauts.

'"fDXWUHYV PHVXUHV 3%$6 RQW pWp HIIHFWXpHYV SDU OHV
imDGLpVY DYHF GHV pOHFWURQV GYpQ DGIHpH IEBILH @GP HWHG
les résultats confirment le piégeage des positons dans le méme type de défauts. Pour identifier
OD QDWXUH GH FHV GpIDXWYV Y5 RQavHelEcdddh ZbHWEV@EM T XHYV L
analysé par Spectroscopie de temps de vie des positons (pour plus de détails sur cette
technique voir [Annexe A2 ). La décomposition des spectres donne, pour toutes les
implantations, une compante de temps de vie courte de 169 ps, qui est proche du temps de
vie des positons dans le réseau,|J& une deuxieme composante de temps de vie plus longue
de307r SV TXL HVW OD VLIQDWXUH GH OYDQQLKLODWLRQ GH
joXU OHV H[SpPpULPHQWDWLRQV QTRQW SDV SHUPLV GH PH\
GpIDXW LQGXLW SDU OHV GLIIpPUHQWHY SDUWLFXOHV LP:
revanche, les calculb initio peuvent nous aider a répondre a cette quedtescalculs en
DFT réalisés paiDorado et al[2] montrent que les défauts de Schotttgnduisent a des
configurationsénergétiqueplus faibles que danle casdes défauts isolés. Les calculs de
dynamique moléculaireffectués pat. Martin etal. [13] G D Q V , Off 8¢alement montré
que les amas de défautsls que les défautde Schottkypeuvent subsister apreges
recombinaisonsle cascades de déplacemeat&ées pales PKA d'uranium G 1 p G2HlNadtL
de 1 keV a 8keV. Récemment, les calculs ab initio de temps de vie de positons dans un
défaut de Schottky réalisés par G. Jomard gB8hdonnent des résultats comparables a ceux
mesurés par Labrim et al a savoir un temps de vie des positons de 310 ps.

*UKFH j WRXWHYV FHVY pWXGHY QRXV DYRQV DBYH] GYLC
est une caractéristT XH GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLMWR@\poEMQV XQ (
de signaler quda lacuned'oxygenen'a pas éeté détectan utilisantla PAS car elle est
attendue comme chargée positivemé&afDSUqV OHV FDOF XOplocBeHde' )&y SR XU
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V Whfométrie[14]. /H SRLQW GH VDWXUDWLRQ G phldésLpdSifiods O 1D Q Q
dans les défauts de Schottky avec wr 307109 et un W= 0,87846, atteint pour une
LPSODQWDWLRQ G YK pOWVXRNGE flueacel tel 10atoBiH et 1D Hroite R
FDUDFWpPULVWLTXH GTDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV GDQ\
importantes. Elles seront utilisées dans la suite de ce chapitre pour comparer les résultats
obtenus dans le cadreslimplantations aux ions lourds.

[11.3.1. Analyses des disques tels que implantés

Dans un premier temps, nous avons étudié les défauts induits par les implantations aux
ions lourds dans des WOWHOV TXH LPSODQWpV /TLGHQWLILFDW
GIDQ @bhwarPASWEHEHVW IDLWH | OfDLGH GH IDLVFHDX[ GH SRV
GT2UO0pDQV FH TXL QRXV D SHUPLV GpWXGLHU SOXV VSpF
entre la surface et la zone des cascades en fonction de la fluence et de lalatOrf§ HRQ 1R XV
avons comparé les mesures positons dans deux échantillons implantés iode a 8 MeV a deux
fluences différentes 1xtdatcm? et 5x16° atcm, un échantillon implanté krypton a 3,5
MeV & une fluence de 3xi0atcm? HW OfpFKDQWHQ @ LIPS GHQ@HUJILH G
a une fluence de 1xibatcm® /HV PHVXUHV GHV IUDFWLRQV GIDQQLEk
IDLEOH PRPHQW 6 HW GH IRUW PRPHQW : HQ IRQFWLRQ GH
keV et 25 keV des échantillons sont représesitsur IgFigure Il .7| Tous les résultats,
obtenus sur les quatre échantillons, sont normalisés par rapport aux résultats de la référence

*D  /fpYROXWLRQ GX SDUDPqWUH 6 HBgUR QRWIURIQUSGH : HV

les échantillons. Il faut noter que toutes les mesures ont été effectuées a température ambiante.
I11.3.1.a. Evolution de S (E) et W (E)

111.3.1.a.i. lrradiations iode

La[Figure 1 7/]/PRQWUH GDQV OH FDV GH OJLRGH TXfDSUqV
TXHOTXH VRLW OD IOXHQFH GHV LRQV LQFLGHQMesHW O fpQ

W/Wsa19 Obtenues sont supérieures (resp inférieures) par rapport a celles eresgsir
OTpWDORGDAUWLY GIXQH pQHUJILH G hMs(ERYWMREE) GH N |
atteignent des valeurs plateaux, dont les moyennes sont S = 1,0624 + 0,001, W = 0,8926 +
0,009 pour la basse fluence et S = 1,0679 + 0,002, W = 0,8839 * 0j00& paute fluence.

De plus, le niveau des courbes S (E) et W(E) respectivement augmente et diminue en fonction
GH OD IOXHQFH GH\V. PFRDOUDFWDRPWLRWLTXHY GIDQQLKLODWLR
5x10" atcm évoluent presque de la méme mamerT XH FHOOHYV GH OfpFKDQWLO
1 MeV a une fluence de 1xiGatcm?.

[11.3.1.a.ii. Irradiation krypton

SRXU OYpFKDQWLOORQ LPSODQWpP NU\SWRQE) &@TpYROX
W/Waga16 (E) peut étre séparée en deux réginiss.premier régime interent pour des
énergies comprises entre 0,5 keV et 2,5 keV, il est caractérisé par une diminution brusque de
S/Ssa16(E) et une augmentation rapide M8Wga16(E). Le deuxieme régime apparait pour les
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SRVLWRQV GRQW OfpQHUJILH YIDddtLddract€)ist Padne dimMudion H W N
SOXV OHQWH GH 6 HW XQH DXJPHQWDWLRQ GH : HQ IRQFWI
profondeur analysée, pour atteindre des valeurs S = 1,081 + 0,003 et W = 0,8620 £ 0,007 pour
une énergie de 25 ke\Wotons g pour cet échantillories profils S (E) et W (E) sont

largement supérieurs en S et inférieurs en W par rapport aux résultats obtenus pour
OfpFKDQWLOBKRDMEWP § O atigm? et les deux échantillons irradiés iode
TXHOTXH VRLW p&ifopn® I€&cl laidseGkinger que pour cet échantillon implanté
krypton le seuil de piégeage dans les défauts de Schottky a été dépasse.

Figure .7 &DUDFWpULVWL T K HeVpoSithsQ@lank idds@iBdes RiQierge

recuits & 1700°C/24h sous Ar/hiet tels que implantés: | 8 MeV a 1x10 at.cm? et a

5x10" at.cm?, Kr 3,5 MeV 3x10' at.cm? et °He 1 MeV 1x13’ at.cm™. a) S en fonction

GH OYpQHUJLH GHV SRVLVRRQGH EOfp GIQUIRBF@HY SRVLWR:
UHSUpVHQWH OD IUDFWLRQ G fDd@Gditel @BpWiom Qnoment SD L U H \
cinétique.
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[11.3.1.b. Evolution de S en fonction de W

La|Figure IIl .8f montre que les points (S,Wgprésentant les valeurs plateaux des
mesures positons sur les disques implantés iode, correspondant a des énergies de 5 keV a 25

keV, sont alignés sur la droite.D TXL SDVVH SDU OfpWDW MQLMILDO GH'
plupart de ces points restent-édessous de la saturation du piégeage des positons dans les
défauts de Schottky.

'‘DQV OH FDV GH OYLPSODQWDWLRQ NU\SWRQ VXU OD
suivant deux segments de droitein premier segment, nof#;, caractéristique des points
meVXUpV HQWUH NH9 HW NH9 HW XQ GHX[LgPH TXTRQ C
D, qui est un prolongement de la droitg, Baractéristique des points mesurés entre 2 keV et
25 keV. Pour ce deuxieme régime, les points (S,W) se dirigent versnkedgosaturation de
SLpJHDJH GH SRVLWRQV GDQV OHV GpIDXWV GH 6FKRWWN\
de point juste adessus de cehdi pour les positons ayant une énergie supérieure a 20keV.

Figurelll 8 (YROXWLRQ GHV FDUDFWpPULVWLTXHYV 6viergesGTDQQL
recuit & 1700°C/24h sous Ar/H tels que implantés: iode 8 MeV a 1x10° at.cm? et a

5x10" at.cm?, Krypton 3,5 MeV 3x10° at.cm? et *He 1 MeV 1x16” atcm? /fHQVHPEOH
des résultats est normalisé par rapport a la référence Gal6. Le segmeng Beprésente
OYDQQLKLODWLRQ GHV SRVLWRQV GDQV OHV GpIDXWV GH
prolongement de celui de .
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[11.3.2. Discussions des régtats
mn.3.2a. 'LVWULEXWLRQ GHV GpIDXWV GILPSODQWDWLRQ |

'DQV FH WUDYDLO QRXV QRXV VRPPHV LQWpUHVVpPV j O
OHV LRQV NU\SWRQ HW LRGH GDQV OH GLR[\GH GfXUDC
GIDQQLKLODW LsBrQesGthamtifovid dRdpé&/ implantés ont permis de mettre en
évidence la création de défauts lacunaires apres implantations. En effet, nous avons observé
sur IgFigure Il .7/ TXH OHV 1UDFW LR Q YailehibQent Kdt GeCfokt maraewt \8 H
respectivement augmentent et diminuent apres implantation des ions en comparaison avec
OfpFKDQWLOORQ YLHUJH %

Pour les disques implantés iode, les fractions S et W respectivement augmentent et
diminuent en fonctio de la fluence, ce qui suggére que la concentration de défauts lacunaires
GpWHFWpH SDU OHV SRVLWRQV G D G \atonff pst KlosQnpdr@®RQ LP S
TXH FHOOH JpQpUpH SDU OHV PrPHV LRQW @&nBMaOpFKDC(
distribution de ces défauts en fonction de la profondeur, sondée par les positons, est
KRPRJgQH SRXU OD EDVVH IOXHQFH FDU OHV IUDFWLRQV
plateauxa SDUWLU GITXQH pQHUJLH GHV SRVLWRQsvaved uneNH9 3F
saturation de piégeage des positons dans les défauts de Schottky pour toute la profondeur
sondée. Cette saturation de piégeage de positons et les valeurs constantes de S et W ne
permettent pas de déterminer si la distribution des défautsnetidn de la profondeur est
KRPRJgQH RX SDV GDQV OfpFKDQWLOORQ LPSODQWp j IRUW

Sur le disque UpLPSODQWp NU\SWRQ QRXV DYRQV HQUHJILV\
de positons différents. Dans la zone implantée [Vjure 1117), le premier état est détecté
pour les positons de faible énergie ou les caractéristiques S(E) et W(E) évoluent rapidement,
et le deuxieme état est caractérisé par respectivement une diminution lente de S et une
augmentation de Wen fonction de la profondeur. Cette évolution des caractéristiques
GIDQQLKLODWLRQ GH OD VXUIDFH YHUV OH YROXPH SHUPH
ODFXQDLUHVY HQ IRQFWLRQ GH OD SURIRQGHXU VRQGpPH SD
GIDSUQV FHV PHVXUHV 3%$6 OD FRQFHQWUDWLRQ GH GplIDXYV
par rapport au volume. Ce comportement est en contradiction avec les calculs SRIM qui
prévoient que la concentration des dpa augmente en fonction de la profendéiohe une
YDOHXU PD[LPDOH | —P 1RXV UDSSHORQV TXH GHV SR\
DQDO\WHU XQH FRXFKH GH —P $ORUV RQ VIDWWHQG |
défauts pour une forte énergie par rapport a une faible én&giece disque implanté
krypton, nous avons constaté aussi que le profil S(E) (resp W(E)) -eletsaus (resp. au
dessous) de la saturation, ce qui est un comportement observé pour la premiéere fois dans
O 1 8ithplanté/irradié.

Nous venons de voir que la tibution des défauts dans le cas des deux ions est
différente. Elle est homogene pour les implantations iode a basse fluence, homogéne en
apparence pour la haute fluence, et elle présente un gradient décroissant vers le volume pour

109



Défauts induits par implantations aux ians lourds

le cas du krypton. LadIIpUHQFH GH FRPSRUWHPHQW GHV SRVLWRQ
pour les deux implantations iode et krypton ne peut étre expliquée simplement par les
distributions en énergie des PKA, qui estiment que {gssBnt trés proches pour les deux

ions. Toutefes, la divergence des résultats obtenus pour les deux ions est peut étre liée a la
GLIIpUHQFH GHV FRQGLWLRQV GYLPSODQWDWLRQ | VDYRL
DLQVL TXYj OHXU pWDW FK L Ré Rryptdn @D qh\gaD raremyintethyit H 8 2

pas chimiquement avec la matrid®;, [15]. L'iode, quant & luiest chargé négativemefit)

[14] dans la matricet tend & former des liaisons avec les atomes environnants qui favorisent

son incorporation par rapport aux gaz rares inertes chimiquebzelticalisation de ces ions

dans les défauts lacunairpsut empécher le piégeage des positons et donc leur détection.
Cette possibilité de gécoration» des défauts peut étre considérée car les calctitstiab

[2;3;16] SUpYRLHQW TXH OH NU\S&pRges dans BsTdéR@sHamidairasVRraQ W r v
ailleurs, les calculs SRIM montrent que la concentration atomique des ions krypton 3,5 MeV
HVW IRLY VXSpULHXUH j FHOOH GH OfMLRGH OH9 VXU OD
du rapport entre la concenMdLRQ DWRPLTXH GX JD] HW OHV GSD JpQpUy
une idée sur la quantité de défauts qui pourraient potentiellement étre chargés en gaz. Pour le
FDOFXO GHV UDSSRUWV QRWUH FKRL[ VIHVW SRUWp VXU W
652+ 625 nm qui correspondent respectivement aux énergies des positons 5 keV, 10 keV et

25 keV. Les résultats sont regroupés dand teseau Il .4|efTableau Il .5| Nous pouvons

constater que pour les deux ions considérés, le rapport %.at/dpa augmente en fonction de la
SURIRQGHXU PDLV OYDXJPHQWDWLRQ GH OD TXDQWLWp GH
est plus importante et augmente rapidement par rapportGielGH OTLRGH QRWDPPHC
zones 137+ 132 nm et 652+ 625 nm.

Ee.( keV) | Profondeur (nm) | dpa %.at | %.at | /dpa (x 10°)
5 43+ 39 72 0,0013 0,176108
10 137+ 132 7,7 0,002 0,25545
25 652+ 625 11,4 0,010 0,961675

oat¢gm¥QH IOXHQFH GH

E.«( keV) | Profondeur (nm) | dpa | %.atKr | (%.at Kr)/dpa (x 107
5 43+ 39 33,1 0,024 0,724
10 134 132 37,1 0,045 1,216
25 652+ 625 66,9 0,28 4,192

Tableau IIl .4 : Rapport des concentrations atomiques de | sur les dpa induits par les
LRQV LRGH GYpQHUJLH GH

[

Tableau lll .5 : Rapport des concentrations atomiques de Kr sur les dpa induits par les
LRQV NU\SWRQ GYfpQHUJLH GH e XQH IOXHQFH GH |

/ID FRQIURQWDWLRQ GHV UpVXOWDWY GH QRWUH pWXC
obtenus par A. Michel17] GDQV OH FDGUH GH VD W Kig Wiégedge @R UFH O
DWRPHV GH NU\SWRQ GDQV OHV GpIDXWV ODFXQDLUHV /D
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keV a la fluence 7x10at.cni* GDQV OH GLR[\GH GYXUDQLXP SXLV HOOF
relachement du gaz. Cette fluence correspond a desemations de gaz au pic
GILPSODQWOMLREWHH XQH GRVH GITHQGRPPDJHPHQW PDJ[LP
calculs SRIM. Aprés 400 minutes de recuit a 1350°C, la fraction relachée atteint seulement

2,5 %. Elle a expliqué cette faible désorption duzgaar un phénomene de piégeage du
NU\SWRQ GDQV OHV GpIDXWV ODFXQDLUHV JpQpUpV SDU O
UO,. Des images de microscopie électronique & transmissiofiRjgpire 1119}, réalisée sur

des disques UDimplantés dans les mémes conditions, révélent la précipitation du krypton

sous forme de bulles de gaz. La taille moyenne des bulles est de 1,0 + 0,4 nm avec une
concentration de 15,0 + 5,1X0n™. Juste aprés implantatiore travai a démontré que les

bulles de gaz se forment trés t6t sous irradiation par un mécanisme de nucléation hétérogéne
sur les germes de défauts balistiqué® GLIIpUHQFH GH FRPSRUWHPHQW H
GILRGH HW OYLPSODQWDWLR QpatGlel présersed deVkrydh Q&nsMgsH [S O L
défauts lacunaires empéchant le piégeage des positons et donc leur détection. Les mesures ne
QRXV SHUPHWWHQW SDV GH QRXV SURQRQFHU GH IDoRQ Gj
dans les défauts lacunaires.

Figure 1l .9 : Image MET sous I RFDOLVpH GTXQVBOVTXHB3ODQWp DYHF
U GIpQHUJLH NH9 j ©&ch® X HQMHP[SpUDWXUH GILPSODQ
maintenue audessous de 100°C17].

111.3.2.b. Nature des défauts apres implantation

Pour discuter de la nature des défauts, nous avons effectué une comparaison des
FDUDFWpPULVWLTXHYV GIDIQQVKEEO W LRHV 6p HKAD Q\BHOO RQV Si
GIpQHUJLH GHV SRVLWRQV HQWUH HW N fFguredWw OHYV
&HWWH JDPPH GTpQHUJLH D pWp FKRLMIstfaBeRauy VIDIIL
basses énergies) ou une couche suroxydée peut se former a température Hihigniei
TXIHQ VRLW OTDQDO\WH D PRQWUp TXH OH FKRL[ GH FHYV
fondamentalement le positionnement des points S(W) correspondants aux implantations iode
sur la droiteDe /H SRLQW GH VDWXUDWLRQ 6 : PHVXUP'SRXU O
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atcm? HVW SURFKH GH FHOXL REWH Q X “saReKitet@efte PSteneqt W D W L R
VXSpULHXU j FHOXL FRUUHVSRQGDQW | O'fater5°0@&aps\éD WL R Q
FHWWH FRPSDUDLVRQ QRXV SRXYRQ@N deRighs @deUBHMaVX H SR X
guelque soit la fluence, les mesures PAS sondent majoritairement des défauts de Schottky et

la fluence 5x1& atcm? est suffisante pour un piégeage de la plupart des positons dans ces
défauts.

Figure 111110 : &DUDFWpPULVWLTXHYV GYDQQLKLODWLRQ 6 : PR\
GIpQHUJLH LQFLGHQWH HQWUH HW o NnipBant8RaXét OHV pll
GLIIpUHQWY LRQV /THQVH P E OinltigBekh&ht pdetitd DIKOOTASRBN RQW p
(H») avant implantation. Le point en couleur jaune foncé correspond a la saturation de

SLpJHDJH GHV SRVLWRQV GDQV OHV GpIDXWV GH 6FKRWWN

ID GLVFXVVLRQ GHV UpV X pidhiegy Musscempldike Paf @s@QWM W L R Q
XQ FRPSRUWHPHQW TXL QYD MDPDLV pWg d'¥d,VsHabdp DXSD
effectuons un prolongement de la droite &+delade la saturation sur la courbe S (W) (voir
[Figure 111 .10), nous pouvons constater que cette droite passe par le point correspondant a
OfpFKDQWLOORQ LPYaendG.Wp été&) memidRi@ ddns le deuxiéme chapitre
(voir section[l.l2.4.c) TXH OD SHQWH GH OD GURLWH 6 : FDUDFWpU
change avec la taille du défaut sondé par PAS dans le cas des matériaux simples comme par
exemple le tungsterj&9] et le silicium[20]. Les mesures PAS dans kJ@ennent de montrer
GDQV OH FDV GX NU\SWRQ TXH GTXQH SDUW QRXV GpSDVVF
les défauts de Schottky, cpii signifie que nous détectons un nouveau type de défaut, et
GIDXWUH SDUW TXH QRXV UHVWRQV VXU OD PrPH GURLWH
expliqguer ce comportement est la suivantase grande fraction de positons est piégée dans
les défaud de Schottky ce qui justifie que nous restons sur la digitet une autre fraction
moins importante est piégée dans des défauts plus gros ce qui expliqgue le dépassement du
point de saturation. Pour confirmer cette hypothese des mesures de tempdedepasitons
dans cet échantillon seront nécessaires. Des gros défauts devraient étre également générés par
O 1L R G H%FdedJPKA de uraniurparticipent a la formation des cascades contenant au
PRLQV GpSODFHPHQWY GTXUDQLX®p FRNIpYW BSHW &M DRXGH/
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concentration est trop faible pour étre détectés, soit ils se recombinent aprés implantation.
IRWRQV TXH OD IOXHQFH SRXU OTLPSODQWDWLRQ LRGH H)\
calculs de la dynamique moléculairealiéés par G. Martin et a[21] montrent que la
concentrabn de gros clusters de lacunes augmente avec le nombre de cascades accumulées.

[11.3.3. Conclusion

&HWWH pWXGH QRXV D SHUPLV GH PRQWUHU TXTXQ VF
détecté paPASdans le cas des implantations avec des ions iode de 8 MeV. Emaoides
UpVXOWDWY j FHX[ GH OD OLWWpUDWXUH LO D pWp SRV
G L P S ODleywefsvis Rapdés par les positons dans les disques implantés iode pour les
deux fluences étudiées 1X¥Gatcm? et 5x16° atcm?® sontdes défauts de Schottky. La
distribution de ces défauts, détectés par les positons, en fonction de la profondeur est
homogene dans le cas de la basse fluence et affiche une homogénéité apparente pour la haute
fluence. La concentration des défauts de Skhotugmente en fonction de la fluence
GILPSODQWDWLRQ GH OfLRGH HW DWWHLQW OD VIDWXUDW
atcm’.

Dans le disque UQimplanté krypton 3,5 MeV & 3xibatcm?, nous avons au moins
deux états de piégeage des fws; le premier correspondrait au piégeage dans les défauts de
6FKRWWN\ HW ODXWUH GDQV GHV GpIDXWV ODFXQDLUHV ¢
GDQV OHV GpIDXWV SHXW H[SOLTXHU OfKpWpURJpQpLWp G|
profondeur sondée par les positons.

[11.4. Evolution thermique des défauts lacunaires

/IHV GpIDXWV LQGXLWY SDU OHV LPSODQWDWLRQV DX]
SHXYHQW pYROXHU HQ HIIHFWXDQW GHV UHFXLWV WKHUPL
WKHUPLTXHV SHUPHW GYDFFHQWXHU OHV SURFHVVXV GH PI
GpIDXWV HW GDQV FHUWDLQV FDV OHXU DJJORPpPUDWLRAQ
transformation de la microstructure dépendent essentiellement des WhdR QV GILPSODQW
GHV LRQV ORXUGVY WDLOOH pQHUJLH IOXHQFH GDQV Ofp
notamment de la température de migration des espéeas.tipes de recombinaison ont été
mentionnés dans la littératurda recombimison proche et par diffusion. Tout mouvement
GIXQ DWRPH SURFKH GH OD ODFXQH SHXW SHUPHWWUH OC
lacune.Les défauts ponctuels peuvent également se recombiner en se déplacant sur de plus
grandes distances. A tep@ DWXUH pOHYpH DYHF XQ DSSRUW GTpQHL
SRQFWXHOV SHXYHQW DXVVL VIDJIJORPpUHU SRXU IRUPHU (

/ID VSHFWURVFRSLH GI{DQQLKLODWLRQ GHV SRVLWRQV
GILGHQWLILHU OD SURYODREWMBWLERI BXOWY @H GLR[\GH G{XI
défauts de Schottky dans le cas des implantations aux ions iode et un mélange de défauts de
6FKRWWN\ HW GH JURV GpIDXWV ODFXQDLUHV GDQV OH F
IRFDOLYV p hnevt HeJle@® faohiddrtement en fonction de la température. Les échantillons
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LPSODQWpV RQW pWp VRXPLYV j GHV UHFXLWV WKHUPLTXH
défauts en température et de déterminer notamment leurs stades de recuits. Ces investigations
ont été faites sur des échantillons implantés dans différentes conditions. Dans la suite, sont
GYDERUG SUpVHQWpPYV OHV UpVXOWDWY FRQFHUQDQW OH F
les échantillons implantés iode a 8 MeV a deux fluences, étudiésalaastion précédente,

puis dans un second temps, les résultats des échantillons implantés krypton sont exposés et
comparés pour mettre en évidence les effets de la température et de la durée de recuit, de
OfpQHUJLH GYLPSODQWDW LR @nsHWpt@HuiOI® cdhip@teErmk@t\Wles D W L R (
défauts.

[11.4.1. Comportement en température des défauts induits par les ions iode

Cette section présente les résultats concernant le comportement thermique des défauts
lacunaires induits dans les deux disques implantés asxigmle. Les échantillons ont été
recuits apres implantation pendant 1 heure sous, Agts un four tubulaire a différentes
températures croissantes, et ils ont été mesurés en positons aprés chaque recuit. Les détails
des conditions de traitement thermicu@stimplantation et la description du four utilisé ont
pWp UDSSRANWMRMVAG DQRVOPD VXLWH VRQW GIDERUG SUpVHQ
OH FRPSRUWHPHQW HQ WHPSpUDW X wnidlar@Hav ha@tp IfmetwéV GD Q
5x10" atcm?, puis dans un second temps, les résultats du disque implanté & faible fluence
1x10® atem? VRQW H[SRVpV HW FRPSDUpV SRXU PHWWUH HQ pY!
recuit et de la fluence des ions implantésle comportement des défauts lacunaires.

l1l.4.1.a. Stades de recuits des défauts induits par iode

Dans cette partie nous présentons les résultats des mesures PAS réalisées sur
OfpFKDQWLOORQ LPSODQWp LRGH % atcdHét rpcutDaXdH 10XH
tempéatures allant de 25°C & 1500°C. SufHmure Il .11} nous avons représenté les
courbes de S(E) et S(W) pour trois intervalles de températures [RT;500°C], [500;1000°C] et
[1000;1500°C]. Les résultats ont été comppV j FHX[ REWHQXV VXU OfpFKDQ
KpOLXP GYpQHUJLH GH O0OH ¥ dto® Moulesduftals ht ndrmalisés
SDU UDSSRUW DX[ UpVXOWDWY GH OD UpIlpUHQFH *D SDU
GIXQ PrPH pREKDMBEZI OOR

.4.1.ai. (YROXWLRQ GH 6 HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH HW GH

/TDQDO\VH JBdqiEDIOHaGwe Il .11b etfFigure Il .11|c révele une
évolution de S en fonction de la température de recuit et de la profondeur sondée par les
positons.
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Figure 1l .11 (YROXWLRQ GHV FDUDFWpPULVWLTXHYV GIDQQLI
température (RT-1500°C) mesurées sur le disque UOmplanté en iode a 8 MeV a la
fluence de 5x1&#atcm® D E HW F 6 HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH L
et)SenlRQFWLRQ GH : 6 UHVS : UHSUpVHQWH OD IlUDFWLR
de faible (resp. fort) moment cinétique.

Le niveau de la courbe S(E) augmente apres recuit a 200°C, et pak=ssasl de la
saturation de piégeage de positons dans les tdéfleuSchottky. S(E) est quasi constant en
fonction de la profondeur sondée par les positons pour une énergie supérieure a 5keV. A
f& 6 ( DXJPHQWH TXDQG OYfpQHUJLH GHV SRVLWRQV DX
valeurs de S(E) sont plus faibles papport au recuit a 200°C puis augmentent pour atteindre
le niveau de la saturation et elles restentdessus de cette valeur de saturation pour les
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énergies supérieures a 14 ké\-dela de 400°C, le niveau moyen des courbes S(E) décroit
fortement, repagsau GHVVRXV GH OD VDWXUDWLRQ HW UHVWH TXDV
700°C, le niveau moyen de S(E) entre 10 et 25 keV augmente lentement et atteint la
saturation pour les énergies supérieures a 22 keV. Entre 800°C et 1100°C, les courbes S(E)
croisent fortement et dépassent largement le niveau de saturation notamment apres recuit a
f& 'H SOXV OJYDOOXUH GHV FRXUEHV FKDQJH UDGLFDO
de plateaux). En effet, S(E) diminue brusquement entre 0,5 keV et 3 keVne¢raagplus
OHQWHPHQW MXVTXT] NH9 $ SDUWLU GH NH9 HW MXVT
pour atteindre un niveau plus élevé a 1100°C. A partir de 1200°C, les valeurs S(E) diminuent
lentement quand la température augmente tout en restant stggidecelle de la saturation.
'‘DQV FHWWH JDPPH GH WHPSpUDWXUH QRWRQV OD IRUP
diminution de S (E) pour les énergies supérieures a 23 keV.

Sur le diagramme S en foimt W représenté sur Igsgure I11 .11]d,|Figure Il .11]e
efFigure 11.11]f, comme pour les mesures réalisées avant recuit, la-tptaliié des valeurs
S(W) en dehors des points ®LEOH pQHUJLH VIDOLJQMNQ VS DAXMH G5 G WF
initial des échantillons et les points S(W) correspondant a la saturation de piégeage dans les
défauts de Schottky. Notons que les points S(W) pour le recuit a 200°C et les températures
supéreures a 700°C sont alessus de la saturation et ils sont regroupés autour de la@roite
qui est un prolongement du segmBat

[11.4.1.a.ii. Evolution de Si/Scaiset Wm/W a6 €n fonction de la température

3RXU VH UHQGUH FRPSWH GHV G L$lladuraizf enforgtfopY R O X W
GH OD SURIRQGHXU HW GRQF GH OD GRVH GITHQGRPPDJHPH
W & été tracée sur |aigure Il .12| en fonction de la température pour trois énergies
différentesdes positons 6 keV, 12 keV et 24,5 keV. A 6 keV, une zone proche de la surface
est sondée, pour laquelle il peut étre considéré que les positons ne sondent que la zone
HQGRPPDJpH FRUUHVSRQGDQW | GSD HW XQH tBéD QWL W
VRQGHQW OD ]JRQH TXL D pWp HQGRPPDJpH HW TXL SUpVHQ
SDU UDSSRUW DX[ JRQHV VRQGpHV SDU OHV SRVLWRQV G
pJDOHPHQW HQ GpWDLO OfpQHUJLH LQWEGPRGHNLGHpEROX
HQWUH FHV GHX[ VLWXDWLRQV 3RXU OLPLWHU OfLQIOXHQF

3 points consécutifs Sésie et W/Wea16 €St calculée selon ( )

1RWRQV pJD O H P460anies Xnhijis Bohiorns/ e &dque a

trois profondeurs moyennes distinctes HW QP $ FHV SUR}MRQGHXU
nous avons déterminé grace aux calculs SRIM les dpa induits par les ions iode et ainsi que le
SRXUFHQWDJH DW R Pdembidides vhl€dfloR EtélregrfiupErs dans le.
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Haute fluence: 5x10" at.cm™

Ee:(keV) | Zpo (nm) dpa [1] (%at.)x 107
6 58 7,1 1,3
12 187 7,7 2,6
24,5 631 11 10

Tableau lll .6 : Les déplacements paatomes induits et les concentrations atomiques des
ions iode dans les zones sondéesr s positons de 6, 12 et 24V, dans le cas de
OYLPSODQWDPWELRQ j |

Figure 11l .12 : Variation de la valeur moyenne de §/Scais €t Wi/Wsa16 mesurée pour
des positons de 6, 12 et 24,5 keV en fonction de la température de recuit pour le disque
poli et recuit 1700°C/24h/ArH, et implanté iode 8 MeV & une fluence 5xtbat.cm™.

IpY RO IVE/Scais et W/Weais DYHF OD WHPSpUDWXUH QYfHVW S
pouvons constater la présence de plusieurs stades de recuit.

'H OD WHPSpUDWXUH DPELDQWH MXVTXTj & QRXYV
F 1 Hdie une croissance den/Scais €t décroissance de WWesais qui impliqgue une
évolution de la distribution (tailles, concentrations) des défauts lacunaires détectés. Ensuite,

nous enregistrons une baisse brutale g&&16 et une hausse rapide desWeais M XV T X 1]
400°C. Cela indique uneaisse considéerable de la concentration de défauts ou un changement
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GH OHXU WDLOOH 3XLV XQ SDOLHU HVW REVHUYp MXVTXY
FRQVWDQWH $ SDUWLU GH  /E&isldymante EiTVMWgais dimfinkie OH 6
pour ateindre respectivement un maximum et un miniméodela de1100°C, un nouveau

stade de recuit des défauts apparait. Il faut souligner que les valeurs des caractéristiques
GIDQQLKLODWLRQ 6 HW : PHVXUpHV DX[ WURLVdgsQHUJLH"
WHPSpUDWXUHV LQIpULHXUHYV | f& PDLV HQ UHYDQFKH (
quand les températures deviennent supérieures a 600°C. Cet écart sera discuté dans la section
GpGLpH j OfpYROXWLRQ GH OD GL\devid prEfondeuRa@resSrdcdit Gp 1D X
thermique a différente température.

Figure IIl .13 : Evolution la valeur moyenne de Sm/&;is en fonction de Wm/Wgaie
PHVXUpH SRXU Ofpimplan@ BhLi@@©ORQMS24 la fluence 5xidat.cm™ et

UHFXLW HQWUH 57 HW f& /HVY WURLV ILIXUHV UHSUpVHQ
:a) 6 keV, b) 12 keV et c) 24,5 keV. Sur chaque figure soméprésentés le point
représentatif du réseau (8, Sy), le segment de droite P et le point de saturation de

piégeage des positons dans les défauts de Schottky. S (reps. W) représente la fraction de
SRVLWRQV TXL VIDQQLKLOHQWrepsyfdrf nidbrént picékigedy URQV GH I
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Sur la|Figure 11l .13| sont comparées les variations de la valeur de &m/®n
fonction de Wm/W 16 pour des positons de 6 keV, 12 keV et 24,5 keV en fonction de la
température de reitpour le disque U@implanté iode 8 MeV & 50™ atcm®. A premiére
YXH QRXV SRXYRQV FRQVWDWHU TXH WRXV OHV SRLQWYV 6
le segmenDe FDUDFWpPpULVWLTXH GH OYDQQLKLODWLRQtGHV SR\
son prolongementD. Cependant, une légere difféerence peut étre constatée sur le
positionnement des points pour les trois énergies des positonsa@iestles différentes
SURIRQGHXUV VRQGPHVY /HV SRLQWV FRUUHWMER&GQGDQW j
GHVVRXV GH FHWWH GURLWH ,0V V{DOLIJQHQW VXLYDQW F
légérement décalés-aessus pour les positons de 24,5 keV.

[11.4.1.b. Discussions des stades de recuit
[11.4.1.b.i. Evolution des défauts en fonction de la température

Pour IDFLOLWHU OD GLVFXVVLRQ GHV UpVXOWDWV UDS
GIpYROXWLRQ GHV IUDFWLRQV GIfDQQLKLODWLRQ GH IDLEC

fonction de la température de recuit avec des positons de 6, 12 et 24.5 kgWiguoir]
I .12).

%oStade 1T<200°C: Sy/Scaiset Wi/Wgaisrespectivement augmente et diminue légérement;
%oStade 11[200;400°C]: Si/Scaiset Wi/Wsaisrespectivement décroit et croit rapidement;

%o.Stade 11l [400;600°C]: pasde modification significative des caractéristiques
GYDQQLKLODWLRQ

%oStade 1V [600;1100°C]: Sy/Scaiset Win/Weaisrespectivement augmente et diminue
rapidement;

%oStade V[1100;1500°C]: ou Si/Scaiset Wi/Waaisrespectivement diminue et augmente
rapidement.

Dans la suite de ce chapitre seront proposés et discutés des processus qui pourraient
étre responsables de ces stades de recuit, nous discuterons également des modifications de la
distribution des défauts en fonction de la profondeur sondée par les p@sitinsi que de
OfHIIHW GH OD IOXHQFH GYLPSODQWDWLRQ GH OfYLRGH
PLIJUDWLRQ GHV GpIDXWV ODFXQDLUHV VLPSOHVY GDQV Ol
littérature Yoir|Tableaulll .7).

Défaut Tm (K)

Interstitiel U 80-110
Lacune U 870- 1020
Interstitiel O 420- 520
Lacune O 970- 1070

Tableaulll.7 7HPSpUDWXUH GH UHFXLWM28.HV GpIDXWV G
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Stade de recuit | et |l

Nous avons choisi de commenter les deux stades de recuit | et I| ensemble car nous
VXS SRVRQ VI ph&fhixéne \est Xesponsable de cette évolution des caractéristiques S et
W.

Sur lalFigure 111.121 QRXV DYRQV HQUHJILVWUp GTDERUG XQH
diminution de W apres recuit a 200°C. De plus, les dmaractéristiques S et W mesurées
apres recuit a 200°C sont respectivementi@asus et adessous de la saturation de piégeage
des positons dans les défauts de Schotilgla suggere une évolution de la nature des
défauts lacunaires sondée par les positonEnsuite, nous avons une baisse abrupte de S(E)
et une augmentation rapide de W(E) entre 200°C et 400°C, alors que S(W) reste sur la droite
De. Cela traduit une baisse de la concentration de défauts détectés entre 200 et 400°C
$ILQ GIH[SOLTXENdé mhtdrekde Qefadit et de la baisse de leur concentration, une
comparaison a été effectuée entre les températures auxquelles ces deux stades sont apparus et
FHOOHV FRUUHVSRQGDQWHYV DX[ UHFRuitfWilead HYyd@pdds X WV VL
par Turos et al[23] 'fDSUqV O HMntBrstitglsl Kudaviiu@ ldorit mobiles a trés basse
température i.e. aux environsde f& HW OD PLJUDWLRQ GHV ODFXQHV C
intervient a des températures plus élevées (a partir de 600°C). Ainsi, la mobilité de
OfLQWHUVWLWLH O DFMQHWQ GAR[\RXQBHNW GIXUDQLXP QH Si
GH OffpYROXWLRQ GH 6 HW EnRdvadhehd,Yg m@atQrv/dex&smielsi FDV
GIR[\JgRB QLHX DX[ DOHQWRXUV GH f& $ORUV OTK\SRYV
actuel desFRQQDLVVDQFHYV j OfRULJLQH GH OfpYROXWLRQ GH
de la baisse de leur concentration dans le stade llaesicombinaison des interstitiels
G TR[\JpQaMec, les lacunes ¥. Rappelons que le défaut de Schottky estéwultat
GIDVVRFLDWLRQ GTXQH ODFXQH GIYXUDQLXP HWo-&X[ ODFX
HX OLHX XQH SDUWLH GH FHV GpIDXWV GH @&iKRWIWN\ VHUL
a la bilacune ¥-Vy. Cependant, cette recombinaisbrlle taite seule, ne peut pas justifier
OfpYROXWLRQ REVHUYpH HQWUH f & HW f& 3RXU FHOD
GIDQQLKLODWLRQ 6 : REWHQXHV SRXU GHV WHPSpUDWXUH
GIpQHUJLH DOODQW ré&titats sont redridsentés\suOad V

Le recuit a 200°C, correspondant au point en rouge, edessus de celui de la
saturation de piégeage des positons dans les défauts de Schottky (triangle). Ce dépassement
du seuil de saturation a été observé dansdedes mesures PAS sur le disque @planté
krypton 3,5 MeV a 3xI§ atcm? (voir section /ITILQWHUSUpWDWLRQ GF
FRPSRUWHPHQW UHSRVH VXUune fr&ctienrRdés gsitdths EaePiRgge O D T X H C
dans des défauts de volume plus important que les défauts de Schott®Bour corroborer
cette hypothese, les résultats des simulations SRIM montrer&OdiedesPKA généreront
descascades de déplacements comportant entre 10 et 1000 atomedsdAfdes le £énario
possible est le suivantavant recuit les positons sopiggés préférentiellement dans les
défauts de Schottky SUpVHQWYV HQ WUqV JUDQG QRPEUH GDQV OfYpF
la concentration des défauts de Schottky diminwawse desecombinaisonsotVo, ce qui
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méneraauSLpJHDJH GTXQH IUDFWLRQ GH SRVLWRQV GDQV GHYV
les recuits mais en faible proportion par rapport aux défauts de Schottky

Figure 11 .14 : &DUDFWpPULVWLTXHYV GYDQQLKLODWLRQ 6 : PR\
GIpQHUJLH LQFLGHQWH HQWUH H W, implsritQiod&eRhaut® fp F K D Q
fluence 5x16° at.cm™ et recuit & des températures allant de 25 400°C. Le disque a été
initialement recuit a 1700°C/24h/Ar (H) avant implantation. Le triangle en couleur

jaune foncé correspond a la saturation de piégeage des positons dans les défauts de
Schottky.

Au-dela G H f& HW MXVTXT]j f &reanbing&sodd-Ilg-Vy/es G H
accéléré ce qui va ainsi réduire la concentration de défauts de Schottky. Cette élimination des
défauts est plus rapide et abrupte a 6 keV et a 12 keV en comparaison a 24,5 keV (voir la
diminution deS./Scais(E) tracée sur [grigure 11l .12). Le processus de recuit des défauts
ODFXQDLUHY GpSHQG FHUWDLQHPHQW GH OHXU FRQFHQWU
SURIRQGHXU VRQGpH SDU OHV SRVLWRQV @Géagement d&.H9 SUp)\
plus importantes 11 dpa (vplrableau lll ) HW OD SOXV JUDQGH FRQFHQWUL
%.at. Nous soulignons que le point S(W) correspondant au recuit & 400°(Fiyaie |
[l .14) reste largement agdessus de celui du réseau, (8. FH TXL PRQfédiddA TXIXQH
importante des défauts lacunaires subsiste apres recuit a 400°C

Stade de recuit Il

Entre 400°C et 600°COHV FRXUEHV GH 6 ( mMfgsxdRondigu@ W TXDV
gue la concentration des défauts lacunaires sondée reste inchangée

Stade de recuit |V
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/IH TXDWULgPH VWDGH GYpYROXWLRQ GHV GpIDXWV D O
par une augmentation rapide de S (E) et une diminution &didp GH : MXVTXT] f&

Figure 11l .12). Les points S(W), tracés sufHagyure 11l .15[ évoluent sur la méme droie

Figure 1l .15 : &DUDFWpPULVWLTXHYVY GIDQQLKLODWLRQ 6 PR\
GIpQHUJLH LQFLGHQWH HQWUH H W, implErtédioGeRhEut® Tp F K D G
fluence 5x18° at.cm™ et recuit & des températures allant de @ & 1100°C. Le disque a

été initialement recuit a 1700°C/24h/Ar (H) avant implantation. Le triangle en couleur

jaune foncé correspond a la saturation de piégeage des positons dans les défauts de
Schottky.

Apres recuit a 800°C, ces points passerdeassW GH OD VDWXUDWLRQ HW V
dernier M XV T X ] Cet ¢fiet suggereque le volume moyen des défauts détectés ou/et
leur concentration ont augmenté entre 600°C et 1100°C.{DXJPHQWDWLRQ GH OD
défauts détectés pourrait résulteridefDJJORPpUDWLRQ GHV GplIDRMIY ODFXC(
SRXYRLU V{DJIJORPpUHU OHV GpIDXWYV'RXBVU q¥ € OFHN WHWD ¥
réalisés par Matzk22] XQ VWDGH GH UHFXLW DSSDUDVW GDQV FHYV
DVVRFLH j OD PLIJUDWLRQ GHV ORFXOQOWH\GC CRIXUPEPFLKX P f &
Nous avons vu dans les deux paragrapfesp FpGHQWY TXH GIXQH SDUW OHV
HQFRUH OD SUpVHQFH GHV GpIDXWV PDOJUp XQ UHFXLW |
stables entre 400°C et 600°C. Alonsus supposongue ces défauts vont évoluer en taille
et en concentration e FDSWDQW GIDXWUHYV GpIDXWV VLPSOHV FRPF
GIR[\JgQH RX GHV GplIDXWV G desdmaR s¢WaresBar consepgRraot? H U
la taille de ces défauts augmente en fonction de la température et atteint peut étre un
maximum a 1100°Ce qui explique la croissance de S et la décroissance de W.
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Stade de recuit V

Au-GHOj] GH fé& OHV FDUDFWpPpULVWLTXHV GTDQQLI

changement de comportement en fonction de la température de recuit, a savoir une diminution
de S(E) € une augmentation de W(E). Malgré ces recuits a des hautes températures, les
valeurs de S(E) et W(E) respectivement restent supérieures et inférieures a celles de la
saturation de piégeage dans les défauts de Schottky. A ce stade, deux interprétatestis peu
étre avancées pour expliquer ce comportement. Dans la premiere interprétation, le
déplacement des points S(W) ((éilgure 111 .16) sur la droiteD en direction du point de
VDWXUDWLRQ Vuxd BajsErsoit defld contelliration des amas lacunaires soit de
leur volume libore (Q HIIHW VRXV OfHIIHW GH OD WHPSpUDWXU
dissocier pour former des défauts de taille plus petite. Ces petits défauts suivant leur taille
peuvent migrer &% ILQLU SDU VIDQQLKLOHU GDQV OHV MRLQWV Gt
UO, /D GHX[LqPH LQWHUSUpWDWLRQ UH SRI8ssHions Xddle O 1K\SR
deviennent mobiles dans cettplage de températureq424;25], etils peuvent ainsi migrer et
finir par se piéger dans des gros défauts pour former des bulles deagaZcipitation de
OfLRGH VRXV IRUPH GH ECGhRuasdli Bt Nae2@] WD Lop Hraviil) U
OfLPSODQWDWLRQ GH O9YLR G tanmbiapté/g uhelémeFgld deg ibng A BIP Sp U L
keV et & une fluence de foat.cm? Ensuite, des images MET ont été réalisées sur les
échantillons a différengsetempératures de recuit de 500°C a 2800Q.es observations MET
révelent la formation de bulles avecsdayons allant de 1 a 4 nm a partir de 900°C; la taille

UHVS OD GHQVLWp DXJPHQWH UHVS GLPLQXH HQ IRQFWL
travaux réalisés par A. Michel et §7;27], la nucléation des bulles de gaz est directement
OLpH j OD SUpVHQFH GH GpIDXWV FUppV SDU OHV LPSODQW
En effet, grace auobservations MET, les autewdémontrent que le mécanisme de nucléation
des bulles est de type hétérogene sur les germes de déf@utSUpVHQFH GH OfLRGH
amas lacunaire$ densité électronique dans ces amas changer conséquent on aura une
évolution deparametres S et W pour chaque taille de bulles formée
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Figure 1l .16 : &DUDFWpPULVWLTXHY GIDQQLKLODWLRQ 6 : PR\
GIpQHUJLH LQFLGHQWH9HIRXWHO T pH W Diplemt©iadR & h&ufes 2

fluence 5x10° at.cm™ et recuit & des températures allant de 600 & 1100°C. Le disque a

été initialement recuit a 1700°C/24h/Ar (H) avant implantation. Le triangle en couleur

jaune foncé correspond ala saturation de piégeage des positons dans les défauts de
Schottky.

[11.4.1.b.ii. Evolution de la distribution en profondeur des défauts

'fDSUqV OHV UpVXOWDWY GH OD 3%$6 OfYpFKDQWLOORQ
un piégeage de 10% des positons dans e SpIDXWV GH 6FKRWWN\ HW GRQF
SODWHDX[ GH 6 HW : SRXU OHV SRVLWRQV GfpQrpudlH DOOL
11 .11) ont été également observés apres recuit & 200°C, mais avelétengon de gros
défauts car le niveau de la courbe S(E) est supérieur a celui de la saturation de piégeage des
positons dans les défauts de Schottky.

Le premier changement observé sur la distribution en fonction de la profondeur des
défauts apparait a@s un recuit a 250°C (vqkigure 11l .11}a). La courbe S(E) montre un
SURILO FURLVVDQW HQ IRQFWLRQ GH OYfpQHUJLH GHV SRVL
taille des défauts changent en fonction dertdgndeur analysée par les positons. Les valeurs
GH 6 ( UHVWHQW VXSpULHXUHYV j FHOOH GH OD VDWXUDWLI
keV. Ce comportement peut étre expliqué par @B dpVHQFH GTXQH FRQFHQWUDW
(défauts de Schottkygros défauts) plus importantedd & un endommagement plus élevé en
volume par rapport a la surface.
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/IH GHX[LqPH FKDQJHPHQW VIRSqQUH SRXU GHV WHPSpUL
LHVY YDOHXUV GHV FDUDFWpPULVWLTXHV G§e&Qe pdsitoBsD WLR Q
choisies (6, 12 et 24,5 keV), représentées lalffigure 11l .12 sont trés proches a des
températures inférieures a 700°C. En revanche un écart se creuse entre les caractéristiques des
positons a 2,5 keV et celles de 6 et 12 keV quand les recuits ont été effectués a des
températures supérieures ou égales a 708%€ legFigure 11l .11]a et|Figure 11l .11]b, la
courbe6 ( DIILFKH XQ SURILO FURLVVDQW HQ IRQFWLRQ GH C
qui augmente en fonction de la température de recuit. Cette pente atteint son maximum apres
UHEXLW j f& 'fDSUQqV OHV FDOFXOV 65,®ndéetpasSlesRILO G|
positons de 25 keV, affichein gradient de concentration croissant Ceci renforce
OIK\SRWBHVHIORPpUDWLRQ GHV GpIDXWV VLPSAfHiMeSRXU IR
SURIRQGHXU OD YDOHXU GH 6 HVW S (oK ¥n Béauty Bimpl€&sU G 1 X C
mobilisés pour former degros défauts est faibleHW G § D X Wpdtls &autd\pe@veny
PLJUHU YHUV OD VXUIDFH SRXU VIDQQLKLOHU

Au-GHOj GH f& HW MXVTXT] f& OHV FRXUEHV 6 (
température de rad et de la profondeur sondéeold avons enregistré une baisse rapide de
S(E) pour les podVRQV GYpQHUJLH 5FR BOKEM. NotamcEN\pOUH les recuits a
1300°C et 1400°C alors que les variations sont plus faibles pour les plus hautes ébergies.
FH IDLW O 1 Ka 8isuciktoph Hes@ids défauts en petit défauts et élimination de
ces derniersen surfacesemble probable au regard de ces résultats expérimentaux. En outre,
un pic a été observé sur les courbes S(E) a 24,5 keV. Nous sawlies apncentration de
OfLRGH HVW SOXV LPSRUWDQWH HQ SURIRQGHXU GRQF O
SOXV FRQVpTXHQW &H F ldeUaHpgetRitation desfidhs SdRa\tbidris\es gros
défauts 1100°C et 1500°CApres une heure de recuitl®&00°C les valeurs de S(E) restent
supérieures ou égales a celles de la saturation, indiquantaam&isence de gros défauts
lacunaires encore stables a cette température élevée

[11.4.1.c. Effet de la fluence sur les stades de recuit

'H OD PrPH PDQ L gnilldn Tixptan® Hpd=&Kla haute fluence 5¥1tcm?,
QRXVY DYRQV FRPSDUp OH FRPSRUWHPHQW GHVY SRVLWRQV
a 1x16%atcm? UHFXLW j GHV WHPSpUDWXUHVY DOODQW GH f&
KpOLXP @ figp DMEV &lune fluence de 1xiatcm® Pour que les résultats soient plus
lisibles, nous avons représenté séparément danSiglare 11l .17, les caractéristiques
GIDQQLKLODWLRQ 6 ( HW 6 tem@ttdreS JRX;FODTMHIOXID@C.HV HQ

M.4.1ci. (YROXWLRQ GH 6 HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH GHV SI

Pour des températures allant de RT a 800°C, les mesures PAS montrent un
comportement des positons dans le disque implanté*at@n (voir[Figure 11l .17) quasi
similaire en comparaison a la haute fluence (¥jure 11l .11). Contrairement a la haute
fluence, le niveau de la courbe S(E) de la basse fluence diminue amrgsar€00°C, et
OfpYROXWLRQ UHVWH PRQRWRQH HQ IRQFWLRQ GH OD SUF
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6 : SODWHDX[ GH OfHQVHPEOH GHV PHVXUHVDUHMWHQW F
FRUUHVSRQG DX[ GplDXW Y lIGat fofekqRaNEWidEauGIDYRV d€3 Hoflls

S(E) de toutes les températures restenlemsous du niveau de saturation représenté par le
disque implanté hélium 1 MeV.

Figure .17 : (YROXWLRQ GH FDUDFWPpPULVWLTXHY GIDQQLKL
température (RT-900°C) mesurées sur le disque UQOmplanté en iode a 8 MeV a la
fluence de 1x1&atcm® D HW E 6 HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH LQF
d 6 HQ IRQFWLRQ GH : 6 UHVS : UHSUpVHQWH OD IUDFW
de faible (resp. fort) moment cinétique.

[11.4.1.c.ii. Evolution de Sy/Scais et Win/W a6 €n fonction de la température

'DQV FH SDUDJUDSKH QRXV DOOR® mopannk G 3584160 TpYRO .
et Wn/Waais€n fonction de la température de recuit. Nous avons sélectionné les trois énergies
suivantes 6, 12 et 24,5 keV, correspondant respectivement aux profondeurs de £ 65, + 187 et
“ QP $ FHV SURIRQ & hbXddwn&datermin® §rac aux calculs SRIM les
GSD LQGXLWYV SDU OHV LRQV LRGH HW DLQVL TXH OH SRXL
valeurs ont été regroupées dansdéleaulll .8
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Basse fluence 1x10” at.cm® | Haute fluence: 5x10" at.cm™
Ee:(keV) | Zpo (nM) dpa [ 1] (%at.) x 10° dpa [ 1] (%at.) x 107
6 58 0,014 2,5 7,1 1,3
12 187 0,015 5
24,5 630 0,022 20

Tableau lll .8 : Les déplacements par atoes induits et les concentrations atomiques des
ions iode dans les zones sondées par des positons de 6, 12 et 24,5 keV, dans le cas de
OfLPSODQWDWLRQ LRGH OH9 j IDLEOH IOXHQFH

Figure 11l .18 : Variation de la valeur moyenne de §/Scais €t Wi/Wsa1s mesurée pour

des positons de 6, 12 et 24,5 keV en fonction de la température de recuit pour le disque
implanté iode 8 MeV & une fluence 1xf8at.cm? /pY R O X W/SRQet G/ Vbsa1s

GHVY SRVLWRQV GH NH9 GDQV OH FDV GH OfLPSODQWDWLR

IMpYROXWHRLL 66 W\ caie (voir|Figure 1l .18} DYHF OD WHPSpUDWXUH
monotone, nous pouvons constater la présence éesemstades de recuit pour les deux
fluences a des températures inférieures ou égales a 700°dzl®de 700°C, les évolutions

YRQW GDQV OH PrPH VHQV PDLV VIDUUrWHQW j GHV SRLQW
fluence nous enregistrons respastnent un pic a 800°C pour la premiére et 1100°C pour la
seconde. Enfin, un dernier stade de recuit apparait aprés le pic. Il faut souligner, que pour les

3 énergies des positons i.e. les différentes profondeurs sondées, les valeurs des
caractéristiques iDQQLKLODWLRQ 6 HW GH OD EDVVH IOXHQFH
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energies 6, 12 et 24,5 keV et elles restent respectivement inférieures et supérieures a celles
enregistrées sur la haute fluence.

M.4.1.cii. 'LVFXVVLRQV VXU OfYHIIHW GH OD IOXHQFH

Les résultats GHV GRQQpHV GfIfpODUJLVVHPHQW 'RSSOHU
GILPSODQWDWLRQ QH PRGLILH SDV FRQVLGpUDEOHPHQW C
recuit des défauts lacunaires. En effet, pour les deux fluences nous avons constaté une baisse
de la cogentration des défauts entre 200°C et 400°C, et une évolution des défauts a partir de
700°C. Une difféerence a été seulement observée a partir de 800°C ou les caractéristiques
GIDQQLKLODWLRQV QfpYROXHQW SDV GDQV €@itdobtefusl VHQV
VXU OD EDVVH IOXHQFH UHQIRUFHQW OHV K\SRWKqgqVHV GH
entre 200 et 400°C et la migration des lacunes a partir de 700°C

Pour chaque température de recuit, les valeurs de S (resp W) enregistréegsquele d
implanté a 5x18 atcm? sont plus importantes (resp plus faibles) en comparaison a la basse
fluence. S« HWWH GLIIpUHQFH HVW GXH FHUWDLQHPHQW j OfpFD
DSUQqQV OTLPSODQWDWLRQ GHV GHXjhuafodROSRWILCOrfolbbend /HYV U
cette hypothése et donnent un nombre de dpa pour la haute fluence 320 f{@
supérieure par rapport & la basse fluefmur le disque implanté a 5Xfatcm’”,
OTpY¥WDRQ GHV FDUDFWPpPULVWLTXHYV GIDQQLKLODWLRQ HQV
FRPPH OYDJJORPpPUDWLRQ GHV GpIDXWV VLPSOHV HW RX C
DPDV ODFXQDLUHV , ®asgeHfRiEnCebhtre R QeeuiTX MGO°C et kecuit &
800°C (voir|Figure III.18} XQ PpFDQLVPH GYDJJORPpUDWLRQ GHYV
OfpFKDQWLOORQ JpQpUDQW DLQVL GHV GpIDXWV GH WD
OfLPSODQWDWLRQ DIQIDVFAPR GV J FOIRPPRDWLRQ UHVWH OLPL
la concentration de défaut initiale est faible et que les lacunes sont trop éloignées entre elles
SRXU VI{DJJORPpUHU FH TXL IDYRULVH SDU FRQVpPTXHQW C
lesMRLQWYV GH JUDLQV RX j OD VXUIDFH &H FRPSRUWHPHQW
hélium(voir Chapitre 4).

l11.4.1.d. Résumé

ITMPWXGH GH OfpYROXWLRQ GHVY FDUDFWpPULVW.LTXHV G
implantés iode, ont permis de mettre en éwide plusieurs stades de recuit des défauts
lacunaires. Pour des recuits entre 25 et 400°C la concentration des défauts de Schottky créés
GXUDQW OHV LPSODQWDWLRQV DX[ LRQV LRGH GLPLQXH T
recombinaison des intert8WLHOV GTR[\JgQH DYHF OHV ODFXQHV GTRJ[\J
la plus plausible pour expliquer cette diminution. De 400°C a 700°C les caractéristiques
GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV 6 HW : QTpYROXHQW SOXYV
changnt pas.

A partir de 700°C, des gros défauts commencent a se former et leur taille et/ou nombre
DXJPHQWH HQ IRQFWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH GH UHFXLW
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GDQV OH FDV GH OD EDVVH IOXHQFHNTOWY RMK\W LR @AHOR G YW
FRQWLQXH MXVTXT]j f& SRXU OD KDXWH IOXHQFH &HW pF
la concentration de défauts qui peut étre mobilisée pour former de gros défauts. Ainsi a basse
IOXHQFH OD SUR baianded défauts danOIgpj@ritdde grains et a la surface peut
rwWUH SOXV LPSRUWDQWH TXH FHOOH GH OTDJJORPpPUDWLR
HQ DXJPHQWDQW OD GRVH HQ GSD OTDJJORPpPpUDWLRQ HVW

Au-dela de 800°C pour la basse dice et 1100°C pour la haute fluence, une
diminution de la concentration de défauts a été constatée. Les amas lacunaires formés
peuvent, soit se dissocier ce qui diminue par conséquent leur concentration, soit étre décorés
par les ions iode ce qui rédudur volume libre. Pour la haute fluence, entre 700°C et 1500°C
QRXV DYRQV FRQVWDWp TXH OD IUDFWLRQ GYDQQLKLODWLI
HQ IRQFWLRQ GH OD SURIRQGHXU DQDO\VpH &HFL HVW
GIfHQGRPPDJHPHIRN JIMW FHQW GH OD VXUIDFH TXL IDYRULVI
de leur élimination.

Pour la basse fluence, tous les points S(W) sont positionnés sur la Droite
FDUDFWpPpULVWLTXH GYDQQLKLODWLRQ GDQV OHV GplIDXW
tempéatures de recuit supérieure a 800°C, la plupart des points S(W) du disque implanté a
haute fluence sont sur un segment de dmitgui est un prolongement alela deD.. Ce
comportement nous laisse penser que des positons sont piégés dans des anras lglasna
gros que les défauts de Schottky.

En perspectives, il serait intéressant de réaliser des mesures de temps de vie des
positons sur des disques implantés iode a haute fluence et recuit a différentes températures.
/IHV FDOFXOV GHV HDQQIHWOWDWMRJXBHWVWGT | ab hiie, GH GH ¢
devraient apporter des informations cruciales sur la nature des amas lacunaired.aEnfin,
PLFURVFRSLH pOHFWURQLTXH HQ WUDQVPLVVLRQ O0(7 HW
X (SAX) pourraientUHVSHFWLYHPHQW QRXV LQIRUPHU VXU OfpYHC
LRGH HW GpWHUPLQHU OfHQYLURQQHPHQW ORFDO GX JD] H
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[11.4.2. Evolution des défauts induits par krypton

Dans Iasectio les mesures PAS realisées sur un disque tglque implanté
DYHF GHV LRQV NU\SWRQ GYpQHUJLH C°at.cm? réweentjlaxQH 10>
SUpVHQFH GTXQ PpODQJH GH GpIDXWV GH 6FKRWWN\ HW
mesures moWWUHQW pJDOHPHQW TXH OD GLVWULEXWLRQ GH F
fonction de la profondeur analysée par les positons et suggérent un piégeage du krypton dans
les défauts lacunaires.

/[H WUDYDLO H[SPULPHQWDO SUpVHQWS{plYlRROX W \RWY B
GpIDXWV ODFXQDLUHV HQ IRQFWLRQ GHV FRQGLWLRQV GTIL
[Tableau Ill .9). En explorant une certaine gamme de conditions expérimentales, cette étude a
pour bXW GH FRPSUHQGUH OH U{OH GH FKDTXH SDUDPqgqWU
WKHUPLTXH VXU OH FRPSRUWHPHQW GX NU\SWRQ HW GH
GIXUDQLXP 'DQV XQ SUHPLHU WHPSV OfHIIHW GH OD WH
disques implantés & la méme énergie et & la méme fluence (3,5 344¥° atcm). Dans
XQ VHFRQG WHPSV QRXV DYRQV H[SORUp OfLQIOXHQFH Gt
implantés dans les mémes conditions. La troisiéme section traite du rfdleakecentration
des ions krypton sur le comportement des positons dans les disqeies UO

Nom des| Energie | Fluence | T derecuit| Rp dpa | Chax
disques | (MeV) | (at.cm? (°C) (um) | (max) | (%at.

Ech 2 3,5 3x10 100012h | 0,95 68 0,52
Ech 3 3,5 3x10'° 14004h 0,95 68 0,52

Ech 5 4 5x10"° 14002h 1,1 11 | 0,082
Ech 8 4 5x10"° 15002h 1,1 11 | 0,082
Ech 6 4 1x10'° 15002h 1,1 22 0,16
Ech 7 4 1x10'° 1506-12h 1,1 22 0,16

Tableau Il .9 : Récapitulatif des conditions de reciis des UQ aprées les implantations
des ions krypton.

Comme nous pouvons le constater sufdbleau Ill .9| les implantations des ions
NU\SWRQ GDQV OH GLR[\GH GYXUDQLXP RQWap&Vgr3pDOLVpl
MeV et 4 MeV. Avant de présenter les résultats des mesures PAS et de les discuter, nous
DYRQV HIIHFWXp XQH FRPSDUDLVRQ GHV SURILOV GYLPSOD
des énergies des PKA pour les deux énergies des ions incidents.

Les implantations avec des ions krypton 3,5 MeV et 4 MeV dans le dioxyde
GIXUDQLXP GRQQHQW VHORQ 65,0 %RaXdth?Cdes picP He 10XHQ
concentration a des profondeurs respectivement de 1,04 uym et 1,2 um, et des doses
GITHQGRPPDJHP KEQa0,8 Inf LpBUD @ premiere énergie et a 0,86 um pour la
GHX[LgPH $LQVL QRXV DYRQV XQ GpFDODJH GH QP SRX
HW GH QP SRXU OH PD[LPXP GH GRVHV GYfHQGRPPDJHPHQ
[Figure 11 .19b,90 GHV SRVLWRQV GYTpQHUJILH GH NH9 VILPSODC
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0826 XU FHWWH FRXFKH OHV FDOFXOV 65,0 SUpYRLHQW XQ
52,4 dpa pour des implantations de Kr a 3,5 MeV3#® Slpa pour 4 MeV, donc nous avons

XQ pFDUW GTHQYLURQ GH HQWUH OHV GHX[ pQHUJLHV /
la[Figure .20 PRQWUH XQH pYROXWLRQ VLPLODLU HfoGdeurOD VXU
pour les deux énergiekes calculs des énergies des PKA donnent dgdrés proches pour

les deux énergies environ 240 eV pour B@&V et 248 eV pour 4 MeV (vdifableau Il .5).

Cette comparaison perma¢ dire que la différence entre les deux énergies est négligeable et
probablement non quantifiable par les mesures PAS. Néanmoins, il faut noter que les
implantations avec des ions Kr de 4 MeV ont été effectuées pour des fluences plus faibles que
pour lesimplantations a 4 MeV, les effets de fluences pourront donc étre étudiés.

Figure 111 .19 SURILOV GYLPSODQWDWLRQ HW GH GfH®&GRPPDJH
GYIpQHUJLH HW OH9 GDQV OH GLR[\GH GY{XUDQLXP VLP
pour la méme fluence de 3x18 at.cm™.

Figure Ill .20 : Rapport concentration atomique sur lesdpa induits par les ions krypton
GpQHUJLH HW OH9 GDQV OH GLR[\GH GYXUDQLXP UH)
3x10" at.cm?et 1x10° at.cm™
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I1l.4.2.a. Effet de la température de recuit

Dans cette étude, trois échantillons J@nt été implantés avec désns Krypton
GIpQHUJLH GH OH9 j XBatch® XMMQAHYVGH WH GHX[ GTHQWU
recuits sous Ar/pla des températures différentes 1000°C et 1400°C , durant 12 heures pour le
premier et 4 heures pour le deuxiemM§.LGHQWLILFDAWIRQ \GMVTKBEVDGIDQQL
PAS VIHVW IDLWH j OfDLGH GH IDLVFHDX[ GH SRVLWRQV OH
DYRQV FRPSDUp OH FRPSRUWHPHQW GHV SRVLWRQV GDQV
températures citées-€6 HVV XV HWR Q ipFFKOQOWLP KXpOLXP GITpQHUJILH
fluence de 1x1¥ at.cm®. Tous les résultats obtenus sont normalisés par rapport aux
FDUDFWpPULVWLTXHY GYDQQLKLODWLRQ PHVXUpHV GDQV OI
mesures PAS ont été effectuéeempérature ambiante et les résultats S(E) et S(W) ont été
représentés sur|kagure Il .21

I11.4.2.a.i. Evolution de S en fonction de E

/TDQDO\VH JORE DSIH) eGWM(E) reiRésehtees\sua|Figure 111 .21]a et
[Figure I .21]b, UpYqOH TXH SRXU OHV GHX[ GLVTXHV OHV FDUDF\
a toutes les profondeurs évoluent en fonction de la tempérajpres recuit aL000°C et a
1400°C, les valeurs de S(E) (resp. W(E)) des deux disques augmentent (resp. diminuent)
rapidement pour les énergies supérieures a 0,5 keV et atteignent des valeurs madedma

UHVS PLQLPDOHV j NH9 SRXU XQH SUdIpo§tens dedJ30P R\H Q Q
QP $ FHWWH pQHUJLH OHV FDUDFWRI0Y &V WF B 6693 GoliDe) Q L KL C
recuit & 1000°C, et S= 1,391 et W= 0,607 pour le recuit & 1400°C. Ensuite, S (respectivement

GpFURLW FURLW OHQWH P¢eQ deuxviemparxtdrps, S KEH 6t WIEH X U
restent respectivement -ai@ssus et adessous de la saturation de piégeage de positons dans
les défauts de Schottky.

I11.4.2.a.ii. Evolution de S en fonction de W

Les courbes S en fonction de W montrent une évolution différérdenaplexe pour
les deux disques. En effet, le comportement des positons dépend a la fois de la température de
recuit et de la profondeur analysée par les positons. Pour gagner en lisibilité, nous avons tracé
VPpSDUpPPHQW OfpYROXWLR @ I&KnégidsallaRt QFEMaISREY & de 5,5%R
25 keV, et les résultats sont représentés syfigsre 11l .21|c et|Figure 11l .21|d. Nous
pouvons remarquer que les poitgW) des disques ne se situent pas au méme endroit sur la
figure, indiquant des évolutions de la distribution des défauts lacunaires détectés. Notons
pJDOHPHQW OfDSSDULWLRQ GTXQ 'QBX étdobsare e @W G H
premiere foisGDQV OH FDV GH 0982

Energies de 0,5 a 5 keV

Pour le disque recuit a 1000°C les points (S, W) mesurés pour les énergies allant de
0,5 a 1 keV sont situémrdessougie la droiteD caractéristique des défauts de Schottky ou
des gros défauts. Pour les égies de 1 a 5 keV, les points se dirigent suizanters la droite
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'"fVDQV O 1D WakhtehtQue dirtds autdltr du barycentre qui se situe trés largement en
dessous def.

Pour le disque recuit a 1400°C lespoints (S, W), correspondant aux éner@igset
1 keV, sont positionnés sur la drolledans le prolongement du segment de drDijeau
dessusGX SRLQW GH VDWXUDWLRQ 'H j NH9 OBYoBRLQWYV
atteindre ' {| De 2 a 5 keV, les points évoluent suivant la drbitg de pente R=0,986 qui
passe par le point réseau.

Energies de 5,5 a 25 keV

Pour les deux disques recuits a 1000°C et 1400°C, les points S (W) reviennent sur la
droite D en suivant le méme segment, noey

Figure lll 21 &DUDFWpPpULVWLTXHV GTDQ QL KLirapxanes RrgptdBHY pFKD
3,5 MeV & une fluence 3x1¥ at.cm™ et recuit sous Ar/H, a différentes températures. a)

6 HQ IRQFWLRQ GH OfYpQHUJLH S énFAinGibnde/W. & besp.SIMVLWRQ'
UHSUpVHQWH OD IUDFWLRQ G 7DdpJdiHel @BpwW o) Gnomémt SDL U H \
cinétique.
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M.4.2.aii. 'LVFXVVLRQV VXU OfpYROXWLRQ HQ WHPSpUDWXUH

'DQV FH WUDYDLO QRXV QRXV VIRPPHW RQXWpURIY VRN Vj
ODFXQDLUHV LQGXLWYV SDU OHV LRQV NU\SWRQ GDQV Ol
température de recui!tD VSHFWURVFRSLH GIDQQLKLODWLRQ GH SR
lacunaires (défauts de Schottky + gros défauts), sqmeésablement sur un disque W@l
TXYLPSODQWpP NU\SWRQ “Qaiticen’j (voiDseL X H- Q) F ot Idrgement
évolué vers des défauts de volume plus gros. Les deux phénomenes, correspoadant a |
SUpFLSLWDWLRQ GH JD] NU\SWRQ VRXV IRUPH GH EXOOH
certainement responsables de ce changement. La taille de ces défauts change en fonction de la
température de recuit et de la profondeur analysée par les positonsdutigsons que ces
GpIDXWV QTRQW SDV pWp VRQGMplaatBs@ik iord ide® &t r&etty aG LV T X
des température® OO D QW M XV T Xfigtionlll.#&). YRLU

Nature des défauts

Apres recuit ds disques U9implanté krypton, les points S(W) (vfiigure [11 .21{b
et lgFigure 11l .21]c) se dirigent vers une nouvelle droite noté Cette derniéere, qui passe
par IfpWDW LQLWLDO GHV pFKDQWLOORQV DXt sBHEWH SO X
que le volume libre des défauts détectés a largement augmenté apres recuit thermique.

Les données disponibles dans la littérature permettent d'imaginer @micgqeossible
pour expliquer le comportement en température des défauts induitsUfanpar les
implantations des ions kryptobes calculs de dynamique moléculaire suggéerent que pendant
l'irradiation, des nanocavités sont créges;13;21] dans lesquelles le krypton s'incorpore
pour former des bulles. La formation de ces nanocavités a été confirmée par les calculs des
3.$ j OIDLGH GHV VLPXO®2WdnRIQ\2).6Fares YeRrésultats de la
microscopie électronique a transmission et de la Spectroscopie d'absorption des rayons X,
obtenugpar A. Michel et al[17;27] sur des disques UOnassifs, implantés aux ions krypton
GYpQHUJLH GH OH9 HW |10 K HNUAIS VERIQ VIDJUqJH VR X
bulles (voir [Figure 111.9). Les bulles de krypton formées a température ambiante sont
hautement pressurisées (environ 5,7 GR&). Aprés recuit des échantillons entre 600 et
1500°C, unalépressurisation des bulles est observée (environ 3,5 GPa a 1000°C et 2,3 GPa a
1400°C) [17]. En effet, & taille des bulles augmente avectéanpérature, laeneur en
LPSXUHWpPV .U HW OD SUpVHQ EdcoBpthge gd @ XIEAM\et Gefla BAGD QW D\
permis de montrer, quelque soit la température de recuit, que les petites bulles (de tailles
nanomeétriques), réparties de maniére uniforme dans lest#loman grossissenpar capture
GIDWRPHV .U GLVVRXW®@hrewicheyes @DsseDivedid- ld dizaine de
QDQRPqgWUHVY REVHUYpHV GDQV OHV SUHPLHpaY QDQRF
capture de lacuned&a capture de lacunes amgntera considérablement le volume libre des
EXOOHV HW GLPLQXHUD OHXU SUHVVLRQ 'fDSUqV OHV DXW
contenant que trés peu de gaz krypton, sont situées a proximité des joints de grain et la surface
des disques otnuapport en lacunes est considérable.
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/ID FRQIURQWDWLRQ GH QRV UpVXOWDWY j FHX[ GH OD
piégeage des positons dans des défauts avec un volume libre tres important. Par conséquent,
la droite ' ¥, déterminer dans le cadide notre étude, est probablement une caractéristique
GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV GDQV GHV EXOOHV GH JD
trés faible. Cette droitef HVW XQH QRXYHOOH UplpUHQFH TXTRQ XWL
étude.

Taille et concentration des défauts en profondeur

Les données DPAS, obtenues sur les deux disques recuits, montrent également que
le volume libre des bulles évolue en nombre et en taille en fonction de la température de recuit
et aussi de la profondeur sondgar les positons. Les courbes S(E) et W(E) affichent
respectivement un pic et une vallée pour les positons de 4 keYF(goie Ill .21a efFigure |

[l .21]b), suggérant undistribution hétérogene des défauts en profondeur.

Pour le recuit & 1400°C: les points S(W) (voifFigure 1l .21|c) des positons
GIpQHUJLH VXSpULHXUH j NH9 pYROXb Qiiquantu&¥ BQW XQ
volume libre des bulles augmente et atteint une valeur maximale pour les positons de 3 keV.
Entre 3 et 5 keV, le volume libre des bulles ne grossit pas et leur nombre en revanche
augmente. Awdela de 5 keV, la taille des bulles diminue a nouveai 2% keV une faible
fraction de positons sonde la présence des défauts de Schottky.

Pour le recuit & 1000°C: OTpYROXWLRQ GX YROXPH OLEUH GHV E
dans le méme sens que celle du recuit a 1400°C i.e. les gros volumes ont été somrdés par |
SRVLWRQV GTpQHUJLH GH NH9 &HSHQGDQW OD WDLOOH
GHVVRXV GH FHOOH REVHUYpH j f& FDU OHMV SRLQWYV 6 :

Cette évolution de la taille des bulles en fonction de la profondels léandeux
disques est régie pa tistribution des deux especetefauts lacunaires et impuretés Kr dans
OHV pFKDQWLOORQV 8Q IRUW JUDGLHQW GHV FDUDFWpL
premieres centaines de nanomeétres sous la surface. Laemptéon S(W) montre que ce
JUDGLHQW GHV FDUDFWpPULVWLTXHY GTIDQQLKLODWLRQ HVV
défauts dans la zone de proche surface, des défauts de petite taille étant détectés en tres proche
surface et la taille des détaltaugmentant avec la profondeur. Cette tendance est due au profil
de défauts qui présente un gradient croissant vers la profondeur comme le montre les résultats
des simulations SRIM. Adela de ces 100 nm la taille des bulles détectées commence a
diminueret les points S(W) se dirigent vers la drditeLe déplacement des points S(W) en
GLUHFWLRQ GH OfpWDW GIDQQLKLODWLRQV GHV SRVLWRQ
SRXUUDLW SURYHQLU GTXQ UHPSOLVVDJH GhypotHese@OHYV SDI
FDSWXUH GIDWRPH GH NU\SWRQ HVW UHQIRUFpH SDU OH F
dpa (voifFigure 1120}, qui montre un gradient croissant en fonction de la profondeur. De
plus,les résulits XANES obtenus par A. MichEl7] sur des disques implantés avec des ions
krypton GIpQHUJLH OH9 j1FRtd@XHQ@W [PRQW UHQ@WETXTHQ IR
températurgles petits agrégats formés aprés implantation avec 0,7 nm de diamétre et 1,1 £
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0,9 GPa de pression évoluent a 1400°C vers des diametres de 1,9 nm et des pressions de 4,1 +
*3D /IDXWHXU D H[SOLTXp FHWd&Y Btom&sRIO kymarRI@s@Det) OD C
leur capture par les agrégats.

Finalement, la comparaison des deux disques, montre que la température de recuit a
GHV FRQVpPpTXHQFHV VXU OYfpYROXWLRQ GH OD WDLOOH G
diffusion des dewespeéces (krypton, lacune) sont plus importants en comparaison a ceux de

f& /fLQIOXHQFH GH OD WHPSpUDWXUH VJYREVHUYH VXL
positons.

[11.4.2.b. Effet de la durée de recuit

ITpYROXWLRQ GH OD GLVWUL KyMoh,RQfoGckHoO dé [aldudésVyV L Q:
de recuit des échantillons sera abordée dans ce paragraphe. Pour cela, deux disques UO
implantés auxions Kr avec une énergie de 4 MeV a une fluence fxabcm? ont été
mesurés apres recuits sous Arfdl la méme tempéare (1500°C) mais avec des durées
GLIITpUHQWHYV OfTXQ D pWp UHFXLW SHQGDQW KHXUHV HW
les calculs SRIM (vojFigure 111.19), réalisés pour les implantations des ionsptay dans
FHVY FRQGLWLRQV FRQGXLVHQW j XQH FRQFHQWUDWLRQ DX
NU\SWRQ j XQ SLF GYHQGRPPDJHPHQ Wous Hvons GsipardHlgy XQ 5.
comportement des positons dans les échantillons recuits a desaemgsecitées alessus et
OTpFKDQWLOORQ LPSODQWp KpOLXP GTpOatenfLTouSles OHO |
UpVXOWDWY REWHQXV VRQW QRUPDOLVpVY SDU UDSSRUW
dans la référence Gal6. Le segment de drbftaéfinit dans la section précédente sera
utilisée dans cette étude pour comparer les résultats.

111.4.2.b.i. Evolution de S en fonction de E

LalFigure lll .22la UHSUpVHQWH OHYV YDULDWLRQV GHdé& HQ IRQ

positons pour les deux disques d@plantés dans les mémes conditions et recuits a 1500°C
pendant des durées différentes.

/ITDQDO\VH JOR E Donire ity (B BuSlueEdd Y& méme maniéere pas |
deux échantillons, et dépasse le niveau tlegration de piégeage dans les défauts de Schottky

SRXU OHV SRVLWRQV GYpQHUJLH FRPSULVH HQWUH H\
DXJPHQWDWLRQ WUQqV DEUXSWH GH OD IUDFWLRQ GTDQQLK
allant de 1 2 6 keV. Ensuit§ ( DXJPHQWH OHQWHPHQW MXVTXTY] N H

25 keV. Nous pouvons également constater que S(E) augmente avec la durée des recuits
thermiques. Nous avons enregistréSiax = 1,304 pour une énergie de 9 keV dans le cas du

recuit de 12 hews, et $ax = 1,245 pour une énergie de 11,5 keV pour le recuit de 2 heures.
/IHV GHX[ pQHUJLHYVY FRUUHVSRQGHQW UHVSHFWLYHPHQW |
des positons de 115 et 150 nm.
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111.4.2.b.ii. Evolution de S en fonction de W

La représentation de S ennftiion de W (voifFigure Il .22|b, |Figure Ill .22|c et
[Figure 111.22]d) montre pour les deux disques, que la qtatsilité des paits (S,W) sont au
dessus de la saturation de piégeage des positons dans les défauts de Schottky. Les points des
énergies supérieures a 1 keV évoluent, suivant des droites paralleles pour les deux disques,
vers le segment{, forment sur ce dernier un anjasur les énergies comprises entre 6,5 et 10
keV (voir[Figure 1l 22]c), puis reviennent sur la droi@ VDQV OTDWWHLQGUH VXL
droite. Notons que les points (S, W) du disque recuit durant deux heuresustassous de
ceux mesurés pour le recuit de 12 heures pour toutes les énergies.

Figure Il .22 &DUDFWPULVWLTXHV GIDQ QLK L MpaNtERkepdiHV pFKD (
4 MeV a ure fluence 1x18° at.cm™ et recuit & 1500°C sous Ar/Ha 2 et 12 heures. a) S

HQ IRQFWLRQ GH OfpQHUJLH LQFLGHQWH GHV SRVLWRQV
UHSUPpVHQWH OD IUDFWLRQ G fDd@Gditel @BpWioR Qnoment SD L U H \
cinétique.
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I11.4.2.b.iii. Discussions

Les résultats des mesures PAS montrent que la durée des recuits, effectués sur des
disques UG, implantés & la méme fluence (1*18tcm?) et & la méme énergie (4 MeV), a
GHV FRQVpPTXHQFHV VXU OfpYROXWLR@EsGHeOEn $f@,UeOOH HW
profil S(E) GH OYpFKDQWLOORQ UHFXLW VXU XQH GXUpH GH
apres un recuit de 2 heured fLQIOXHQFH GH OD GXUpH GH UHFXLW VI
sondée par les positons.

Sur les deux disgdV UHFXLWV QRXV DYRQV HQUHJILVWUp W
positons différents. Dans la zone implantée (ogure 11l .20/a), le premier état apparait
pour les positons de faible énergie (inférieure a 6 kal)a caractéristiques S(E) évolue
UDSLGHPHQW HW XQ GHX[LgPH pWDW HVW GpWHFWp SRXU
inférieure a 10,5 keV ou S(E) augmente Iégérement en fonction de la profondeur, puis un
dernier état est observé aux énergigsesieures a 11 keV ou S(E) diminue progressivement.
&HWWH pYROXWLRQ GHV FDUDFWpPpULVWLTXHY GTDQQLKLOD
TXH OD GLVWULEXWLRQ HQ QRPEUH GHV EXOOHV HQ IRQF\
'IDSUQV Q@idresGIVMD) Jub|Figure 11l .22|b,|Figure I1l .22|c etfFigure 111 .22|d), les
grosses bulles ont été sondées en proche surface sipgegsliet elles atteignent une taille
maximale a environ 150 nm de profondeur. Ensuite, ces grosses bulles augmentent seulement
en nombre pour afficher une plus grande concentration a 400 nm. Enfin, la taille et la
concentration des bulles diminuent progresment en fonction de la profondeur analysée par
les positons. Il faut rappeler que cette évolution de la taille et de la concentration des bulles en
profondeur a été observée sur les disques implantés avec R&gV .U\SWRQ G{pQHUJL
MeV & une flence de 3x18 at.cm? et recuits & différentes températures (veirction

[11.4.2.a). La comparaison des diagrammes S(W) des deux disques montrent que

%  Entre 0 et 150 nm (premier état): le nombre et la ta#l des bulles sont plus
importants dans le disque recaitine durée de 12 heures. Les points S(W) des deux
disques évoluent suivant des segments de droite avec des pentes différentes. Le
segmentD, FRUUHVSRQGDQW DX UHFXLW Gfen@hlue XUpH G
élevéeequeDs;; VHIPHQW FDUDFWpPpULVWLTXH GIDQQLKLODWLR

%  Entre 150 et 400 nm (deuxieme état) tous les points S(W) des deux disques
sont positionnés aux alentours de la drdifece qui suggére que la taille dadles
est la méme malgré des durées de recuit différentes. La concentration de bulle est
plus importante dans le disque recuit pendant 12 heures par rapport a celui de 2
KHXUHV FDU OYDJJORPpUDW G Hd&sBRuUs QuWdauxeme. GX SUHPL

%o  Au-dela de 400 nm (troisieme état) les points S(W) des deux disques se situent
entre les deux droites et D. Ce comportement indique que tous les postions
sondent uniquement la présence des bulles. La distribution en taille et en
concentration des bulles restéawrgement inférieure dans le disque recuit pendant 2
heures par rapport a une durée de recuit plus importante.
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8QH WHOOH GLIIpPUHQFH HQWUH OHV GHX[ GLVTXHV SHX
des atomes Kr qui peuvent étre capturés par les dgréga relachés en dehors des
pFKDQWLOORQV HW GIDXWUH SDUW OfpQHUJLH DSSRUWpPF
ORQJXH K TXL SHUPHWWUD DX[ ODFXQHV GH GLIIXVHU
G 1$ U UKH QIhXpvre Y RA7)déterminégar A. Michel[17] G D Q V ,,Qufi B22uit de 2
h a 1500°C entraine la diffusion des atomes Kr sur une distance de 7,11 nm. Apres un recuit
del2halamém HPSpUDWXUH OH NU\SWRQ SHXW SDUFRXULU N
/ID GLIIXVLRQ GXQ DWRPH GH NU\SWRQ HVW FHUWDLQHPH
GpIDXW ODFXQDLUH $ORUV RQ VIDWWHQG j FH TXH OH Q
présentes dans le disque recuit sera nettement supérieur pour le recuit de 12 h par rapport a
celui de seulement 2 h. Cela explique les différences observées par les positons entre les deux
disques.

m.4.2.c. (INHW GH OD IOXHQFH GTLPSODQWDWLRQ

'‘DQV FH FKDS$S e/ ldHlueddeHdé Hrypton sera exploré. En effet, des
implantationsaux ions Kr de 4 MeV dans deux disques UJ® deux fluences différentes
5x10" atcm? et 1x10° at.cm? ont été réalisées. Ces échantillons ont été recuits par la suite
sous Ar/H a la tenpérature 1500°C pendant 2 heuidsus avons comparé le comportement
des positons dans les échantillons recuits a des températures ei@eés\eiV XV HW OfpFKD(
LPSODQWp KpOLXP GIpQHUJLH GH " addi8. TousQed réDhats QFH G|
obtHQXV VRQW QRUPDOLVpV SDU UDSSRUW DX[ FDUDFWpUL
référence Galeé.

111.4.2.c.i. Evolutionde Sende E

La[Figure 1 23a UHSUpVHQWH OHV YDULDWLRQV GH 6 HQ IRQ

positons et de la profondeur analysée pour les deux disqugegripantés a deux fluences

5x10" at.cm? et 1x10° at.cm? et recuits dans les mémes conditions & 1500°C sous, Ar/H
SRXU XQH GXUpH GH KHXUHYV J/HV FDUDBEWehehtg§ \ L TXHV
PHVXUpHVY VXU OHV GHX[ GLVTXHV YDULHQW HQ IRQFWLRC(
régimes. Une croissance trés rapide de S (E) dans les deux disques pour les énergies des
positons supérieures a 1 keV et inférieure a 7 keV. Ensuit§(Bsévoluent differemment

SRXU OHV GHX[ IOXHQFHV GH NH9 MXVTXY] NH9 (Q
augmentation de S(E) est enregistrée pour la basse fluence, pour la haute fluence S(E) affiche
GIDERUG XQ SODWHDX HQWUXQH S\HHWLAMWAH G L P NGRPWIORQY M X
SDUWLU GH FHWWH GHUQLqUH pQHUJLH 6 ( GpFURLW SRXU
moyen de S tend a augmenter, pour des énergies allant de 1,5 keV a 20 keV, a mesure que la
fluence augmente.

111.4.2.c.ii. Evolution de S en fonction de W

/JHV SRLQWV 6 : GH WURLV JDPPHV GY®RRHIELH FRU!I
[15,25], pour les deux fluences ont été tracée respectivement tigles 111 .23|b,[Figure |
[II .23/c et|[Figure 11l .23|d. Les points caractéristiques des énergies supérieures a 1,5 keV
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évoluent deD, suivant la méme droite pour les deux disques, pour atteindre a 5 keV le
segmenD JAu-dela GH NH9 MXVTXT] NH9 OHV SRLQWEAtieY RO XHQ
7,5 keV et 13,5 keV, un amas de points se forment autotuffdel RWRQV TXH OfDPDV G
enregistré sur le disque implanté 1¥1at.cm? est audessus de celui implanté 510

at.cm? recuit pendant 2 heures pour toutes les énergies. A partir de 13,5 keV, les points S (W)

des deux disques reviennent vers/ DQV OTDWWHLQGUH

Figure Il .23: Caracté ULVWLTXHV GYDQQLKLO D W LiRanBsiRygidhk D Q W L O
4 MeV & deux fluences différentes 5x10et 1x10° at.cm? et recuit & 1500°C/2h/Ar/H.

D 6 HQ IRQFWLRQ GH OYfpQHUJLH LQFLGHQWH GHV SRVLWR
représente la IUDFWLRQ GTDQQLKLODMELfRIQe @ddp. Sdotl bheiméntH H
cinétique.

I11.4.2.c.iii. Discussions

/IfHITHW GH OD IOXHQFH GYLPSODQWDWLRQ VXU OfpYRC
lafFigure 11l .23jla qui preseWWH OHV YDOHXUV GH 6 HQ IRQFWLRQ GH Of

deux disques U§) implantésauxions Kr de 4 MeVa 5x10° at.cm? et 1x16° at.cm? puis
recuits dans les mémes conditions a 1500°C sous Aiet une durée de 2 heures.
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Figure Il .24 &DUDFWpPULVWLTXHY GIDQQLKLODWIinRIGnt&&s : GHYV
krypton 4 MeV a deux fluences différentes 5x1§ et 1x10° at.cm? et recuit a
1500°C/2h/Ar/H,. a) entre 14 et 7 keV. b) Entre 17,5 et 25 keV.

Pour les deux fluences nous avons enregistré un changement de la nature des défauts
GqV OHV SUHPLQUHV GL]DLQHV GH QDQRPgQWUHV VRXV OD V
keV sondent uniquement la présence des tefd@ Schottky. A partir de 2 keV, la nature des
défauts change et nous détectons des bulles avec une taille qui augmentent en fonction de la
profondeur et qui atteint le maximum a 6 keV. En effet, nous pouvons voiasigure |
b gue les points S(W) des deux fluences évoluent suivant le méme segment de droite,
notéDs, ce qui indique que la distribution en taille des bulles est quasi identique pour les deux

disques. Néanmoins, [ligure Il .23la montre que S(E) de la faible fluence est plus faible
que S(E) de la forte fluence, ce qui suggére apriori que la proportion bulles / défauts de

Schottky est différentedu-dela GH ~ NH9 HW MXV T X[Kigure Il K3t toisRek U

points S(W) mesurés sur les disques sont situés sur la dfpleW QRWRQV TXH OYDPDV
enregistré sur le disque implanté 1X1at.cm? est audessus de celui implanté & 5%10

at.cm® Ces &its suggérent que la taille des bulles semble étre identique pour les deux
fluences par contre leur concentration augmente en fonction de la profondeur analysée et de la
fluence de krypton implantée. A partir de 14 keV, le comportement des défauts sdétecté
change a nouveau et les caractéristiques S(W) sedessous de la droitey, ce qui se

traduit par une baisse du volume libre des bulles détectées. Pour se rendre compte des
GLIIpUHQFHYV GIfpYROXWLRQ GHV FDUDFWpULVWWAcEXHYV G
OfpYROXWLRQ GX SDUDPQWUH 6 HQ IRQFWLRQeH,5 SRXU G
25] a été tracée surlagure 11l .24] Entre 14 et 17 keV, les points S(W) des deux disques ne

sont plus sur la ménlgne et un écart entre les deux est nettement visible pour les positons
GipQHUJLH DOODQW GH ] NHBER5keQ ; WITHSESkeVHM ISRLQW YV

haute fluence (vojFigure Il .24{b) évoluent givant un segment de droite qui estdassous
GH FHOXL GH OD GH OD EDVVH IOXHQFH &HWWH DQDO\VH !
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bulles détectées est plus faible dans le disque implanté a haute fluence et que la concentration
de ces bulles pgt étre plus importante par rapport a la basse fluence. Cela peut étre da a la
concentration de Kr piégée dans ces bulles qui peut étre supérieure pour la plus haute fluence.

[11.4.2.d. Résumé

'DQV FH WUDYDLO QRXV QRXV VRPPHV LQWRauHVVPpV |
ODFXQDLUHYV LQGXLWY SDU OHV LRQV NU\SWRQ GDQV OH G
LYHIIHW GH OD WHPSpUDWXUH HW GH OD GXUpH GH UHFXL
krypton ont été explorés et les résultats expérimenta@er@vdes changements de la taille et
de la concentration des défauts.

ID VSHFWURVFRSLH GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV P
de Schottky + gros défauts), sondés sur un disqueWAI O TXJTLPSODQWp NU\SWRQ
évolué vers des défauts de volume plus gros aprées recuit. Une nairoéie notée' 1, a été
déterminé dans le cadre de cette étude. Cette drditequi est probablement une
FDUDFWpPpULVWLTXH GYDQQLKLODWLRQ GH SRVEW&EO®V GDOQ\
nouvelle référence qui sera utilisée dans des mesures PAS ultérieuf@asegtosses bulles
RQW pWp VRQGpHY GDQV OHV SUHPLHUV QDQRPQWUHV G
présentes en tres proche surface et aussi de facon notgistd@rdeur dans les échantillons.

Les deux mécanismes, correspondant a la capture de gaz krypton et la capture des lacunes,
sont certainement responsables de cette évolution de taille de bulle en fonction de la
profondeur. Il semble que certaines bullessgissentSDU FDSWXUH GYDWRPHV .U
la matrice, ce qui augmentera leur pression interneG&D XWUHYV SDU FDSWXUH G
engendrant un grossissement de leur volume.libren résulte un volume libre apparent

différent qui peut étre disigué par les positons.

La comparaison de deux disques implantés a la méme énergie et a la méme fluence,
PRQWUH TXH OD WHPSpUDWXUH GH UHFXLW D GHV FRQVpTX
/ITLQIOXHQFH GH OD WHPSpU Ditfohdddr Sofide& par lesYpdsitens ULed/ R X W t
résultats des mesures PAS montrent aussi que la durée des recuits, effectués sur des disques
UO,, implantés & la méme fluence (1*1Gtcm?) et & la méme énergie (4 MeV), a
pJDOHPHQW GHV FRQVphXeél Q alley etvoe Ua figeivtiRt@X téd bulles.
/[THITHW GH OD IOXHQFH GYLPSODQWDWLRQ VXU OfpYROXW
derniére partie de cette étude. Deux disques, ifiplantésauxions Kr de 4 MeVa 5x16°
at.cm?’ et 1x10° at.an ont été recuits dans les mémes conditions & 1500°C sous @
une durée de 2 heuresHV UpVXOWDWYV RQW SHUPLV GIDIILUPHU TXH
SRXU XQH SURIRQGHXU pSDLVVHXU DQDO\VpH SDAU-OHV SR\
dela de cette profondeur, les grosses bulles ont été constatées sur le disque implanté a faible
fluence. Par contre, la concentration des bulles est plus importante dans le disque implanté a
haute fluence et sur toute la profondeur sondée par les mosbofirmant le réle important
du rapport Kr/dpa sur la taille et le contenu en atomes de Kr des bulles.
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En termes de perspectivesO VHUDLW LQWpPpUHVVDQW GYDERUG G
temps de vie des positons sur ces disquesdennaient apportedes informations cruciales
sur la nature de ces gros défauts. NG RXUULRQV pJDOHPHQW SRXUVXLYUH
des défauts lacunaires en minimisant la concentration de gaz krypton et de défauts lacunaires
induits par des implantations a faiblée© XHQFHY DVVRFLpHV j GH KDXWHV p
WHPSpUDWXUH HW GH OD GXUpH GH UHFXLW VXU OHV VWDC
effectuant des traitements thermiques a des températures inférieures a 1000°C avec des temps
de recuit XL SHXYHQW YDULHU GH TXHOTXHV PLQXWHV MXVT
pourraient permettre de sonder et suivre les mécanismes qui conduisent a la formation des
bulles de K.

[11.5. Conclusions du chapitre

Dans ce travail, nous avons effectué une étude diesitdélacunaires générés par
OfLPSODQWDWLRQ GH NU\SWRQ HWolgfidtaRitetdesléud gtadesl GLR[\
GIpYROXWLRQ HQ IRQFWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH &HW
comportement sous irradiation de ce matémansidéré comme le combustible le plus utilisé
dans les centrales nucléaires actuelles et qui fera partie de ceux de la quatrieme génération. Ce
travail a montré les réles importants que peuvent jouer les défauts lacunaires et la présence
des impuretétscBPH OHV JD] GH ILVVLRQ GDQV,2,0TpYROXWLRQ GX F

'DQV OD SUHPLgqUH SDUWLH OTpWXGH gHMerged TXDO
(polycristallins et monocristallins) a été réalisée. Des caractérisations par microscopie
électronique a balayage ont rée&s une microstructure bien définie avec des grains
UHODWLYHPHQW JURV GH MDVSBHWRRWEREH ¥ GTB®QLKLOD
été utilisée pour vérifier la qualité, dans le premier micron sous la surface, des échantillons
polis et recuits a 10°C pendant 24 h sous Ar/H_es caractérisations par cette technigue ont
permis de montrer que les conditions de préparation utilisées sont suffisantes pour pouvoir
étudier les défauts lacunaires créés par les implantations aux ions Iégers ou louldds dans
GLR[\GH GIXUDQLXP

'DQV OD GHX[LgPH SDUWLH OYHQGRPPDJHPHQW LQGXL
LRGH GH OH9 HW NU\SWRQ GH OH9 D pWp pWXGLp /TDQ
par PAS et a permis de mettre en évidence la détectideéfdats de Schottkyniqguement,
dans le cas des implantations iode & basse et haute fluefitat(t0? et 5x13° atcm?). La
distribution de ces défauts, détectés par les positons, en profondeur est homogéne dans le cas
de la basse fluence et affichene homogénéité apparente pour la haute fluence. La
FRQFHQWUDWLRQ GHV GpIDXWV GH 6FKRWWN\ DXJPHQWH H
OfLRGH HW DWWHLQW OD VDWXUDWLRQ GH SLpJHDJH GHV
atcm. Dans le dque UQ implanté krypton & 3x18 atcmi?, nous avons au moins deux
états de piégeage des positons; le premier correspondrait au piégeage dans les défauts de
6FKRWWN\ HW OIDXWUH GDQV GHV GpIDXWV ODFXQDLUHV S
daQV OHV GpIDXWV SHXW H[SOLTXHU OfKpWpURJpQpLWp GH
profondeur par les positons.
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/ID WURLVLgPH HW GHUQLqUH SDUWLH D pWp FRQVDF
distribution en profondeur des défauts lacunaires taghdr les implantations aux ions lourds
(Kr,I) en fonction de la température de recuit et des conditions expérimentales.

7TRXW GYDERUG OfpWXGH GH OfpYROXWLRQ GHV FDUL
dans des U@implantés iode, ont permis de mreten évidence plusieurs stades de recuit des
défauts lacunaires. Le premier stade a été observé entre 25 et 400°C ou la concentration des
défauts de Schottky créés durant les implantations aux ions iode diminue quelle que soit la
IOXHQFH GILPPODAWRRMAIRQDLYRQ GHV LQWHUVWLWLHOV
GIR[\JgQH VHPEOH rWUH OYfYK\SRWKgVH OD SOXV SODXVLE
deuxiéme stade est observé a partir de 700°C, ou des gros défauts commencent a se former et
leur taille etbu nombre augmente en fonction de la température de recuit et de la fluence
GfLPSODQWDWLRQ /YDJIJORPpUDWLRQ GHV GpIDXWV HVW S
Au-dela de 800°C pour la basse fluence et 1100°C pour la haute fluenciEnimeion dela
concentration de défauts a été constatée. Les amas lacunaires formés avant ces températures
peuvent, soit se dissocier ce qui diminue par conséquent leur concentration, soit étre décorés
par les ions iode ce qui réduit leur volume libre.

Ensuite, nousQRXV VRPPHV LQWpU HWYIg-MV | GOH pOADX @/HH FGSH WD W -
GXUpH GH UHFXLW HW DLQVL TXH GH OD IOXHQFH GYLPSOD(
lacunaires. Les résultats expérimentaux révélent des changements de la taille et de la
concentration des défauts, en fonction des conditions expérimentales, sur toute la profondeur
des échantillons étudiélses mesures PAS montrent que les défauts lacunaires ont largement
évolué vers des défauts de volume plus gros. Une nowkeliee, noté ', probablement
FDUDFWpPpULVWLTXH GTIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV GDQV
mise en évidencédes grosses bulleant été sondées dans les 100 premiers nanomeétres des
GLVTXHV HW GITDXWUH SO X\enSreaptoghel Surface Let idRaghiivenS éhp VH Q'
profondeur des échantillons. Les deux mécanismes, correspondant & la capture de gaz krypton
et la capture des lacunes, sont certainement responsables de cette évolution. Il semble que
certaines bulles grossissggar FDSWXUH G{DWRPHV .U GL\GVRXW\W KW @D |
capture de lacune§ fLQIOXHQFH GH OD WHPSpUDWXUH HW GH OD G)
WDLOOH HW GH OD FRQFHQWUDWLRQ GHV EXOOHV VIREV
positonsdans les disques implantés respectivement & des fluences deé&xhd® et 1x16°
atcm’.
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Introduction

IV.1. Introduction

Durant son séjour en réacteur, et notamment pendant son entreposage ou stockage
GplLQLWLI OH GLR[\GH d& §randés QquantésUdheliur Udehtrées par la
GpVLQWpPIJUDWLRQ GHV DFWLQLGHV PLQHXUV SUREGXLWYV D
/ITMLQFLQpUDWLRQ GH FHVY DFWLQLGHY PLQHXUV HW OfXWLO
les réacteursgQpUDWLRQ ,9 YRQW SURGXLUH GDYDQWDJH GfKpO
stockage, les concentrations d'hélium dans les combustibles nucléaires pourraient atteindre
MXVTX j DW, e @n@ron @ef48 Roat. dans le MOZ]. Du fait de sa faible
VROXELOLWp OfKpOLXP SRXUUDLW SUpFLSLWHU IRUPHU
PDWpULDX /D SUpVHQFH GH OfKpOLXPHE pG» GLRYHS 1@ HM >SWI
[8] /D GLIIXVLRQ GH OYKpOLXP GDQV OD PDWULFH GpSHQG
réseau cristallin et de la présence de défauts lacurfdifeses données aetlles sur le
FRPSRUWHPHQW GH @d%pKtpe@doi¢ MnsEHfi3apes PdliB Gouvoir modéliser les
différents mécanismes mis en jeu et extrapoler I'évolution du matériau en réacteur ou en
situation de stockage & long terrfecet égard, la déterminatioexpérimentale du site de
localisation (site interstitiel ou substitutionnel) de I'hélium dans la structure cristalline du
dioxyde d'uranium est un parametre fondamental pour évaluer les processus possibles de sa
migration dans le solid€€ontrairement auproduits de fission qui nécessitent un espace plus
LPSRUWDQW SRXU OHXU LQFRUSRUDWLRQ OYKpOLXP HVW
FULVWDOER.LQ G182

&H FKDSLWUH UHJURXSH OHV UpVXOWDWY GH OfpWXG
GLR[\GH GTXUDQLXP /fpWXGH GH ODdanRIa bhalle ¢r3ttlin&keé GHYV LC
celle de la restauration du désordre induit par implantation dans leséseasix uranium et
R[\JqQH RQW pWp UpDOLVpPHV j OfDLGH GTXQH WHFKQLTXH
canalisé sur des UOnonocristallins. En ét, les sougéseaux uranium et oxygene ont été
analysés respectivement par la Spectroscopie de Rétrodiffusion de Rutherford classique
(RBS)et OTDQDO\VH SDU U p D F \wir Reticf X1H Qe Sighdl helium5est suivi
par la technique NRALes résultats obtenus ont été quantifiés et interprétés grace a la
simulation par le code McChasy et la visualisation de la maille cristalline avec le logiciel
Diamond[6]. '"H SOXV OfpWXGH GHV GplDX®WSOO0O RMWOIDLLRIY \G 13
OHXUV VWDGHV GH UHFXLW D pWp UpDOLVpH HQ XWLOLVD!
&HWWH WHFKQLTXH D DXVVL pWp XWLOLVpH GDQV OH FDV
défauts lacunaires induits par les iraitins aux ions lourd¥’l. Les échantillons étudiés
sont des monocristaux dans le cas des expériences de canalisation et des polycristaux pour les
PHVXUHYVY GH OD VSHFWURVFRSLH GfDQQLKLODWLRQ GH SR
et préirradiés iode) ont été implantés en hélium 3 a basse énergie 50 keV. Le choix de la
particule3+H HW GH VRQ pQHUJLH HVW MXVWLILp SDU OfRSWLF
pour:

%.Déterminer la localisation des atonféfe dans un réseau cristallin UPar latechnique
158 SRXUYXH GIXQH H[FHOOHQWH VHQVLELOLWpP HW GH
est situé pres de la surface (vaictiorfll.1.3).
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%oCaractériser les défauts lacunaires dans la zone implarégnHavec une résolution
suffisante en utilisant un accélérateur de positons lents.

IHV GHX[ WHFKQLTXHV VSHFWURVFRSLH GYDQQLKLO
FDQDOLVDWLRQ SDU IDLVFHDX GTLRQ SHXYHQW VIDYpUHL
coPSDUpV SRXU FRPSUHQGUH OH FRPSRUWHPHQW GH OfKpO|

IV.2. Conditions expérimentales
IV.2.1. Préparations des UQ

/HV PRQRFUL\WWsDbrX [des fi@alélépipédes de dimension 5x5% nem

GpSDLVVHXU GTHQYLURQ — PO 1,D\H \FRIQ WWRWICHRIW P\B KX

I ,OV RQW pWp GpFRXSpV GDQV XQ JURV FULVWDO GH Gl

PP GH ODUJHXU HW LeddBqte$ p@yoristaiing ¥®@nt un diametre de 8,2

mm et 300 um d'épaisseur. lls ontt éécoupés dans une pastille épaisse de dioxyde
d'uranium fritté. Le frittage de la poudre d'bJ6st réalisé sous une atmosphére réductrice
G 15%H, a 1700°C pendant 10 heures. La densité des échantillons ainsi obtenus est égale a
97 % de la densité thée&wrTXH GX GLR[\GH GIXUDQLXP

Tous les échantillons sont polis miroir sur une seule face (face analysée) avant tout
traitement thermique. En effet, un premier polissage est effectué en utilisant une suspension
abrasive diamantée dont la granulométrie edtodére du micrométre. Ensuite, un deuxieme
polissage, en utilisant une suspension colloidale dite O.P.U (polissage fin utilisant de la silice
colloidale), est réalisé avec une granulométrie de l'ordre de 50 nm. Pour mener a bien les
différentes expériensede caractérisation, en particulier détecter les défauts lacunaires par
346 HW DQDO\VHU OHV DWRPHYV 8 2 GpSODFpV GH OHXU VL
OHV pFKDQWLOORQV RQW VXEL GHV WUDLWHPHQmV WKHU!
SROLVVDJH HW SRXU REWHQLU XQH VW°FKLRPpWULH OD
échantillons ont été recuits a 1700°C pendant 24h sous Ag4RaHlurée et la température
de recuit citées ailessus ont été définies dans le cadre de la thése ldgbHim [7] comme
PWDQW OHV FRQGLWLRQV IDYRUDEOW\OR OV pdoH. FOLfpDW ERQ X
SROLVVDJH GHV pFEBQYW. OORWUSEHI&H SUpSDUDWLRQ SRO
des UQ PRQRFULVWDOOLQV YLHUJHV D pWp YpULILpH HQ Up
doppler. Deux échantillons monocristallimt été caractérisés par PAS a température
ambiante et les résultats ont été comparés a ceux obtenus sur un échantillon polycristallin de
référence. Les résultats sont représentés dafi83€Bapitre section 111.2.

IV.22. SERQGLWLRQV GTLPSODQWDWLRAQ

Les conditRQV GILPSODQWDWLRQ UHO P vdndcHstallimsXdt pFKD Q
polycristallins sont décrites-aipres.

Les échantillons (voifTableau IV .1| et{Tableau IV.2) ont été inplantés par un
faisceau déHe" de 50 keV, délivré par l'accélérateur IRMA du CSNSM, & des fluences allant
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de 2x16* MXV T X*@j.cm® /HVY FRQGLWLRQV GTLPSODQWDWLRQ HQ |
choisies a afin que la concentration %te soit supéeure a la limite de la détection de la
technique NRA [>18 at.cm?] et pour éviter sa précipitation et la formation de bulles.

"4 D S Bajtdnnay et ala formation de bullekélium est initiée si sa concentration atomique

dans un monocristal UQlépassd %[8] /HV FRQGLWLRQV GILPSODQWDWLR
GIfREWHQLU GHV FRQFHQWUDWLRQV GYKpOLX®. IPQV QR
implantations ont été effectuées en balayant un faisc&#de stir un support ot sont disposés
plusieurs échantil@ V. /H EDOD\DJH SHUPHW GY{DVVXUHU XQH SDUII
VXU WRXWH OD VXUIDFH GHV pFKDQWLOORQV /IDPSOLWXG
surface balayée est supérieure a la surface collimatée. La surface d'implantatiemvesnd’

165mmM /H FRXUDQW GYLPSODQWDWLRQ HVW0OGakcm2s:-$ HW OH

Profondeur Profondeur
Nom Nature E Fluence | Cpax a [He] d d Analyse
disque | Particule | (keV) | (at.cm? | (%at.) e P8max P8max effectuée
(m) (um)
Wa3 1x10* | 0,007 0,004
Wal 2x10* | 0,014 0,008 PAS
4
Wa2 6x10" 0,04 0,02
Wa4 | °He' 50 [ 5x10°® | 0,33 | 0.2£0,08[ 0.2 0,15
5x10° PAS
Wa5 77K) 0,33 0,2 |
Wal 1x10'° 0,7 0,4 NRA
127 + 3
| 8000 | 1x10 0,0001| 1,7+0,4 | 0,032 1,26
AAL *He* 50 5x10'° 033 | 0,2+008] 0,2 0,15 PAS

Tableau V.1 &RQGLWLRQV GYLPSODQWDWLRQ GIKpOLXP GI
polycristallins vierges et préirradiés iode.

Un disque polycristallin, appelé AAL, a étéjmmradié avec des ions iode de 8 MeV en
XWLOLVDQW OfDFFpOpUDWHXU $5%$0,6 DX &6BHe62050k&W D\ DY
Le flux des ions iode est estimé alP™ at.cm®.s™ et la fluence atteinte est deflD™ atcm’.
+RUPLV SRXU OfpFKBRS\WUDWXUHD GIOBSWDQWDWLRQ HW G
endessousde f& SRXU WRXV OHV pFKDQWLOOR®atcm”fams$0D QWD \
disque Wa5 (voifTableau IV .1) a été réalisée a 77 K en utilisaun refroidissementap
FLUFXODWLRQ GID]JRWH OLTXLGH

/IHV PRQRFULVWDX[ XWLOLVpVY GDQV OH FDGUH GHV HJS
répertoriés dans IFableau 1V.2| Les premiéres expériences ont été séats sur un
monocristal, appelé Xal, implanté en hélium 50 keV a ¥xatcm? A cette fluence, les
WHPSV GIDFTXLVLWLRQ GHV VSHFWUHV VRQW WUqV ORQJV
OYDQDO\WH GH OfYKpOLXP HVW UH O D Wugmdrdd @ WuehéeLEOH
G 1L P SO D Q@ aten®QQyelques échantillons sont cités deux fois dafialgeau]

En effet, vu la rareté des monocristaux U@us avons choisi de les analyser pour une
premieresérie de mesures. Ensuite, ces échantillons ont subi a nouveau un polissage, un recuit
et une implantatior®He. Le polissage a été réalisé de telle sorte & enlever la couche
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HQGRPPDJpH SDU OHV GHXWRQV GH NH9 GTHEiNMURQ GH
SHQGDQW OD SUHPLQUH VpULH GIH[SPULHQFHV 1RXV SUpF
LPSODQWpV DYHF XQ IDLVFHDX GYKpOLXP RULHQWp j f S

| DILQ GYpYLWHU OH SKpQRRPj.QH GH FDQDOLVDWLRQ DJ[L

Nature E Fluence | Cmax I?rofondeur Rrofondeur Analyse
Nom Particule | (keV) | (at.cm™?) | (%at.) a [Helmax fdpamax| & dpamax effectuée
(m) (pm)
Xal | 3He+ | 50 | 2x10* | 0,014] 0,2+ 0,08] 0,008 0,15
Xallb NRA/C (He)
Xal0a] 3He+ | 50 | 1x10® | 0,07 | 0,2+0,08| 0,04 0,15 RBS/C (U)
Xallc
Xa8 | 3He+ | 50 | 1x10® | 0,07 | 0,2+0,08] 0,04 0,15 Désorption
Xa9%a
Xa7
Xallc NRA/C (He)
Xa6 | 3He+ | 50 | 1x10® | 0,07 | 0,2+Q08 | 0,04 0,15 NRA/C (O)
Xa8 RBS/C (U)
Xa9b
Xab

Tableau IV .2 : Récapitulatif de la liste des monocristaux utilisés dans le cadr&é H O pW XGH

GH OD ORFDOLVDWLRQ GYKpOLXP; & eQateQadratign\deszotssF UL VW D
réseaux U et O.

$ILQ GYpYDOXHU OH SURILO GILPSODQWDWLRQ GH +H
GpIDXWV JpQpUpV GDQV noud a@hRi[is& el l0gified SRIND PRUP réaliser
ces calculs, nous avons choisi une densité de 10,76’ gtdes énergies seuil de déplacement
GHV DWRPHV GTXUDQLXP HW GTR[\JgQH[1Z;RID Vs PriafNsSHFW LY

G L P S O Def &% @éfautR Qmulés sont présentés sliidare 1V .1|{pour la plus haute
fluence de 1x18 at.cm? introduite dans nos échantillons. Les calculs prédisent que le

parcours projettRp GH OTKpOLXP HDM Ytalité desQdds datVimplantée sur une
épaisseur [0, 400 nm).D FRQFHQWUDWLRQ PD[LPDOH GYfKpOLXP HVW
O T H Q G R P P otalHrRxXinGaMgur le réseau JO/Y TpOgqY H | GSD j OD SURIRQ
nm. Il faut rappeler que SRIM n&ent pas compte des processus de recombinaison qui
SHXYHQW VH SURGXLUH GXUDQW OYLPSODQWDWLRQ /HV F
relatives aux autres fluences sont répertoriées ddislesau |V .1|et Tableau IV .2

Nous avons calculé également la répartition en énergie des PAafy Knockon
Atom) GTXUDQLXP 8 FUppV ORUV GH OYLPSODQWDWLRQ KpOl
G p SODFHPHQ Wpvodaifs [paV def piimaiBes d'énergie inférieure a une énergie donnée
P(T). Le résultat des calculs de la distribution P(T) des PKA sont représentéf-gurria|
HW OH QRPEUH GTDWR HFNed |5 f|SPOWD &rpivh B Aved kdne
énergie de 50 keV, la moitié des primaires U ont une énergie inférieure ou égale a 83 eV et 99
% des primaires sont créés avec des énergies inférieures a 1800 eV. Cettetadipresen
montre également que la répartition en énergie des primaires est tres étroite puisque 82 % des
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PKA uranium ont une énergie comprise entre 40 eV et 200 eV. Les calculs du nombre
GY{DWRPHV 8 Gﬂ'&ﬁ]@lﬂ'— bIVS) par les) PKA montrent que 8% des PKA
QILQGXLVHQW TX XQHy,SJ)SéiH 1& ¢ ded IPRANAHE®s participent a la
IRUPDWLRQ GH FDVFDGHV TXL SRXUURQW GpSODFHU GH |
de ces calculs, il est palske de conclure que probablement la plupart des défauts créeés lors de
OfLPSODQWDWLRQ KpOLXP VRQW GHV GpIDXWV VLPSOHV

Figure IV.1 : Distribution en profondeur des ions hélium fHe) de 50 keV implantés
dans UG & la fluence de 1x18 at.cm™. Distribution en profondeur des déplacements
GIDWRPHV GTR[\JqQH HW GIXUDIQILXP FDOFXOpH SDU 65,0

Figure IV.2 : Le spectre en énergie’(T) des premiers atomes choqués PKA du réseau
uranium, calculé pour les ions’He implantés dansUQ j OfDLGH GX ORZIILFLHO 65,C
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Trxa (€V) N GIDWRPHV 8 ¢
T<40 0
40 <T<200 18§
200<T<1800 "1

Tableau V.3 /H QRPEUH GY{DWRPHV G TXUD Qnetdte GepFK@DFpV SR>
donnée.

Iv.23. (IlTHW GH OD WHPSpUDWXUH GfLPSODQWDWLRQ

Dans un premier temps, nous avons examfpéllIHW GH OD WHPSpUDWXUH
GIKpOLXP GDQV OH GLR[\GH G1XUDa@ycrsrlling Wad @HXE5, G LV T X |
répertoriés dans Jeéableau IV .1] ont été implantés avec des ions hélium a la méme énergi
50 keV et & la méme fluence 5%%0at.cm® PDLV j GHV WHPSpPUDWXUHV G
GLII pUHQWHY /H SUHPLHU j WHPSpUDWXUH DPELDQWH HW
pWXGH HVW GH FDUDFWpULVHU OfYHIIHW GH OBt #WHPSpUL
GLVWULEXWLRQ GHV GpIDXWV ODFXQDLUHYVY HW GYKpOLXP F
FHWWH pWXGH QRXV DYRQV XWLOLVp GIDERUG OD VSHFWLU
les défauts lacunaires induits, ensuite les deux disqued@® analysés en NRA pour mesurer
OH SURILO HQ SURIRQGHXU GH OTKpOLXP

IV.2.3a. ( WXGH GHV GpIDXWV LQGXLWYV SDU OfKpOLXP

'DQV FHWWH SDUWLH QRXYVY DOORQV YRLU OfHIIHW GH
sur le comportement des défauts lacunaires dans les &3 deux disques ont été
caractérisés en PAS durant la méme série de mesures. Les résultats de S(E), W (E) et S(W)
compareés aux résultats de la référence &bt représentés sufhagure 1V .3

Dans les deux dgues, nous observons les mémes comportements des caractéristiques
GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV $SUqV LPSODQWDWLRQ
échantillons évoluent fortement, si nous les comparons a celles mesurées sur un échantillon
UO, vierge, supposé étre exempt de défauts ou plutdt a une concentration de défauts
lacunaires inférieure a la sensibilité de la technique PAS (fFajure IV.3). Ce
comportement suggeére la création de défauts lacunailds @I LPSODQWDWLRQ G{KpO
HW : ( IRUPHQW UHVSHFWLYHPHQW XQ SLF HW XQH YDOOptF
diagramme S(W) confirme la similitude de comportement des positons dans les deux disques.

En effet, tous les points (S,W) desuat disques sont alignés sur la drdite caractéristique
GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLWRQV TXL D pWp DWWULEXp DX
GHV pFKDQWLOORQV 3DU FRQVpPpTXHQW DXFXQ HIIHW GH W
dsWULEXWLRQ GHV GpIDXWV ODFXQDLUHV QYfHVW YLVLEOH
ambiante).
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Figure 1V.3 &EDUDFWpPULVWLTXHY GIDQQLKLODWLRQ GH SRVLYV
implantés hélium 50 keV & une la fluence de 5xiDat.cm? & deux températures

différentes . HW WHPSpUDWXUH DPELDQWH D 6 HQ IRQFWLR
WenfonFWLRQ GH OfpQH Lc)S kn BritionIIRWL W R Q V

IV.2.3.b. 'LVWULE XW liuR@n @refol§ut p

$sSUgqV PHVXUH SDU OD WHFKQLTXH 3$6 GHV SURILOV
deux disques ont été mesurés expérimentalement avec la techniqueL&Rprofils sont
UpDOLVpPVY DYHF XQ IDLVFHDX GH ' GY®DQMBDHEMH9] (voiNH9 GDQ
Chapitre 2 p.7 /D GLVWULEXWLRQ GH OfYKpOLXP HQ IRQFWLRQ
disques U@, comparée a celle calculée avec le logiciel SRIM, est illustrée|5iguee 1V 4]
A noter g la simulation SRIM est réalisée pour une fluence égale a celle utilisée pour les
H[SpPULHQFHVY HW UHSUpVHQWpH VRXV IRUPH GYKLVWRJUDP|

/ID FRQFHQWUDWLRQ PD[LPDOH GY{KpOLXP HVWLPpH |
profondeld G H “ QP GDQV OfpFKDQWLOORQ :D LPSODQWy
[TableaulV4 /H SLF GYKpOLXP HVW OpJgUHPHQW SOXV SURFKI|
OTpFKDQWLOORQ :D LPSODQMRQFHQWUDYM R POPLPDOH G

DW PHVXUpH j XQH SURIRQGHXU GH “ QP /HV S
GpWHUPLQpPV H[SPULPHQWDOHPHQW SRXU OHV GHX[ pFKD
GYHQYLURQ QP 3DU UD $ 8dcUl&\pad SRIBIUIR $ar®muing faRyesLeT X

GpFDOpV YHUV OD VXUIDFH /D TXDQWLWp WRWDOH GfKpOL
HVW GpGXLWH GX FDOFXO GH OfTLQWpJU Ndx$avens censateL O G L
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qgue la | O X H Q Fitim @ gsingé@st tres procheour les deuxconditions d'implantationLa
valeur moyenne este 3,6+ 0,1x10° atcm? dans cesp FKDQW L O O R @\WiroRIDH W j G L L
de la fluencattendue (5x18 atcm?).

Figure IV .4 : Profils en profondeur théorique et expérimentaux (77 K et RT) des ions
hélium 3 de 50 keV implantés dans Uga la fluence de 5x18 at.cm™.

Echantillon | Timp (K) Profondeur a [He]nax [He] max
Wa4 RT 110+ 24 0,33 +0,01
Wab 77 160 + 26 0,28 + 0,01
SRIM - 210 0,24

Tableau IV .4 : Concentrations maximales expérimentale (77 K et RT) et simulée de
OfKpOLXP GH NH9 LAasdlieqre/de S IFQHENE2

IV.2.3.c. Discussions

'‘DQV FHWWH pWXGH QRXV DYRQV LQYHVWLJXp OfHII
GILPSODQWDWLRQ GYIKFRIOL\¥XPLZ/MNWNDWGCGHYV82 WUqV EDVVH V
thermique des atomes de la cible est trés faible, la migration des MdrdiOV GIXUDQLX
GIR[\JGHHW DLQVL TXH14Gest QuidinpedtLnxile selon les propriétés déja
évaluées. Notre premier objectibétde scruter les éventuelles modifications de concentration
GIKpOLXP HW GLVWULEXWLRQ GH GpIDXWV ODFXQDLUHV H(
mesures PAS montrent pour les deux cas une évolution similaire des caractéristiques
G 1D Q Q L Hd_posxdkd, BeQqui suggére que la nature, la concentration et la distribution en
fonction de la profondeur des défauts lacunaires sont les mémes pour les deux températures.
Notons que d concentration de défausffiche une valeur maximale a unegrofondeu a
laquelle I'hélium est implanté (vfiiigure 1V 4) etdiminue aveda profondeurDe plus, a ce
SLF GTHQGRPPDJHPHQW QRXV DYRQV HQUHJLVWUpP XQH VDV
défauts lacunaires poukQH IOXHQFH G TR ptorhi?X ResGnidsurps des profils en
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profondeurs par NRA semblent révéler une distribution He décalée vers la surface pour une
implantation a température ambiante. Mais, en tenant compte de la faible résolution de la
technique [14;15], nous pourrons con®der que ces écarts entre les deux profils
expérimentauxne sont pas significatifdJne disparité a été également constatée entre la
fluence attendue et mesurée expérimentalement. Elle est difficile a expliquer, mais nous
tenons a préciser que G. Marfitb] dans le cadre de sa thése a été confronté a cette méme
SUREOpPPDWLTXH (QILQ QRXV VRXOLJQRQV e3p#richtd ep UHQFH
la simulation par SRIM. Cette différence peut provenirlddLW TXH OfKpOLXP pWDQV
proche surface, le nombre de couches pour la modélisation des profils expérimentaux est trés
réduit.

IV3. /RFDOLVDWLRQ GH OYfKpOLXP GDQV OD PDWL

/IH GLR[\GH GIXUDQLXP PRQRFULVWDOOLQ BppWp FKRL
simuler le comportement des combustibles irradiée{ WLOLVDWLRQ GH FH W\SH G
MXVWLILpH SDU OD QpFHVVLWp GH VXLYUH OH FRPSRUWHP|
joints de grainsNous connaissons peu de choses surMd&sWHY GTLQFRUSRUDWLRC(
d'hélium dans la structure cristalline dJGBXLVTXIXQH VHXOH pWXGH H[Sp
réalisée sur ce thém@]. Deux localisations préférentielles sont prédites par des études
théoriques Les calculs Ab initio, réalisés paf. Freyss et al[5], PRQWUHQW TXH OfK
occupe les sites octaédriquetsceux effectués récemment par Y. Yun et@lelent que He
RFFXSH OHV O D HXDMNous golivobsauligdér que les travaux de la littérature ne
donnent pas des résultats unanimg®. IDXW QRWHU TXYj FH MRXU DXFXQH |
été réalisée surfpYROXWLRQ GH OD SRVLWLRQ faaefionOdeKIpOLXP C
température.

'DQV FHWWH VHFWLRQ QRXV DOORQV pWXGLHU H[SpUL
GDQV OD VWUXFW Xavaht Etlayhr¥sviebud herQidleGPp8rréaliser éstide, la
technique de canalisation a été utilisée. Le couplage des techniques RBS et NRA fournissent
simultanément des informations sur les sms®aux uranium et oxygéne ainsi que la
ORFDOLVDWLRQ GH OTKpOLXP 'HV VLPX QdalidatbQont@R QWH &
effectuées pour quantifier et interpréter les résultats expérimentaux.

IV.3.1. &4RQGLWLRQV GTDQDO\VH SDU IDLVFHDX GYLRQ

/[HV DQDO\WHV HQ 5%6 & HW 15%$ & RQW pWp UPDOLVpPH)
produit par l'accélérateur Van de Gradffi CEMHTI. Les premieres expériences ont été
HITHFWXpHY DYHF GHVY GHXWRQV GYfpQHUJLH GH NH9 GDQ
WHFKQLTXH &HV pWXGHV SUpOLPLQDLUHV RQW SHUPLV S
mesures a savoir la pition des détecteurs de particules et leur distance par rapport a
OfpFKDQWLOORQ $ FHWWH pQHUJLH QRXVsDRIBY YX GDC
qgue la section efficace de la réaction nucléadBéiV GHXWRQV DYHF OYKpOLXP |
plus, nous obtenons une excellente résolution en profondeur des deutons rétrodiffusés sur les
DWRPHV GIXUDQLXP 'DQV OD VXLWH GX WUDYDLO OfpQHU
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950 keV afin de sonder lsousUpVHDX R[\JgQH DSUqV OfYLPSODQWD\
UHVWDXUDWLRQ DSUqV WUDLWHPHQW WKHUPLTXH ,0 IDXW
UpDFWLRQ QXFOpDLUH GHV GHM&RQV VXU OTR[\JgQH HVW T

Les deutons rétrodiffusés par la réact>®U (*H, °H) *8 VXU OHV QR\DX[ GY{XU
et les particules alpha issues dedaction nucléair®o ¢+ 1 VRQW GpWHFWpV j OF
détecteur placé a 165° par rapport a la direction du faisceau incident. Les protons produits par
la réaction nucléairéHe ¢H, H) “He sont enregistrés avec un second détecteur placé a
quelgues mm de la face arriereHd O TpFKDQWLOORQ j XQ DQJOH f SDU L
faisceau incident.

3RXU OHV PHVXUHYV j NH9 OTLQWHQVLWpPp GX FRXUDC
FKDUJH SRXU UpDOLVHU XQ SRLQW GIDQDO\VH VLJQDX]|
maximum GIDQDO\VH GH VHFRQGHV 8Q SURILO DQJXODLUH

HVW FRPSRVp GH OfRUGUH GI1XQH WUHQWDLQH GH SRLQW
OfRUGUH GH | KHXUHYV

SRXU OfpWXGH VLPXOWDQpH GH Wdd OkHlé Ve Doalis&tidL RQ G+
GH OfKpOLXP HQ IRQFWLRQ GH OD WHPSpUDWXUH OHV FR
DILQ TXH OfHQGRPPDJHPHQW L QG %L¥956 keV saitthégiyeableH D X G |
Cette optimisation résidait principalemeitaugmenter les angles solides de détection des
alphas et des protons issus respectivement des réaéifs+ .*“N et*He ¢H, 'H) “He.
/IfDQJOH VROLGH GH GpWHFWLRQ GX VLJQDO 2 D pWp DXJP}
GpWHFWHXU f GIXQH GLVWDQFH SDU UDSSRUW j OD VXU
/ITDXJPHQWDWLRQ GH FHW% péeh@Hune RéSoluGad e tprdferidaetr du
signal O optimale. La méme démarche a été appliquée pour le détecteur@dregtour la
détection du signal He. Nous tenons a préciser que pour ce dernier le paramétre résolution en
SURIRQGHXU GRHUMWD GWVFDP QRXV LQWpPpJURQV OfHQVHPE!
GYDQDO\VH HVW UpGXLW j XQH YDOHXU GH Q% HQYLURQ
GDQV OD JRQH GITLQWpUrwW GH PHVXUH GX VLIJQDO 2 HW G{YF
tempsGIDFTXLVLWLRQ VRQW HélHeutespousurssew DIPPdaQapyort aux
H[SPpULHQFHYV j NH9 FDU GTXQH SDUW OH FRXUDQW G{L
GHVVXV HW GIDXWUH SDUW OD SUREDELOLW@l GEstUpDFWL
faible.

3RXU OHV GHX[ FDPSDJQHV GYDQDO\VH HW NH9

chaque DIP est celui qui corresponcka f SRVLWLRQ FDQDOLVpH (QV XL\
lancée automatiquement dans un premier temps pour les angilant de 0° aux points

relatifs a la largeur a nfiauteur des DIP puis dans un deuxiéme temps pour les forts angles

afin de finaliselde DIP. Les balayages angulaifgsur chague axe ou plan ont été réalisés sur

GHV J]RQHV GLIIpUHQWNdW audths CHbisiFde p@nire ©e3 Rré&cautions pour

éviter la surestimation des rendements U et O notamment pour la position canalisg qui p
DYRLU OLHX j FDXVH GH OTHQ®RF P D XH FSHDQUWO @ H D IG/HFH[DWKRX

157



/IRFDOLVDWLRQ GH OTKpOLXP GDC(

IV.3.2. /RFDOLVDWLRQ GH OYfKpOLXP DSUqV LPSODQWI

La localisation des sites occupés par les atomes d'hélium a été réalisée en suivant la
variation du signal hélium ehn RQFWLRQ GH OfDQJOH GYLQFOLQDLVRQ G.
et plans de bas indices. Comme elle a été définie dans le deuxiéme chapitre, la canalisation
D[LDOH HVW OH UpVXOWDW GH OYDOLJQHPHQW GX IDLVF
cristallographiques et la canalisation planaire par rapport a un plan principal du cristal. Pour
plus de détails sur la recherche des coordonnées angulaires des axes et des plans, une partie a
été développée dans le deuxiéme chapitre geitior{Il.1.6). Les premiéres expériences ont
été réalisées sur un monocristal U@planté en hélium 3 & 50 keV & une fluence de #x10
atcm? avec un faisceau de deutons de 500 keV. Nous tenons & préciser que des mesures
complémenDLUHY RQW pWp HIITHFWXpHV j OfDLGH GT1XQ IDLVFHI
TXTLPSODQWhIL®pabdniX. e résultats sont rapportés dans la partie dédiée a
OTpWXGH GH OD U Ha&sgaDXIeDOWERIR® a@ds Yhe¥urex, \hous aléiimsr le
VLWH SUpIlpUHQWLHO GH OD ORFDQLVDWLRQ GYKpOLXP GDQ

IV.3.2.a. Canalisation axiale

La[Figure IV 5]représente la variation des rendements normalisés des signaux U et He
HQ IRQFWLR Q p&tapppft @ dxesicristallographiquekl1>, <110>et <100>. La
normalisation a été effectuée par rapport a des rendements obtenus sur une position
S5DQGRPH XQH GpFDQDOLVDWLRQ FRPSOqQWH GX @t VFHDX
plans cristallogD SKLTXHYVY 1RXV GplLQLVVRQV OH SDUDPgWUH $
uranium en position canalisée a savoir pour un argie0°. Les résultats de la canalisation
axiale révélent que 1 D U D P @ dyrHétfique pour les trois axes étudiés a savidifi>
<110>et<100> 3R XU OTD[AGD YDOHXUW,meprée®d O6 eBt de 0,086.e
balayage angulaire représentant le rendement du signal He a une forme similaire a celui de
OXUDQLXP VXLYDGQGWI>CGHYOGHM DODHY\D QFKHaxeVXllocDOQW O
balayage angulairde Heest asymétrique et clairement trés différent du balayage angulaire du
signal U. | est presque plat sur les bords du DIP et affiche une Iégére augmentation a la
positon<=0° 6XU FHW D[H G91D S Uagage®ahgllaressOiver d/plenHM1E D O
TXYIRQ G papréq, lg Bigfal hélium devrait former un pic symétriqgue. Une autre mesure a
été réalisée sur un monocristal implafte a1x10" atcm? avec un faisceau de deutons de
950 keV et les DIP corresp@D QW j OTXUDQLXP HW OfK{FUX R/ JRQW UH
Nous observons clairement la quagmétrie du balayage angulaire du signal He par rapport a
<=0°avec lapréesencea=0°GTXQ SLF R+ $ | XQ4 sH@@r@tteal signal
«Random? $

3RXU OTLQWHUSUpWDWLRQ GHVY UpVXOWDWY H[SpULPH(
UHQGHPHQW KpOLXP HQ< dtx(rojactidhen Sitel in@fsii€ldeQaHmaille
cristalline a deux dimensions suivant les axes principaux du cristgbrojection en sites
octaédriqus et tétraédriqueinterstitiels, représentée sur(légure IV .5|c et[Figure 1V .5|f,
dans une structure cubique a faces centrées sunempisctivement leaxes <111>et <100>,
montre que les deux sites interstitiels sont écrantésepaatomes du réseau dans ces deux
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directiors. Le ren@ment hélium en position canalisée sus deux axes est faible, ce qui
LQGLTXH TXH OfKpOLXP QYHVW SDV GLVWIg&toxglisdpedtp DW R L U
étre dans usite interstitielou substitutionnel ' D S YFgvreQ\D5|d VX LY D @M0>0 1D [H

les sitesnterstites WpWUDpPGULTXHYVY VRQW RFFXSpV SDUIlexsittvV DWRP |
interstitiel octaédriquest visible HW OH EDOD\DJH DQJXODLUH HQUHJILVW
de 1,39; ue valeur plus élevée par rapport au rendement en position alé&@eaienous
ODLVVH SHQWDW GNHITMDPDHWLRQ GIDWRPHYV GYfKpOLXP RFFXS
octaédigues. Il nous reste maintenant werifier cette hypothésesur les plans
cristalographiques.

IVV.3.2.b. Canalisation planaire

Sur IgFigure IV .6|relative aux mesures réalisées suivant les trois plans prinaifpaux
cristal les balayages angulaires du signal uranium ont globalement la méme forme»que ceu
enregistrés suivant les trois axes. Suivant le plan (111), nous observons une augmentation du
UHQGHPHQW GX VLIJQDO +H HW GB O°PRIgpebdant, R@QlepsQ SLF FI
(100) et (110) OH VLJQDO KpOLXP VXLW FHQ@Xlus @GiHleQdetéenQLXP H
position canaliséeSur ces deux plansed projectiors en sites interstitielsnontrent queles
siteV RFWDpGULTXHV VRQW FDFKpV SDU OHV DutoPddpésG T X U D (
SDU OHV DWR P He/faibl§ BiQDI@ MREVHUYp H[SpULPHQWDOHPHQW
QTHVW SDV ¥bEEHEHOHORXD FIVDWLRQ GIXQH JUDQGH IUDFWI
RFWDpGULTXHY j HOOH VHXOH H[SOLTXH OYDXJPHQWDWLR
(111). Ainsi l'analysedes scans angulaires axiaux et planaires nous améne a la conclusion
TXIXQH ODUJH IUDFWLRQ GHV DWRPHV GY{KpOLXP VRQW V
octaédriques.

8QH DXWUH pWXGH D pWp UpD QrmpMgnté hélXid 2>0Qe fUBMQeR FU L V' \
1x10" at.cni® (voir[Figure 1V .14)a efFigure 1V .15b). Les mémes constatations ont pu étre
faites sur les canalisations les plus discriminantes par rapport a la patSoatomes
GIKpOLXP GDQV OD PDLOOH FULVWDOOLQH j VDYRLU OHV |
FRQVpPTXHQW j OD WHPSpUDWXUH DPELDQWH TXH®HOH TXH
1x10™ et mémelx10™ at.cm? étudiée par F. Garrido et @ur des U@implanté He 50 keV
[4] OHV VLWHV SUplpUHQWLHOV GH ORFDOLVDWLRQ,GHV DW
sont les sites octaédriguesO HVW pYLGHQW TXTLO VIDJLW duFL GH S
hypothéses que nous allons étayer par la suite par des simulations numériques de type Monte
&DUOR &HV VLPXODWLRQV YRQW QRXV SHUPHWWUH GH Gp!'
FHY VLWHV RFWDpGULTXHV HW G{TpY D @#atbiwentem dabsDIE WL R Q
réseau cristallin.
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d.

Figure IV.5 : a, b et ¢) Courbes de balayages angulaireenregistrées respectivement
suivant les axes principaux <111>, <110> et <100> pour le seéseau U et les atomes
+H GIXQ PRQRE inpaneDI108 2at.cm? d, e et f) Projections en sites
interstitiels octaédrique (carré rouge) et tétraédrique (caré bleu) dans une structure
cubique a faces centrées suivant les trois axes cristallographiques. Les cergds et
verts hachurés représentent les atomes du réseau. Les mesures de canalisation ont été
réalisées avec des deutons de 500 keV.
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Figure IV.6 : a, b et c) Courbes de balayages angulaires enregistrées respectivement
suivant les plans principaux (100), (11) et (110) pour le souséseau U et les atomes He
GT1XQ PRQRFUhpaM®DXI@*2at.cm?. d, e et f) Projections en sites interstitiels
octaédrique (carré rouge) et tétraédrique (carré bleu) dans une structure cubique a
faces centrées suivant les ¢is plans cristallographiques. Les cercles verts hachurés
représentent les atomes du réseau. Les mesures de canalisation ont éte realisées avec des
deutons de 500 keV.
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Figure IV.7 : Courbes de balayages angulaires réalisées avec des deutons de 950 keV
VXLYDQW OfD[H SULQFL SrEseau U et |&RidddesCHd surRiIX Monocristal
UO, implanté 1x10" at.cm.

IV.3.2.c. Quantifications et interprétations des résultats

Le code McChasyl7] GpYHORSSp j O, QVWLWXW 6ROWDQ SRXL
de Varsovie, décrit danle deuxieme chapitre (vosection 11.1.7), a été utilisé pour simuler
les balayageangulaires des signaux du seUspVHD X XUDQLXP HW GH OfKpOLX
gue les simulations ont été effectuées uniquement sur les axes cristallographiques et pour les
expériences réalisées avec un faisceau de deutons de 500 keV

Les paramétres introduits dans le programme de simulation peuvent étre classés en
GHX[ FDWpJRULHY ,0 \ D FHX[ TXL VRQW IL[HV FBREPH Ofpc
NH9 OBXHIWDILVHFHDX GIDQBIO\WBOHY DQJOHV GYHQWUpH
GHXWRQV SDU UDSSRUW j OTpFKDQWLOORQ HKwWntekyV DQJOI
GLUHFWLRQ GX IDLVFHDX HW O¢YD[H ID GHX[LqPH FDWpJF
vDULDEOHYVY FRQFHUQH SULQFLSDOHPHQW OHV IUDFWLRQV
KDELWXHOV OHV IUDFWLRQV GIYDWRPHV GYfKpOLXP GLVWL
DPSOLWXGHV GH YLEUDWLRQ WKHUPLTXH GteldeuRi$hBPHV G)>
catégorie de parametres a été ajustée pour aboutir & une superposition des courbes de

balayages angulaires expérimentales et simulées.

IV.3.2.c.i. Localisation dans un cristal parfait

Les premiéres simulations ont été effectuées, en considérant quedk Whs était
SDUIDLW VDQV GpSODFHPHQWYV GIDWRPHV GTXUDQLXP HW
DWRPHV GYKpOLXP GDQV OHV VLWHV RFWDpGULTXHV /[/HV
atomes U et O introduites dans le programme sagt= 7 pm, uo = 10 pm etuye = 10 pm.

Les amplitudes des atomes du réseau (U,O) ont été vérifiees par Turo$l8f aur un
monocristal UQvierge durant les analyses de canalisation.
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/IHV UpVXOWDWY GHV VLPXODWLRQV SRXU OfpFKDQWLO

la |Figure 1V .8] montrent clairement que ce mode@ THVW SDV VDWLMdDLVDQW
ajustements des courbes expérimentales du signal uranium sont mauvais du faitigjue n

QTIDYRQV SDV WHQX FRPSWH GHV IUDFWLRQV GITDWRPHYV

UHQGHP HQ WnmPUubtenurxgérimentd PHQW VXLYDQW OYJD[H I HV\
HVW GHX[ IRLV VXSpULHXU j FHOXL VLPXOp SDU OD&KDV\
REWHQX SDU OHV VLPXODWLRQV VXLYDQW OYD[H I HVW

pas a la forme enregistrée éximentalement. Pour aboutir & des résultats proches de
EDOD\DJHV H[SPpULPHQWDX[ XQH H[FXUVLRQ GHV SDUDPqg
OfREMHFWLI GX SURFKDLQ SDUDJUDSKH

Figure 1V .8 : Courbes de balayages angulaires enregistrées suivant les axes principaux

<111>, <110> et <100> pour le sougseau U et les atomes He pour un monocristal YO

implanté 2x10* at.cm®. Simulations (lignes continues) ont été réalisées en utilisant
OfK\SRWKqgqVH TXH WRXV OHV DWRPHV GYKpOLXP VRQW SR
GT1XQ FULVyafatO_ e’ 2nesures de canalisation et les simulations ont été réalisées

avec des deutons de 500 We

IV.3.2.c.ii. Localisations dans un cristal fauté

/ID VLPXODWLRQ OF&KDV\ SHUPHW GILQWURGXLUH GHYV
et/ou différentes fraction de population en site préférentiel ou en position aléatoire. Nous
avons introduit une configuration qui permé&@tt W GIH[SOLTXHU OD IRUPH DW
KpOLXP VXLYDQW OfYDI[H ' &H PRGgOH HVW IRQGpP VXU OH

%oUne fractonf GIDWRPHYV GIfXUDQLXP HVW SRVLWLRQQpH GDQ\

%oUne fractionf GIDWRPHV GX UpVH B &é depapee bléatdrerment dans la
maille cristalline et le reste des atomes sont localisés dans leurs sites;

%/D SOXSDUW GHV DWRPHV GTKpOLXP VRQW SRVLWLRQQC
fractiont HVW GLVWULEXpH G{XQH tRbi@daistaline.OpDWRLUH GD

3RXU H[SOLTXHU QRWUH FKRL[ GH OD ORFDOLVDWLRQ
dans les sites octaédriques, nous avons schématisé les arrangements atomiques (U,O,He) vus
SDU OH IDLVFHDX \GYLDY@ORON V@ 1 Dphiquer <1104 WR(pEdRs) gue les
DWRPHYV GTKpOLXP VXLYDQW FHW [B]ike VRQ@Wormenw uileOHYV  H\
FKDvVQH HQWUH OHV UDQJpHV GYDWRPHV GX UpVHDX 6XSSI
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estpositionnée dans les sites octaédriques, -celEanpéchera certainement la détection des
DWRPHYVY GYIKpOLXP ORFDOLVpY WRXW OH ORQJ GH FHV FDC
VLIQDO KpOLXP VXLYDQW OfYDI[H I /H VrelhghoR tvis @eX Up VH I
VLWHYVY RFWDpGULTXHYVY GDQV OD PDWULFH YRQW SDUWLFLS
largeuramMiKDXWHXU GX ',3 VXU OfXUDQLXP /D GLVWULEXWLRQ
cristallin va nous permettre de réduire égaént la hauteur du pic € = 0° comme observé
expérimentalement. Voila les raisons qui ont motivées le choix de ce modéle.

Figure IV.9 $UUDQJIJHPHQWY DWRPLTXHV VXLYDRQWMs @afiB[H !
IDLVFHDX GTDQDO\VH

Les meilleures simulations des DIP expérimentaux suivant les trois axes pour les deux

signaux hélium et uranium, représentées par les lignes continuegfSguida IV .10 sont
obtenues pour fevaleurs f=3 %; £ =7 %; §=3 %. LesVLPXODWLRQV UHSURGXL

facon satisfaisante les balayages angulaires expérimentaux et mettent en exergue la pertinence
GH OfXWLOLVDWLRQ GHV VLPXODWLRQV QXPpUlpdrdddvV SRXU
techniques RBS/C et NRA/C.

Figure IV.10: Courbes de balayages angulaires enregistrées suivant les axes principaux
<111>, <110> et <100> pour le souwseau U et les atomes He sur un monocristal YO
implanté 2x10* at.cm®. Les simulations (lignes continues) ont été réalisées en utilisant
les valeurs suivantes des parameétres du modéle présenté = 3 %; f, = 7 %; f3 = 3 %.

Les mesures expérimentales et les simulations ont été réalisées avec des deutons de 500

keV.
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Nous obtenons une fraction de 97 GI{DWRPHV G{KpOLXP SRVLWLI
octaédrique et de 3 % distribuée aléatoirement dans la matrice. Ces résultats tidiquen
VROXELOLWp GH @4 Kyp€riext Bu 6qalQ¥xB2mol.g* ou 4,63x1C cm.g™.

Cette valeur est adessous de celle mesurée par Rufeh.dtl8] et largement supérieure a

celle obtenue par Sung et Hl9] sur des monocristauiotons que la forme particuliere du

''3 VXLYDQW O¢YDI[H ' HQUHJLVWUp VXU OTKpOLXP HVW P
constatés entre les résultats expérimentaux et simuléspeabétre dus a la présence de

défauts plus complexegui ne sont pas pris en compte dans le présent modéle. Nous avons
XQH FHUWLWXGH VXU OD ORFDOLVDWLRQ dtfeKipi@dteXx®®? GDQV
définir sa position exacte dans le site (centre du site ou décalé).

/IIXQ GHV SULQFLSDX[ LQFRQYpQLHQWYV GH FHV VLPXO
sur le(s) site(s) de la localisation des impuretés distribuées aléatoirement dansale rés
FULVWDOOLQ (Q HIITHW QRXV VRPPHV LQFDSDEOHV GH SUrg
GIYR[\JgQH TXL HVW pQHUJpWLTXHPHQW IDYRGIEPBLXBPTLC
'fDSUQV O kheorigDed fwa{itabieau IV .5), réalisés par plusieurs aute{Bsl6;20] la
ODFXQH GTXUDQLXB GXNWVNQD BRW LBHR XU VOM K p Ods xéBulatb QV O D
de Yunet CrocombettetUpYqOHQW TRHLQFRWHBRILMHWLRQ GITKpOLXP HQ
GITXUDQLXP HVW OD SOXV IDLEOH /fHQVHPEOH GHV DXWH)>
GIR[\JgQH HVW OH VLWH OH PRLQV IDYRUDEOH SRXU UHFXH

He-Vy He-Vo He-SIO
Crocombette[16] 0,2 1,8 1,3
Freyss[5] 0,4 24 -0,1
Yun [20] 18 3,2 2,5

Tableau IV.5: (QHUJLHV GYLQFRUSRUDWLRQ GTKpOLXP FDOFXOj
dans I'UO; pour les différents sites de la structure fluorine: le site d'uranium (Vy), le
site d'oxygene (\b) €t le siteinterstitiel octaédrique (SIO).

IV.3.2.ciii. 3BRVLWLRQ GH OTKpOLXP GDQV XQ VLWH RFWDpGULTX

Des simulations Mont&« DUOR FRPSOpPHQWDLUHVY RQW pWp HIIH
YpULILHU OD SRVLWLRQ H[DFWH GH OYKpOLXPIlg&heVv OH VL
FRQVLGpUDQW TXH OD SRVLWLRQ GYfKpOLXP GDQV OH VLW
direction cristallographique <111>. Comme nous pouvons le voir sbiglae IV.11] le
centre du site octaédriquesst représenté par le point rouge, dont les coordonnées spatiales
sont (0,5;0,5;0,5). Cinqg autres positions, représentées avec un code de couleur différents, ont
eté prises en compte avec a chaque fois un petit décalage par rapport aux coordonnées du
pointreprésentant le centre du site.

La[Figure IV .12lPRQWUH TXTXQ GpSODFHPHQW,0:HODWLYHPHQ
OTKpOLXP GDQV OH VLWH RFWDpPGULTXH LQGXLW XQ FKDQJ

meilleur ajustement reste le centre du site octaédrique a savoir le point représenté par les
coordonnées spatiales (0,5;0,5;0,5). Dans le cas du signal uranium, aucun changement notable
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QTD pWp FRQVWDWp HQWUH OHV VSHFWU teMa HdstiptydeP HQ W D |
OfDWRPH GH +H FKDQJH GDQV OH VLWH RFWDpPGULTXH /
OTK\SRWKgqVH GH OD ORFDOLVDWLRQ GH OJKpOLXP GDQV Of

FigurelV.11 5HSUpVHQWDWLRQ GDQV XQ IUDJPHQW GH SODQ D
SRVLWLRQ GfKpOLXP GDQV XQ VLWH RFWDpGULTXH VXLYDQ
B et C désignent respectivement DWRPH GIXUDQLXP DWRPH GTR[\J
octaédrique.

Figure 1V.12 : a) Evolution du signal hélium en fonction de son positionnement dans le
site octaédrique. b) Evolution du signal uranium apres d#@lacement des atomes
Ghelium. Les simulations ont été realisées avec des deutons de 500 keV.

IV.33. /' RFDOLVDWLRQ GH OYfKpOLXP DSUqV UHFXLW

En fonction de la température de recuit, les défauts lacunaires induits par
l'implantation des ion3He peuvent se recomkgnet conduire & une réorganisation du réseau
cristallin. Nous pouvons nous attendre a ce que cette réorganisation structurelle puisse
PRGLILHU UDGLFDOHPHQW O HPS @anédisant sl aGuH ¥veDiveR PHV ¢
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changement de son site de locatiisn préférentielle. A contrario, sa mobilité par effet
thermique peut mener & sa précipitation sous forme de clusters ou de bulles et/ou a son
relachement en dehors du matériau. Tous ces phénomenes dépendent de la température a
ODTXHOOH OHXPDVORIR/HYU DGFKKPHOM. GITXUDQLXP HW GTR[\JqQH
GLR[\GH GIXUDQLXP /D SDUWLH TXL YD VXLYUH WUDLWH
IRQFWLRQ GH OD WHPSpUDIWsXéstHIta ide belttd-etud@vdeIBsQrptiod §irg 2
permis de fixer les conditions de recuits-gitu (température, durée de recuit) des échantillons
GpGLpV j OTpWXGH GH OD ORFDOLVDWLRQ GH OfKpOLXP HQ

IV.3.3.a. ' pVRUSWLRQ GH OfKpOLXP HQ WHPSpUDWXUH

ID GPVRUSWLRQ GH OfKpOnckor do I Mhppératdié X&) eeLitFhQ | R
ODLGH GH ONRAWLHE byt @lincigdt de cette expérience est de déterminer la
WHPSpUDWXUH VHXLO GX UHOKFKHPHQW GH OYKpOLXP /D F
TXDQWLWpP GIKpOLXP UWHYWHW G R Q/® pjHX QHHV WPHHRV/SQUHDMWG H UH Ok |
ont été réalisées sur un échantillon monocristallin implanté hélium 50 keV a une fluence de
1x10"° at.cm? /fpFKDQWLOORQ D pWp LOWURGXLW &BigV OH GL
SRXU VXELU XQ WUDLWHPHQW WKHUPLTXH MXVTXT]j |
GpVRUSWLRQ FRQVLVWH j HQYR\HU XQ IDLVFHDX GH GHXYV
compter les protons émis lors des réactithes CH, “He) *H tout en effectuant un recuit-in
VLWX SHQGDQWg@D QDPRORQM U OD TXDQWLWp GIKpOLXP UF
la température. La séquence de montée en température est également présentées (symbole
carres bleu).

Figure IV.13: &RXUEH GH GpVRUSWLRQ GH OfKpOLXP HQ IRQFW
échantillon UO, LPSODQWp j XQH IOXHQPH.BFKpOLXP GH |

' D&UaFigure 1V.13] entre 300°C et 700°C la qua8¢ RWDOLWp GH OfKpO
RFFOXV GDQV OTpFKDQWLOORQ FH TXL QYH[FOXW SDV VD F
GpVRUSWLRQ GH OfYKp@énX® pattr de T0Q°CWVLA pikietifu@ lda dddorption
GHYLHQW LPSRUWDQWH j SDUWLU GH f& SRXU DMAWHLQGLU
1000°C. Une fraction estimée a 1I0UHVWH RFFOXVH GDQV OYfpFKDQWLOOR
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IV.3.3.b. Evolution en température de la positionG{KpOLXP

Nous avons vu dans $gctior{lV.3.2|que laquasW RWDOLWp GHVY DWRPHV Gf
le centre des sites octaédriques de la maille cristalling D@ns cette partie nous allons
PWXGLHU O eeteRPaMW erfahctidride la température.

IV.3.3.b.i. Monocristaux analysés

Six monocristaux U@ont été implantés & température ambiante avec desHihs
GIfpQHUJLH GH NH9 j %’Qtldm‘FOXLIHQlFI—G{EHHQ\[V‘J’théﬁD(IN.G}(RLU OH
ont été recuits sous vide a des températures différentes (Les conditions de recuits sont
UHSRUW p[Aiviexd BR)VLed fchantillons Xa9a et Xa7 ont subi respectivement des
traitementghermiques a 200°C et 300°C pendant 1 heure, températures auxquelles un stade
de recuit de défauts a été observé par PAS gagitior|lll.4.1.a). Les échantillons Xa9b et
Xab ont été recuits respectivement@C et 800°C. La température de 700°C correspond a
OD SKDVH GYLQLWLDWLRQ GX UHOKFKHPHQW GH OYKpOLXF
cinétique de désorption. Pour ces deux échantillons, la durée du recuit a été réduite a 30
minutes pour limiter eUHOKFKHPHQW HW GRQF SUpVHUYHU QRWUH
15%$ & 1RXV DYRQV pJDOHPHQW FKRLVL GIfH[SORUHU OD WF
OD WRWDOLWpP GH OfKpO lsaxen il w sSDV OD VLIQDWXUH GH

Nom Implantation Recuit Analyse
Particule | Eye (keV) | F (at.cm?) | Tps (min) | T (°C) | Ep. (keV) Signal

Xa9a - -

Xa7 60 200

X)?;Slc He 50 1x10'° 28 288 950 | U, OetHe

Xadb 30 700

Xab 30 800

Tableau V.6 : 5pFDSLWXODWLI GHV PRQRFULVWDX[ XWLOLVpV C
ORFDOLVDWLRQ GTfKpOLXP SDU 15% & GdbQ@onctionHdeUaVHDX F
température.

IV.3.3.b.ii. Résultats des mesures NRA/C et RBS/C

Les monocristaux UPont été analysés par RBS/C et NRA/SRXU ORFDOLVHU O
DSUqQV UHFXLW VXLYDQW OHV GHX[ D[HV SULQFLSDX]| !

Il HW OHV WURLY SODQV SULQFLSDX[ GX FULVWDO QYRQ
taille des échantillons. Nous tenons a prétis&@ XH FHVY PHVXUHYV RQW pWp HIIHF
faisceau de deutons de 950 keV et les résultats des balayages angulaires suivant les deux axes
pour les trois atomes (U,0 et He) des échantillons ont été tracés gtigles 1V .14| et
Les résultats des mesures NRA/C ont permis de déterminerladissition

Gf+H UHOKFKpH DSUQqV [FIEBETX.E6),LeR F X PWD Y Rl @ Figr@W p
He en positon D QGRP SURFKH GH OYD[H | SRXU FKDTXH WHPSj

OTpFKDQWLOORQ QRQ UHFXLW
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Figure IV.14 : Evolution en fonction de la température de recuit des balayages
angulaires réalisés suivant l'axe<111> sur des mnocristaux implantés hélium 3
GIpQHUJLH GH NHO9 Pahdnd1OXH@HI® TXTLPSODQWp E f&
600°C, e) 700°C et f) 800°C. Les mesures ont été réalisées avec des deutons de 950 keV.
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Figure IV.15 : Evolution en fonction de la température de recuit des balayages

angulaires réalisés suivant I'axe<110> sur des monocristaux implanté§+H GIpQHUJILH Gt
50 keV & la fluence 1x1¥atcm® D WHO TXYLPSODQWp E f& F f&
mesures ont été réalisées avec des deutons de 950 keV.

Figure IV.16 4XDQWLWpV GITKpOLXP UHOKFKpHV GpGXLWHYV GH\
GHV GHXWRQV GH NH9 VXU OniplnteRe) rRcultsLaVditféden{esG 1 8 2

températures.
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Recuit & 200°C/1h et & 300°C/1h

La|Figure IV.16UpYqOH TXH OD IUDFWLRQ GYTKpOLXP UHOkKFKfr
GHX[ WHPSpUDWXUHV /HV FRXUEHV GH EDOD\DJH DQJXODL

la[Figure 1V .14]b et{Figure 1V .14|c, montrent une similitude du rendement hélium entre ces

deux échantillons recuit & 200°C et 300°C et celui non recuit|fimirre 1V .14|a). De plus,

le rendement du signal hélium pour les trois échantillons a une forme similaire a celui de
OfXUDRDLXRHXUHXVHPHQW O DQDO\WVH VXLYDQW OSYD[H !
de la petite taille des échantillons.

Recuit a 600°C/1h

Une fraction desDWRPHYV GTKpOLXP GYHQYLURQ D pWp UHO
OD PRELOLWp GHV DWRPHV GIKpOLXP GDQMg@DVROWULFH H
montre clairement que le balayage angulaire He se HdtacGH FHOXL GH OfR[\Jq(
OYXUDQLXP VXLYDQW OfYDI[H I G D Relits@aulgments, In@avéd U QH G
avec des fleches en bleue, sont visibles pour des argles0,7° et +0,9°. Ces épaulements
pourraient étre lgpreuve d'unfaible déplacement dé'hélium dans les sites octaédriques
6XLYDQW OfDI[H ' OH YHD rakkk HePYWO+dHtedpekature ambiante a
une valeur deux fois supérieure a 600°C (0,226), indiquant ainsi une augmentatiofede 45
GX UHQGHPHQ VeprésHeif] KpQueXIF.15b UpYgqOH pJDOHPHQW VXL
<110>, une forte diminution du rendement hélium<a= 0°. En effet, par rapport a
OfpFKDQWLOORQ QRQ UHFXLW %0OD KDXWHXU GX SLF D EDLV

Recuit 2 700°C/30 min

Lesbalayages angulairesesuréde long des deux axes <111> et <110>
[IV.14{d et|[Figure 1V .15|c) surI'échantillon recuita 700°C pendant 30 imressemblent a
ceux obtenusur le monocristal recué 600°C/1hNéanmoins, une analyse plus approfondie
du signal hélium réveleles changements mineupsr rapporta 600°C.En effet, & pic
d'hélium proche de l'axe<110> est plus étroit a 700°CDe pls, les petits épaulements
observés a 600°Gont plus prononcés apres recui@°C.Enfin, nous avons enregistré un
taux de désorption de 29 % sur cet échantillon, une valeur trois fois supérieure a celle mesurée
sur le recuit a 600°C.

Recuit & 800°C/30min

$SUqV UHFXLWYV | f& OD TXDQWLWp GH OfKpOLXP UH
10 L H XQH IOXHQFH 'Gatcnd® 1.8sth@slites @HNRA/C montrent que le
balayage angulaire représentant le rendement hélium ne forme plus un DIR) Suiv® D [H

Il HW XQ SLF OH ORQJ GH [0igdd W .14e ét IdMigusU\q. V5D 1B
VLIQDO FDUDFWPULVWLTXH GH Of+H QHn& Wpjeiq@arsbit D X F X Q
OfD[H DQDO\Wp (Q WHQDQW FRPSWH GHé\teskeDduasimheht G THU U
FRQVWDQW H@ngRQFWLRQ GH OF
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IVV.3.3.c. Discussions

IV.3.3.c.i. Quantifications des résultats expérimentaux

&RPPH QRXV OfDYRQV PHQWLRQ®Rqion¢DRI]| @etix GpEXW

monocristaux ont été implantdde 50 keV a une fluence de 1X1@tcm?, puisrecuits a des
températures différentes (600 et 800°C). Les mesures de canalisation ont été réalisées sur ces
échantillons avec des deutons de 500 keV. Les données de canalisation ont éteé traitées par la
VXLWH j OfDLGH GHV VLPXO D WLhHR&QNWEMFmoddeVgue hduXavobsY R Q V
utilisé pour simuler les balayages angulaires du cristal recuit (voirsectior{IV.3.2.c.i), et

QRXV DYRQV IDLW YDULHU OHV IUDFWLRQV QAMTKWREBHKN G
positionnée dans les sites octaédriques |(valrieau IV .7).

Figure IV.17: CRXUEHVY GH EDOD\DJHV DQJXODLUHV HQUHJILVWI
<111> pour le sougéseau U et les atomes He sur des monocristaux b@nplantés

1x10* at.cm® a) Nonrecuit, b) Recuit & 600°C/1h, c) Recuit & 800°C/30 min. Les

mesures de canalisationtdes simulations McChasy ont été réalisées avec des deutons de

500 keV.

f1(%) f2(%) f3(%)
Non-recuit 3 7 3
600°C/ 60min 3 3 3
800°C/ 30min 0 0 95

Tableau IV .7 : Paramétres utilisés pour la simulation @s DIP expérimentaux. { et
UHSUpVHQWHQW UHVSHFWLYHPHQW OD IUDFWLRQ GIDWRPI
octaédriques et déplacée aléatoirement dans la maille cristalline; st la fraction
GTKpOLXP GLVWULEXpH DOpDWHstaindPHQW GDQV OD VWUXFW

/IHV UpVXOWDWY GHV VLPXODWLRQV GHV EDOD\DJHV
monocristaux non recuits, recuit a 600°C et a 800°C, comparés aux données expérimentales,
ont été tracés en lignes continues sufFlgure 1V.17| Ces simulations reproduisent
parfaitement les DIP expérimentaudn accord satisfaisargst trouvépour une fraction
GTKpOLXP GH SRVLWLRQQpH GDQV OHV VLWHV RFWDp
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revanche, un recuit thermiq@ée800°C pendant 30 minutes est suffisant pour aboutir a une
GLVWULEXWLRQ DOpDWRLUH GH OD PDM Rddris\d pnaBiekY DWRPHV

IV.3.3.c.ii. Interprétations des résultats

/HV UpVXOWDWV GHV PHVXUHV GH UH {fkdgek H/PIH@W G KpC

ceux déduits a partir des mesures de canalisatiorlKigire V.16, VRQW GLIIpUHQWYV
la courbe de relachement réalisée en dynamique avec une peb@GImin, la désorption

GIKpOLXP HVW LQLWLpH j SDUWLU GH f& RU OHV PHVXL
désorption de 10 % apres recuit a 600°C pendant 60 minutes. Cette divergence est due a la
cinétique des recuits (température, temps) guddférente dans les deux cas. Les mesures de
relachement, effectuées dans le dispositif DIADDHEM, sont réalisées en isochrone. La
montée et la descente en température est de 10°/min, donc le temps de recuit entre les
températures de 600°C a 700°C est@§ RUGUH GH PLQXWHV J/HV UHFXL\
XWLOLVpV GDQV OYpWXGH GH OfpYROXWLRQ GH OD ORFDOI
WLWUH GIH[HPSOH OH UHFXLW |j f& D pWp HIIHFWXp
température pendanhe heure.

Les mesures de relachement & 200°C et 300°C ont montré une rétention de la totalité
GTKpOLXP GDQV FHV JDP P HNgGHVWEH Pe3 plahDAAsXIE el ¥chividue U
de canalisation obtenuesrdas échantillons recuits a 200°C et a 300°C ne permettent pas a
HOOHV VHXOHV GH FRQFOXUH VXU OD VWDELOLWpP RX QRC
HITHW OHV PHVXUHV RQW pWp HIITHFWXpHV XQLTXHPHQW V.
HW PDOKHXUHXVHPHQW VXU FHW D[H Oj OfKpOLX
PDWULFH 8Q pYHQWXHO GpSODFHPHQW GYfKpQbX¥)GDQV G|
est difficile & mettre en évidencelsu O D[ H Il FDU OfKpOLXP VHUD WRX
atomes du réseau, mais en revanche sa localisation prés du centre des sites octaédriques (i.e.
un écart de quelques pourcents par rapport au centre du site octaédrique) pourrait modifier la
forme deson signal. Les résultats des simulations McChasy des DIP réalisés sur un
monocristal implanté He & une fluence de IXHbcm? et recuit & 600°C (mesures réalisées
DYHF GHV GHXWRQV GH NH9 GRQQHQW|TkQaddu \UFWLRQ
ORFDOLVpH GDQV OHV VLWHV RFWDpGULTXHV 1RXV UDSSH
été utilisée pour aboutir & une simulation satisfaisante des résultats de canalisation obtenus sur
un monocristal non reduiEn outre, les coefficients de diffusion intragranulaire disponible
GDQV OD OLWWpUDW X1 W8 RR2N;27%523] anftaus 6té ¢efidsHpour des
températures allant de 700°C a 1100°C. Alorsusnpouvons supposer que les recuits
effectués a des températures égales ou inférieures a 300°C ne modifient pas la localisation des
DWRPHYV GYfKpOLXP GDQV OHV VLWHY RFWDpGULTXHYV

I NLQWHUSUpWDWLRQ GHV UpVXOWDWYV GHVedmiB@D\DJHYV

f& HVW UHODWLYHPHQW FRPSOH[H 'HX[ FDPSDJQHV GTH
GHXWRQV GYpQHUJLHV GLIIpUHQWHY OHV SUHPLQUHV |

PHVXUHV QYDERXWLVVHQW SDV H[DFW ldiRi QbenDstiventPH UpV

OfD[H [FiguiR LMU17|b), avec un faisceau de’Dle 500 keV, suit quasiment celui
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